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IMPACTO POTENCIAL DESTA PESQUISA

Esta pesquisa tem como objetivo melhorar a forma como medimos elementos radioativos
em amostras do meio ambiente e geoldgicas. Isso € crucial porque esses elementos naturais
podem afetar a saide humana e o meio ambiente. Desenvolvendo métodos mais precisos de
medicdo, poderemos entender melhor onde esses elementos estdo presentes na natureza, incluindo
areas urbanas e suas construgdes, o que € vital para avaliar riscos e tomar decisdes para proteger

a saude e 0 ecossistema.

Imagine que nossa pesquisa funciona como uma lupa, permitindo-nos ver detalhes minu-
ciosos nas amostras. Isso nos ajuda a identificar dreas com potencial de exploragado, investigacado e
contaminag¢do. Resultados mais precisos permitem que autoridades e especialistas implementem
acoes de reducdo de riscos, execucdo de politicas de seguranga e promocao da saide publica.
Além disso, estes métodos de acurdcia também podem ser uteis em estudos geoldgicos, como a
busca por recursos naturais valiosos e identifica¢do de reservas minerais. [sso pode beneficiar a

economia, permitindo a explorag@o sustentdvel desses recursos.

Em resumo, esperamos que nossa pesquisa aumente a compreensao acearca dos elemen-
tos radioativos em nosso ambiente, levando a acdes mais eficazes para proteger nossa saude,
economia e recursos naturais. Os elementos uranio, tério e potdssio desempenham papéis cruciais

em nossas vidas de varias maneiras:

 Uranio: E vital na producao de energia nuclear, oferecendo uma fonte poderosa e relativa-
mente limpa de eletricidade. Também € usado na medicina para tratamentos oncoldgicos e
tem importancia militar. Na geologia, € usado para datar rochas e entender a histéria da

Terra.

* Tério: Menos conhecido, pode ser uma fonte de energia nuclear mais segura em reatores.

J4 teve aplicagdes na industria eletronica e na melhoria de lampadas incandescentes.

* Potassio: Fundamental na agricultura, € um componente-chave em fertilizantes que au-
mentam a qualidade e a quantidade das colheitas, contribuindo para a seguranca alimentar

global. E usado em varias industrias, incluindo alimentos, quimica e medicina.

Medir as emissdes radioativas desses elementos pode fornecer informacdes sobre outros
recursos minerais e energéticos valiosos, auxiliar na avaliagdo da qualidade da dgua subterranea
e identificar fontes de contaminag¢do. Portanto, hd um universo de aplicacdes da gamaespectro-

metria que sustentam nossa sociedade.



POTENTIAL IMPACT OF THIS RESEARCH

This research aims to improve how we measure radioactive elements in environmental and
geological samples. This is crucial because these natural elements can impact human health and
the environment. By developing more accuracy measurement methods, we can better understand
where these elements are present in nature, including urban areas and their structures, which is

vital for assessing risks and making decisions to protect health and the ecosystem.

Imagine our research as a magnifying glass, allowing us to see intricate details in samples.
This helps us identify areas with potential for exploration, investigation, and contamination. More
accurate results enable authorities and experts to implement risk reduction actions, execute safety
policies, and promote public health. Additionally, these accurate methods can also be useful in
geological studies, such as seeking valuable natural resources and mineral reserves identification.

This can benefit the economy by enabling sustainable exploitation of these resources.

In summary, we hope that our research enhances the understanding of radioactive elements
in our environment, leading to more effective actions to protect our health, economy, and natural
resources. The elements uranium, thorium, and potassium play crucial roles in our lives in various

ways:

* Uranium: It is vital in nuclear energy production, offering a powerful and relatively clean
source of electricity. It is also used in medicine for cancer treatments and has military

significance. In geology, it is used to date rocks and understand Earth’s history.

* Thorium: Less known, it can be a safer source of nuclear energy in reactors. It has had

applications in the electronics industry and improving incandescent lamps.

* Potassium: Fundamental in agriculture, it is a key component in fertilizers that enhance
the quality and quantity of crops, contributing to global food security. It is used in various

industries, including food, chemistry, and medicine.

Measuring the radioactive emissions of these elements can provide information about
other valuable mineral and energy resources, aid in assessing groundwater quality, and identify
sources of contamination. Therefore, there is a universe of gamma spectrometry applications

that underpin our society.



IMPACTO POTENCIAL DE ESTA INVESTIGACION

Esta investigacion tiene como objetivo mejorar la forma en que medimos elementos
radioactivos en muestras del medio ambiente y geoldgicas. Esto es crucial porque estos elementos
naturales pueden afectar la salud humana y el medio ambiente. Desarrollando métodos de
medicién mds precisos, podremos comprender mejor donde se encuentran estos elementos en la
naturaleza, incluyendo dreas urbanas y sus construcciones, lo cual es vital para evaluar riesgos y

tomar decisiones para proteger la salud y el ecosistema.

Imagina que nuestra investigacion funciona como una lupa, permitiéndonos ver detalles
minuciosos en las muestras. Esto nos ayuda a identificar dreas con potencial de exploracion,
investigacion y contaminacion. Resultados mds precisos permiten que autoridades y expertos
implementen acciones de reduccién de riesgos, ejecuten politicas de seguridad y promuevan la
salud publica. Ademads, estos métodos de precision también pueden ser ttiles en estudios geolo-
gicos, como la busqueda de recursos naturales valiosos e identificacion de reservas minerales.

Esto puede beneficiar la economia, permitiendo la explotacion sostenible de estos recursos.

En resumen, esperamos que nuestra investigacion aumente la comprension acerca de
los elementos radioactivos en nuestro entorno, llevando a acciones mds efectivas para proteger
nuestra salud, economia y recursos naturales. Los elementos uranio, torio y potasio desempefian

roles cruciales en nuestras vidas de diversas maneras:

* Uranio: Es vital en la produccién de energia nuclear, ofreciendo una fuente poderosa y
relativamente limpia de electricidad. También se utiliza en medicina para tratamientos on-
coldgicos y tiene importancia militar. En geologia, se utiliza para datar rocas y comprender

la historia de la Tierra.

* Torio: Menos conocido, puede ser una fuente de energia nuclear més segura en reactores.
Ha tenido aplicaciones en la industria electrénica y en la mejora de ldmparas incandescen-

tes.

* Potasio: Fundamental en la agricultura, es un componente clave en fertilizantes que
aumentan la calidad y la cantidad de los cultivos, contribuyendo a la seguridad alimentaria

global. Se utiliza en diversas industrias, incluyendo la alimentaria, quimica y médica.

Medir las emisiones radioactivas de estos elementos puede proporcionar informacion
sobre otros recursos minerales y energéticos valiosos, ayudar en la evaluacién de la calidad
del agua subterrdnea e identificar fuentes de contaminacién. Por lo tanto, hay un universo de

aplicaciones de la espectrometria gamma que sostienen nuestra sociedad.
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RESUMO

Medidas de espectrometria de raios gama realizadas “in situ”, sdo de ampla utilidade, além
de ser um poderoso método que pode ser empregado em ambos os casos para identificar e
quantificar radionuclideos sem a necessidade do preparo e pré-tratamento fisico-quimico de
amostras e, também, por ser um método ndo-destrutivo (preservando a integridade da amostra
durante a medi¢cdo). A proposta deste trabalho foi de aprimorar a calibragdo dos detectores
gamaespectrométricos, calcular a incerteza combinada e potenciais efeitos sistemdticos gerados
pela interacao da radiacdo gama com a matéria, bem como de fatores que afetam a resposta de
diferentes detectores comerciais, como € o caso da resolu¢do em energia, linearidade, eficiéncia
de deteccdo, o tempo de resposta (LT) e o nimero total de contagens nas janelas espectrais.
A calibragdo e defini¢do da interferéncia Compton foi realizada em dois distintos detectores
de radiacdo gama, sendo o primeiro, de Nal(Tl) pertencente ao LABIDRO e outro de Nal(T1)
(portétil) pertencente ao UnesPetro, ambos situados na Unesp de Rio Claro (SP). Por fim
foram analisados os dados provenientes do Projeto Rio Preto (GO) (cuja amostragem e tomada
de medidas foram realizadas entre 1995 e 2001) e da Formacao Irati (entre 2019 e 2021),
para a determinacdo de fatores de interferéncia da radiacdo gama nas janelas espectrais dos
radionuclideos naturais de interesse em andlises gamaespectrométricas — K, eU e eT h - bem como
a confec¢@o de mapas de isolinhas, com base no modelo geoestatistico da “minima curvatura”,
para andlise comparativa dos dados com a remocao do efeito Compton nas janelas espectrais de
interesse. A quantificagdo por espectrometria gama possibilitou a mensuracao dos radionuclideos
40K, 214Bj e 208T1, para um universo de amostras (n = 288) proveniente dos dados do Projeto
Rio Preto, e (n = 111) das rochas da Formacao Irati, bem como o uso de modelos geoestatisticos

que demonstram a distribuicao destes radioelementos na drea estudada.

Palavras-chave: Geoquimica, Geofisica Nuclear, Radiometria, Espectrometria de raio gama,

Calibragao.



ABSTRACT

Gamma-ray spectrometry measurements performed "in situ" are widely useful, as well as a
powerful method that can be employed in both cases to identify and quantify radionuclides
without the need for sample preparation and physical-chemical pretreatment and, also, as a
non-destructive method (preserving the sample integrity during measurement). The aim of this
work was to improve the calibration of gamma spectrometric detectors, calculate combined
uncertainty and potential systematic effects generated by the interaction of gamma radiation with
matter, as well as factors affecting the response of different commercial detectors, such as energy
resolution, linearity, detection efficiency, response time (LT'), and the total number of counts in
spectral windows. Calibration and determination of Compton interference were carried out on
two distinct gamma radiation detectors, the first being a Nal(T1) detector belonging to LABIDRO
and another portable Nal(Tl) detector belonging to UnesPetro, both located at Unesp Rio Claro
(SP). Finally, data acquired from samples taken within the scope of the Rio Preto Project (GO)
(whose samples collection and analysis was conducted between 1995 and 2001) and the Irati
Formation (carried out between 2019 and 2021), were analyzed to determine the interference
factors of gamma radiation in the spectral windows of the natural radionuclides of interest in
gamma spectrometric analysis - K, eU, eT h - as well as the creation of contour maps based on
the "minimum curvature" geostatistical model for comparative analysis of data with the removal
of the Compton effect in the spectral windows of interest. Quantification by gamma spectrometry
enabled the measurement of radionuclides °K, 214Bi, and 2%%T1 for a universe of samples (n =
288) from the Rio Preto Project data and (n = 111) from rocks of the Irati Formation, as well as
the use of geostatistical models that demonstrate the distribution of these radionuclides in the

studied area.

Keywords: Geochemistry, Nuclear Geophysics, Radiometry, Gamma-ray Spectrometry, Calibra-
tion.



RESUMEN

Las mediciones de espectrometria de rayos gamma realizadas "in situ" son de amplia utilidad
y constituyen un poderoso método que puede emplearse en ambos casos para identificar y
cuantificar radionuclidos sin necesidad de preparacion previa y tratamiento fisico-quimico de
las muestras. Ademads, es un método no destructivo que preserva la integridad de la muestra
durante la medicion. El propoésito de este trabajo fue mejorar la calibracién de los detectores de
espectrometria gamma, calcular la incertidumbre combinada y los posibles efectos sistemdticos
generados por la interaccion de la radiaciéon gamma con la materia, asi como los factores
que afectan la respuesta de diferentes detectores comerciales, como la resolucién en energia,
linealidad, eficiencia de deteccidn, tiempo de respuesta (LT) y el nimero total de recuentos
en las ventanas espectrales. La calibracion y la definicién de la interferencia Compton se
llevaron a cabo en dos detectores diferentes de radiaciéon gamma, uno de Nal(Tl) perteneciente
al LABIDRO vy otro de Nal(TI) (portatil) perteneciente al UNESPetro, ambos ubicados en
la Unesp de Rio Claro (SP). Finalmente, se analizaron los datos obtenidos del Proyecto Rio
Preto (GO) (cuyas muestras y mediciones se realizaron entre 1995 y 2001) y de la Formacién
Irati (entre 2019 y 2021) para determinar los factores de interferencia de la radiaciéon gamma
en las ventanas espectrales de interés de los radionudclidos naturales de interés en andlisis de
espectrometria gamma, como el K, eU y eT h. También se elaboraron mapas de isolineas basados
en el modelo geoestadistico de "minima curvatura" para analizar comparativamente los datos
con la eliminacién del efecto Compton en las ventanas espectrales de interés. La cuantificacion
mediante espectrometria gamma permitié la medicién de los radionticlidos 4°K, 2!4Bi y 208T1
en un conjunto de muestras (n = 288) provenientes de datos del Proyecto Rio Pretoy (n=111)
de las rocas de la Formacion Irati, asi como el uso de modelos geoestadisticos que muestran la

distribucion de estos radioelementos en el area de estudio.

Palabras-clave: Geoquimica, Geofisica Nuclear, Radiometria, Espectrometria de rayos gamma,

Calibracion.
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1 INTRODUCAO

A aplicagdo da radioatividade em Geociéncias é baseada no conhecimento das propri-
edades fisicas das fontes de radiacdo e na capacidade de detecta-las por meio da andlise de
dados de sensores remotos. Nas tltimas quatro décadas, levantamentos radiométricos com gama
espectrometros portateis e aerotransportados tém sido cada vez mais utilizados para mapear a
distribui¢cdo de concentracdo dos elementos que contribuem para a radioatividade natural em
diferentes ambientes geoldgicos. Essa distribui¢io tem sido aplicada com sucesso no mapea-
mento geoldgico, na prospeccdo de recursos minerais e em estudos de radioatividade ambiental
(GALBRAITH; SAUNDERS, 1983; DICKSON; SCOTT, 1997; WILFORD et al., 1997).

Além disso, levantamentos radiométricos tém sido utilizados recentemente para avaliar
a extensdo e gravidade da dispersdo de elementos radioativos artificiais devido a acidentes
em instalacdes nucleares. Equipamentos adequados para levantamentos espectrométricos de
campo, calibracdo e metodologia de aquisi¢ao de dados foram desenvolvidos a partir da década
de 1960. Inicialmente propostos como auxiliares na localizacdo de depdsitos de uranio, os
levantamentos gamaespectrométricos passaram a ter uma amplitude maior de aplicacdo no
mapeamento geologico apds a publicacdo do trabalho de Lgvborg et al. (1971), que demonstraram
sua utilidade na determinagdo, no campo, das concentracdes de uranio e tério na intrusdo alcalina

de Ilimaussaq, no sul da Groenlandia.

E de suma importancia realizar a andlise do espectro da radiagdo de fundo, (background)
devido a radiacdo césmica que bombardeia constantemente o planeta, bem como a radiacao
ambiental devido a radioatividade natural do ambiente. Existem cinco categorias de radiacdes de

fundo que siao classificadas como:

radioatividade natural dos materiais constituintes do detector em si;

* radioatividade natural dos equipamentos auxiliares, suporte e blindagem posicionados nas

imediacdes do detector;

* radiacdes da atividade da superficie da terra (radiacdo terrestre), solo, rochas, materiais de

constru¢do, materiais de laboratdrio, ou outras estruturas distantes;
¢ radioatividade no ar atmosférico no entorno do detector;

* componentes primdrios e secundarios da radiacao cosmica.

As fontes mais significativas de radiacdes de fundo sdo *°K, 23°Th e 2*%U. O “°K é uma

fonte significativa porque tem uma meia-vida maior do que a idade da terra. 2>’Th e 238U sdo




32

importantes contribuintes para a radiacdo de fundo por causa de sua abundancia em muitos
materiais, bem como os elementos filhos produzidos ao longo de suas respectivas séries de
decaimento. Nessas séries de descendéncia, todos os diferentes tipos de radia¢ao sao emitidos
numa variedade distinta de energias (KAPPKE, 2013).

A radiacdo césmica € uma das contribuintes para a radiacdo de fundo, pois o planeta
¢ bombardeado constantemente por particulas de alta energia, como muons, pions, néutrons,
elétrons, pdsitrons, entre outras. Essas particulas, devido as suas baixas taxas de perda de energia,
podem ser significativas na contribui¢do das radiagdes de fundo. No entanto, altas energias
podem gerar pulsos de grande amplitude em um espectro e fornecer leituras falsas para a fonte
que estd sendo medida (RITTERSDOREF, 2007).

O ser humano estd exposto continuamente a radia¢des ionizantes, incluindo as de materi-
ais naturalmente radioativos, provenientes de diversas fontes, como a crosta terrestre, materiais
de construcao, ar, d4gua, alimentos, entre outros. Materiais de construcdo contendo elementos
radioativos t€m sido utilizados em todo o mundo por vdrias gera¢des. Como as pessoas passam
mais de 80% do tempo em ambientes internos, a radiacdo desses locais pode provocar exposi¢des
prolongadas (ICRP, 2005).

Dados apresentados por Schauer e Linton (2009), ilustrados na Figura 1, mostram que,
em média, metade de toda radiacdo absorvida por um ser humano, incluindo a natural e artificial,

¢ devido ao radonio.

Figura 1 — Distribui¢@o da dose a populacdo entre as vdrias fontes de radiagdo de fundo.

RADIACAO ONIPRESENTE (2006)
Radiagdo Césmica; 0,33 mSv; 10%

Radiagao Terrestre; 0,21 mSv; 7%

— Inalagdo de Torénio (**Rn) -
.~ 0,16 mSv; 5%

Ingestdo de Potdssio (*'K) —
0,15 mSv; 5%

Ingestdo de elementos das
Séries do Urdnio e do Torio
Inalagdo de Radénio -0,13 mSv; 4%

(**Rn) - 2,12 mSv; 66%
Ingestdo de outros

radionuclideos — 0,1 mSv;
3%

Fonte: (SCHAUER; LINTON, 2009)

O radonio, descoberto em 1900 por Friedrich Ernst Dorn e isolado por William Ramsay
e Robert Whytlaw-Gray em 1908, € um g4s inerte, incolor e tem uma densidade de 9,73 kg/m3
(a densidade do ar € 1,2 kg/m3) (BARBOSA, 2011; UFRIJ, 2010). Existem vinte isétopos
conhecidos do radonio, sendo os principais 222Rn, 229Rp e 21%Rn. O 222Rn, proveniente da série

radioativa natural do 238U, é gerado pelo decaimento do >?°Ra e tem uma meia-vida de 3,82 dias
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(UNSCEAR, 2000; LANL, 2003).

J4 0 229Rn, proveniente da série radioativa natural do 232Th, é gerado pelo decaimento do
224Ra e tem uma meia-vida de 55,6 segundos. O 2'°Rn, proveniente da série radioativa natural do
235U, ¢ gerado pelo decaimento do 2>’Ra e tem meia-vida de 3,96 segundos. Todos sdo emissores

de particulas alfa (?7?).

De acordo com o Comité Cientifico das Nacdes Unidas sobre Efeitos da Radiacdo
Atdmica, mais de 98% da dose de radiacdo a qual a populacdo esta exposta € proveniente de
fontes naturais (UNSCEAR, 2000). A interacdo dos raios cdsmicos, que consistem principalmente
de prétons de alta energia (cerca de 85%), particulas alfa (cerca de 14%) e nicleos atdmicos mais
pesados (cerca de 1%), com a atmosfera, produz radionuclideos na estratosfera ou troposfera,
como o '“C (IVANOVICH, 1982).

Portanto, a Terra em si também é uma fonte de elementos radioativos como uranio,
tdrio e potdssio, que estdo presentes desde a formagao do planeta e tém meias-vidas longas que
permitem sua existéncia até os dias atuais (IVANOVICH, 1982). Além disso, a produ¢do nuclear
de energia e testes nucleares também contribuem para a radioatividade no planeta (JIA; TORRI,
2007).

Quando as concentracdes de radionuclideos no meio ambiente sdo mais altas, pode
ocorrer maiores danos por radiacdo e aumentar os riscos e problemas de saide para os seres
humanos, incluindo lesdes nos rins, mutagenicidade, cancer de bexiga e rim, leucemia, cancer
de testiculo, cancer de pulmao, entre outras lesdes (JIA et al., 2009). Exposi¢Oes cronicas ao
radio ou uranio, por exemplo, podem resultar em altas doses de radiacao e aumentar o risco de
desenvolvimento de cancer (GALHARDI; BONOTTO, 2012).

1.1 PRINCIPAIS DEPOSITOS DE URANIO NO BRASIL

O Brasil é um dos paises com maiores recursos de uranio do mundo, com uma quantidade
estimada de 244.788 toneladas de uranio contido (U3Og) distribuidas entre os Estados da Bahia,
Ceard e outros. Além do Brasil, outros paises como Australia, Cazaquistdo, Canad4, Russia,
Namibia, Africa do Sul, China e Niger também possuem grande potencial de recursos de uranio
(LIMA; FILHO, 2021).

Os depositos mais relevantes de uranio no pais sdo encontrados em Itataia (CE), Espi-
nharas (PB), Lagoa Real (BA), Campos Belos/Rio Preto e Amorinépolis (GO), Quadrilatero
Ferrifero e Pocos de Caldas (MG) e Figueira (PR) (JAVARONI; MACIEL, 1985), além de Pitinga
(AM) (GALBRAITH; SAUNDERS, 1999). A Figura 2 mostra a localizacdo dessas provincias

uraniferas no Brasil.
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Figura 2 — Localizagado das jazidas e reservas de uranio no Brasil

Santa Quitéria

Espinharas
Rio Cristalino

Campos Belos / Rio Preto

Caetité

Amorinépolis

Quadrilatero Ferrifero,

Q Recursos Minerais
Figueira

o o Potencial de Mineralizagdo

Mina Exaurida —
Unidade em Descomissionamento

x Unidade em Operagao

Fonte: (INB, 2020)

Os recursos minerais brasileiros aumentaram de 9.400 toneladas, em 1975, para a quanti-
dade atual, podendo ser ampliados por meio de novos trabalhos de prospecc¢do e pesquisa mineral,
J& que apenas 33% do territério nacional foi pesquisado. O Brasil também possui ocorréncias de
urdnio associadas a outros minerais, como os encontrados nos depdsitos de Pitinga, no Estado
do Amazonas, além de areas promissoras como a de Carajas, no Pard, que tém um potencial
adicional estimado em 300.000 toneladas (INB, 2020).

A reserva de uranio de Itataia (CE), localizada a 170 km sudoeste de Fortaleza, foi
descoberta através de um levantamento radiométrico aerotransportado. A geologia da regido do
depdsito € composta por paragnaisses com grandes lentes carbondticas, cortados por apoéfises
graniticas e pegmatiticas. Foram identificados dois tipos de minério: uma massa uniforme de
colofano, denominada colofanito, e um segundo tipo em forma de vénulas e stockwork de minério
de colofano em marmores, gnaisses € epissienitos. O uranio ainda aparece em hidroxiapatita
criptocristalina, que também possui interesse econdmico como minério de fosfato (MENDONCA
et al., 1985).

O depésito de Espinharas (PB), localizado a 25 km de Patos, foi detectado por um levan-
tamento radiométrico autoportado, seguido por verificacdo de campo, avaliacdo de anomalias e
sondagens geoldgicas. Trata-se de um depdsito de urdnio epigenético, de origem metassomaética,

que ocorre em gnaisses e xistos pré-cambrianos com granitos intrusivos associados, que foram
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alterados por processos metassomdticos, tais como albitiza¢do e hematizacio, com lixiviacdo da
silica e enriquecimento em fosfato (SANTOS; ANACLETO, 1985).

A provincia uranifera de Lagoa Real (BA) estd localizada no centro-sul do Estado da
Bahia, perto da cidade de Caetité, e foi descoberta por meio de levantamentos aerogeofisicos na
regido. A mineralizacdo ocorre em albititos, que sdo rochas com plagioclasio sédico, aegerina-
augita e andradita. A geologia da regido € resultado de um intenso metassomatismo sédico em
rochas granito-gndissicas e migmatiticas. A uraninita € o inico mineral econdmico, e os depdsitos
sdo monomineralicos. A mineralizacdo ocorre em corpos lenticulares de albitito (OLIVEIRA et
al., 1985).

O distrito de Campos Belos esta localizado na parte nordeste do Estado de Goids, entre
os municipios de Cavalcante e Campos Belos, em terreno pré-Cambriano. Juntamente com o
depdsito de Rio Preto, Campos Belos foi descoberto por meio de levantamento aerogeofisico. A
mineraliza¢ao de uranio em Campos Belos estd associada a estruturagdo tectonica, em rochas
como quartzo-sericita-xistos com grafita e rochas granito-gndissicas que pertencem ao Complexo
Goiano. Os minerais de urianio determinados sdo secundarios, tais como autunita, torbernita e
renardita (ANDRADE et al., 1985).

O distrito uranifero de Amorinépolis, localizado no Estado de Goids, a 215 km a leste
de Goiania, foi descoberto por meio de levantamento aeroradiométrico. A mineralizacdo de
uranio ocorre em arenitos arcoseanos da Formacgao Ponta Grossa, na borda da Bacia do Parana.
Trés formas de mineralizacdo de uranio foram encontradas neste distrito: células geoquimicas,
associacdes com cangas residuais e fraturas, sendo o epigenético o mais importante, na forma de
células geoquimicas. Os minerais uraniferos encontrados s3o a autunita, a sabugalita, a uraninita
e a coffinita. O depdsito uranifero de Amorindpolis € semelhante aos encontrados no Platd do
Colorado e em Wyoming, nos Estados Unidos (HASSANO, 1985).

O Quadrilatero Ferrifero localiza-se a sul de Belo Horizonte, no Estado de Minas Gerais.
Os metassedimentos da Formagdo Moeda, base da Série Minas, sdo formados principalmente por
quartzitos, conglomerados e filitos. Os conglomerados da base da Série Minas sdo depdsitos alu-
viais e exibem mineralizacdo de uranio e ouro associadas, tais como mineraliza¢des encontradas
na Africa do Sul (VILLACA; MOURA, 1985).

O distrito de Pocos de Caldas, localizado em Minas Gerais, € um dep6sito mineralizado
em rochas alcalinas que € tnico em todo o mundo. Dentro desse distrito, ha dois principais
depositos: o do Cercado e do Agostinho. A mineraliza¢do de uranio estd associada a molibdénio
e zircdo, e as rochas hospedeiras da mineralizacao sdo tinguaitos, fondlitos e rochas piroclésticas.
No depésito do Cercado, existem quatro tipos distintos de mineraliza¢ao, incluindo tipo veio
primdrio, tipo oxiredu¢do secunddria, mineralizacdo difusa e bolsas de solo reduzido preservado
em rochas oxidadas. Estima-se que as reservas sejam de cerca de 26.800 t de U30g, 25.000 t de
MoOs3 e 172.400 t de ZrO, (FRAENKEL et al., 1985).
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No centro-oeste do Estado do Parand, o depdsito de uranio de Figueira foi descoberto por
meio de levantamentos sistematicos de bacias de carvao no sul e sudeste do Brasil. O depdsito é
composto por uraninita associada a arenitos, sedimentos carbonosos, matéria organica em argilas
e carvoes. Ele estd localizado em sedimentos da Formacdo Rio Bonito, e seu principal corpo tem
forma lenticular e segue um paleocanal de direcdo norte-sul (MORRONE; DAEMON, 1985).

Em Pitinga, localizado no Amazonas, hd a exploracdo de um depdsito de cassiterita
presente em granitos estaniferos de um complexo intrusivo multifdsico formado por élcali-
feldspato granitos, com altos teores de SiO,, F e Zr, e baixas concentragdes de CaO e MgO
(DAOUD, 1988). Como subproduto da exploragdo da cassiterita, hd a obtencdo de columbita,

que contém mais de 1 bilhdo de toneladas de nidbio, tantalo, uranio, zirconio e terras raras.

A Paranapanema trata o uranio como rejeito, ja que este € isolado do niébio e do tantalo.
O nidbio € utilizado em ligas de aco para aumentar a dureza e resisténcia a corrosdo, enquanto o
tantalo € utilizado na produgdo de capacitores elétricos. Porém, em parceria com as Industrias
Nucleares do Brasil (INB), a empresa pretende aproveitar o uranio, que segundo Galbraith e
Saunders (1999), tem uma reserva de 201 milhdes de toneladas de minério, das quais 144 mil

sdo de uranio.

Este estudo enfocou a drea do Projeto Rio Preto, realizado no nordeste de Goids, a oeste
do Parque Nacional da Chapada dos Veadeiros, com uma drea total de 650 km?, que engloba
a confluéncia dos rios Claro e Preto. A Nuclebras, executou o Projeto Rio Preto na década de
70 e inicio dos anos 80, com o objetivo de realizar o mapeamento geolégico basico da regido e
a caracterizacao radiométrica por meio de aerogamaespectrometria sem canais discriminados.
Duarte (1997) realizou uma caracterizacdo radiométrica preliminar da drea de interesse usando
espectrometria gama laboratorial com discriminagdo de canais em amostras coletadas durante
o mapeamento geoldgico da Nuclebras. Essas amostras foram disponibilizadas para o DPM

(Departamento de Petrologia e Metalogenia) da UNESP - Rio Claro apds a conclusdo do projeto.

Os resultados da concentragdo de uranio obtidos por Duarte (1997) indicaram a ocorréncia
de enriquecimento neste radioelemento em alguns litotipos encontrados na area, com valores
de até 600 ppm. J4 os resultados da concentragcdo de tdrio situaram-se no contexto daqueles
registrados na literatura para os tipos litolégicos que ocorrem na drea, embora tenham sido
registrados teores mais elevados em alguns locais (valores de até 220 ppm). Duarte (2002)

complementou o estudo, realizando nova amostragem na drea investigada inicialmente.

De acordo com o Comité Cientifico das Nacdes Unidas sobre Efeitos da Radiacdo
Atdmica, mais de 98% da dose de radiacdo a qual a populacdo esta exposta € proveniente de
fontes naturais (UNSCEAR, 2000). A interacdo dos raios cdsmicos, que consistem principalmente
de prétons de alta energia (cerca de 85%), particulas alfa (cerca de 14%) e nicleos atdmicos mais
pesados (cerca de 1%), com a atmosfera, produz radionuclideos na estratosfera ou troposfera,
como o '“C (IVANOVICH, 1982).
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A Terra em si também € uma fonte de elementos radioativos como uranio, tdrio e potassio,
que estdo presentes desde a formacao do planeta e t€ém meias-vidas longas que permitem sua
existéncia até os dias atuais IVANOVICH; HARMON, 1992). Além disso, a produ¢ao nuclear
de energia e testes nucleares também contribuem para a radioatividade (JIA; TORRI, 2007).

1.2 JUSTIFICATIVA E OBJETIVOS

Para avaliar os niveis de atividade da radioatividade nos ambientes e suas implicagdes
na saide humana, bem como para levantamentos que visam a obtenc¢ao de dados relevantes a
compreensdo geoldgica, mineraldgica, ambiental e de seguranga em radioprotecdo € essencial
possuir métodos precisos de medigdo, tanto para planos emergenciais quanto para 0 monitora-
mento e quantificacdo com finalidades especificas do levantamento geofisico. Um importante
método para a determinagdo dos niveis de atividade de deposi¢ao em solos € a espectrometria

gama in situ.

No entanto, € necessdrio ter conhecimento sobre a eficiéncia intrinseca do detector e
todas as implicacoes e influéncias que podem interferir na interpretacdo, acuricia e fidedignidade
dos dados, como por exemplo com base na distribui¢do de profundidade e geometria da fonte
radioativa analisada, para obter uma calibracao precisa na eficiéncia de contagens do detector
(por exemplo, Beck et al. (1972), Helfer e Miller (1988), ICRU (1994), Nuccetelli (2008)). Uma
vez que a eficiéncia intrinseca do detector € determinada empiricamente e a fluéncia de fétons no
detector para uma fonte particular de distribui¢ao € calculada analiticamente, esses métodos de

calibracdo sdo comumente denominados semiempiricos.

Esses métodos de calibragdo sdo adequados para geometrias simples e determinagao
de atividades com base na distribui¢ao de profundidade dos elementos em solos e rochas que
possam ser descritas por expressdoes matematicas. Por esta razdo, € crucial ter uma compreensao
abrangente dos detectores utilizados, considerando todos os fatores que determinam a resolugdo
e eficiéncia do detector, bem como as interferéncias e ruidos que afetam a modelagem estatis-
tica dos dados e podem levar a variacdes significativas na quantificacdo dos parametros dos

radionuclideos naturais medidos.

O efeito Compton € uma das principais fontes de erro em analises gamaespectrométricas
com detectores cintiladores, pois pode resultar em uma sobreposicdo de picos no espectro de
energia, dificultando a identificac@o e quantificacdo dos radionuclideos presentes na amostra. Isso
ocorre porque o efeito Compton resulta em uma perda de energia do f6ton incidente no detector,
o que pode levar a uma subestimacao da energia do foton e, consequentemente, a identificacdo
incorreta do radionuclideo em questdo. Além disso, a intensidade do efeito Compton pode variar
dependendo da geometria da amostra e do detector, o que torna ainda mais complexa a corre¢ao

para esse efeito.
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Uma das formas de minimizar a interferéncia do efeito Compton € através do uso de
técnicas de corre¢do, como a selecio de regides de interesse ou o uso de blindagem. Essas técnicas
visam isolar os picos de energia dos radionuclideos de interesse € minimizar a contribuicdo dos

picos sobrepostos.

De acordo com Obed e Mustapha (2018), a correcao para o efeito Compton € fundamental
para uma andlise precisa e confidvel em gamaespectrometria. Ainda segundo os autores, a selecio
adequada das regides de interesse pode minimizar significativamente os erros de quantificacdo
associados ao efeito Compton. Por sua vez, Lavi e Beit-Or (2019) destacam que o uso de
blindagem ¢ uma das técnicas mais eficazes para minimizar o efeito Compton em andlises

gamaespectrométricas com detectores cintiladores.

Os trabalhos realizados por Cumming et al. (1988), Chiozzi et al. (2000), Joshi et al.
(2016), Jeon et al. (2021), Roux e Bezuidenhout (2022) e Biere et al. (2023), tratam de métodos
de selecdo de regides de interesse em espectros gama para andlise de nuclideos em amostras
ambientais e nucleares. J4 Arine (2016), Almeida (2017) e Lima (2018) apresentaram uma
avaliacdo das incertezas associadas a espectrometria gama, com €nfase na determinagdo dos
limites de deteccdo. Jeon et al. (2021) e Roux e Bezuidenhout (2022) utilizaram algoritmos para
andlise de sobreposi¢ao de picos ou do fendomeno de drift em espectros gama e testaram a eficacia
do método. Leite (2006), Villa e Costa (2015), Silva (2015) e Kim et al. (2023) propuseram o
uso da linguagem de programacdo para ajuste de picos em espectros gama, demonstrando sua

aplicabilidade em estudos gamaespectrométricos.

Todos os estudos indicam que o uso de técnicas automatizadas e algoritmos podem melho-
rar a precisdo e eficiéncia da andlise de espectros gama, permitindo uma melhor caracterizagao
de amostras ambientais e nucleares. Portanto, o objetivo principal deste trabalho consiste em
investigar a contribuicdo do efeito Compton na geracdo de dados gamaespectrométricos, conside-
rando parametros como a selec@o de regides de interesse (ROIs) e o uso de blindagens adequadas
para a defini¢do e ado¢@o de procedimentos metodoldgicos adequados, visando o aprimoramento
da acuricia das andlises. O enfoque serd dado no emprego de detectores cintiladores de Nal(Tl)
(de bancada e portétil) utilizados no LABIDRO (Laboratdrio de Is6topos e Hidroquimica) e no
UNESPetro da UNESP de Rio Claro (SP).

Uma vez estabelecidos os parametros necessarios, o protocolo analitico foi aplicado na
avaliacdo da radiometria da area do Projeto Rio Preto, revisando dados de espectrometria gama
de um levantamento que envolveu o 40K eU e eTh em amostras coletadas na regido. Também se
prestou a andlise de perfil radiométrico realizado na Formacao Irati, Distrito de Assisténcia, Rio
Claro (SP).
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2 RADIOATIVIDADE

2.1 PRINCIPIOS GERAIS

Na natureza, hd uma faixa de ntcleos instdveis ou radioativos que decaem espontanea-
mente em nucleos filhos com a emissao de particulas e energia, € que se encontra em torno dos
nucleos estdveis até o chumbo. A estabilidade de um nucleo € determinada pela sua energia de
ligagdo, Ep, que € a energia necessdria para separar o nucleo em seus constituintes, néutrons e

prétons, e trazé-los para uma distancia onde ndo hd interacdo nuclear forte entre eles.

Conforme Shyti (2013), a energia de ligagdo de um nucleo depende da relagdo entre o
nimero de protons e o nimero de néutrons. Se o nimero de néutrons difere muito do nimero
de prétons, o nucleo € instavel. A energia de ligacdo pode ser definida por nicleon, €, que € a

relacdo entre a energia de ligacdo do nucleo e o seu nimero de massa (equagao 2.1):

E
g=-2

1 2.1

A energia de ligacdo por nicleon representa a quantidade de energia necessdria para
dividir um nudcleon (préton ou néutron) em um nicleo de massa A.

Figura 3 — Energia de ligacdo por nicleon para isétopos comuns (adaptado de Shyti (2013)).
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A partir da Figura 3, € possivel observar que a energia de ligacio nuclear, representada

por €, aumenta conforme o nimero de massa, A, aumenta, até atingir um valor maximo de
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8,79 MeV para o ferro, quando A € menor do que 60. A partir desse ponto, a energia diminui
gradualmente. Essa diminui¢do ocorre porque, a medida que o nucleo fica maior, a forca nuclear
forte que neutraliza a repulsdo eletrostatica entre os prétons se enfraquece. Isétopos mais pesados
do que esses podem gerar energia por fissdo nuclear, enquanto isétopos mais leves podem gerar
energia por fusdo (SHYTI, 2013).

N

A estabilidade dos dtomos € determinada pelas interacdes entre seus componentes. A
medida que o nimero atdmico, Z, aumenta, as forcas repulsivas elétricas entre os prétons
também aumentam. Para preservar a estabilidade nuclear, o niimero de néutrons deve aumentar

progressivamente, equilibrando o aumento da repulsao e evitando a deteriora¢do do nicleo.

Os nucleos estaveis t€m energias inferiores as dos niicleos instdveis. A energia associada
aos nucleos pode ser representada em trés dimensdes, e a representacao grafica desses nucleos

forma o chamado ’vale de estabilidade’ (Figura 4).

Figura 4 — Representacdo tridimensional do vale de estabilidade.
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Os nucleos instaveis sao encontrados longe do fundo do vale de estabilidade, em um dos
seus dois lados. A instabilidade pode ser causada por um excesso de néutrons ou prétons. Para
obter uma configuragdo mais estdvel, o nicleo pode sofrer um dos dois tipos de decaimento:
decaimento & ou . Além disso, a instabilidade do nicleo nao é causada apenas por um excesso
de um tipo de néutron ou préton, mas também por um excesso de energia quando o nucleo esta
em um estado excitado. Nesses casos, ocorre o decaimento ¥, no qual o excesso de energia é

liberado na forma de radiacao eletromagnética (SHYTI, 2013).

Assim, a radioatividade é um processo em que nucleos instaveis de elementos quimicos
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emitem particulas e/ou radiacdo eletromagnética de forma espontanea para alcancar a estabilidade
nuclear. Esse fendmeno € amplamente aplicado em varios setores da ci€éncia, como medicina,

engenharia, agronomia, geologia e hidrogeologia.

ApOs a emissdo das particulas, que podem ser atomos de hélio duplamente ionizados
(particulas alfa), elétrons (particulas beta) ou pdsitrons (elétrons carregados positivamente),
ocorre a transmutagdo ou decaimento de um elemento em outro com propriedades fisicas e
quimicas distintas. Embora seja possivel a emissdo de mais de um tipo de particula por niicleos
de um mesmo elemento quimico, a grande maioria dos is6topos radioativos emite apenas um
tipo de particula, segundo FAURE (1987).

Quando o nimero de atomos que sofrem decaimento por unidade de tempo € igual ao
ndmero de d&tomos formados no mesmo intervalo de tempo, ocorre o equilibrio radioativo secular.
Esse processo comeca com apenas o nuclideo inicial presente, e o nuclideo subsequente na

cadeia de decaimento € gerado a medida que o primeiro sofre decaimento radioativo.

A medida que o segundo nuclideo se acumula, a taxa uniforme de sua criagdo se aproxima
cada vez mais da taxa crescente de sua decomposi¢do. Apos um periodo de tempo, as duas
taxas se tornam praticamente iguais e suas atividades se igualam. Portanto, se um sistema possui
equilibrio radioativo secular, as atividades dos produtos de decaimento dos nuclideos em uma

série de decaimento radioativo natural sdo iguais entre si.

A série de decaimento radioativo € a sequéncia formada a partir de um radiois6topo que
culmina em decaimentos radioativos até que um isotopo estavel seja formado. Os radioisotopos
2381y, 235U e 232Th iniciam as trés séries naturais de decaimento conhecidas, todas culminando
em um isétopo estavel de chumbo. Além disso, o interesse nos estudos dos elementos radioativos
estd relacionado aos impactos que a radioatividade natural emitida por esses elementos pode

causar na saude da populacio, quando exposta a doses de radioatividade.

2.1.1 Radia¢do Césmica

O trabalho de Victor Hess, realizado entre os anos de 1911 e 1913, identificou a existéncia
de uma radiacdo penetrante na atmosfera terrestre, origindria do espaco exterior, denominada de
’raios cOsmicos’. Os raios cOsmicos primarios sao compostos principalmente por protons e parti-
culas alfa altamente energéticas, além de particulas secundérias ou radionuclideos cosmogénicos
gerados continuamente pelo bombardeamento de nuclideos estdveis na atmosfera por esses raios
cOsmicos. A composi¢do primdria dos raios cosmicos € muito heterogénea, sendo constituida,
em sua maioria, por hidrogénio (87%), hélio (12%) e nucleos pesados (1%) com energias de
102 — 1014 MeV, além de elétrons e positrons (2%). Os raios cdsmicos primdrios nao interagem

ainda com a matéria presente na atmosfera terrestre.

Os raios cosmicos causam um continuo bombardeio da magnetosfera terrestre por um
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fluxo quase isotrépico de particulas carregadas com energias diferentes, embora somente uma
parcela atinja a superficie terrestre. Devido ao desvio das particulas carregadas da componente do
campo magnético da terra perpendicular a sua direcdo de movimento, a radiacdo cosmica € des-
viada mais no equador do que perto dos polos, o que produz um efeito de latitude geomagnética.
A taxa de dose absorvida de radiagdo € cerca de 10% menor no equador geomagnético do que
em latitudes altas. A intensidade da radiacao césmica primaéria € relativamente constante entre
15°N e 15°S, aumentando rapidamente entre SO°N e 50°S, apds o que permanece praticamente

constante em dire¢do aos polos.

Figura 5 — Representacdo das reacdes envolvidas na intera¢do de particulas dos raios cosmicos primdrios
com a atmosfera, originando raios césmicos secunddrios.
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Além do campo magnético, outros fatores também influenciam a radiagdo césmica,
como a atenuacdo causada pela atmosfera. Assim, apenas uma parte da radiacdo césmica
incidente atinge a superficie do planeta, irradiando continuamente todos os organismos vivos
em seu caminho, incluindo seres humanos. As colisdes eldsticas e ineldsticas de particulas
provenientes dos raios cosmicos com dtomos na atmosfera causam ionizagdo e perda gradual
de sua energia, gerando uma cascata de radiacdo secundéria, como mostrado na Figura 5. Essa
radiacdo secundaria inclui mésons pi neutros e carregados (1° e nt/)e anti-préotons e anti-

néutrons (p e n), além de mésons pesados, como os kdons (K) e hiperons (Y).

O fluxo de raios césmicos que atinge a Terra € altamente varidvel e depende da latitude
geomagnética e da altitude. Os componentes mais comuns desses raios sao muons, elétrons e
uma pequena porcentagem de néutrons e prétons. Mdons sao os componentes mais penetrantes
e podem ser uma fonte significativa de ruido em espectroscopia. Quando os raios cosmicos
interagem com os dtomos da atmosfera, podem ocorrer processos de espalacao ou captura de

néutrons, resultando na produc¢do de radionuclideos cosmogénicos. A espalacdo € uma reagdo
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nuclear em que um nucleo se divide em nticleos mais leves ao colidir com um néutron de alta

energia ou uma particula carregada (SHYTI, 2013).

O impacto das particulas de alta energia na atmosfera € mais frequente com dtomos e
moléculas de nitrogénio e oxigénio, o que resulta em uma cascata de produtos de intera¢des
e reacdes, como protons secunddrios, néutrons e pions carregados/descarregados, além de
nucleos de baixo nimero atdmico (Z), como 34, 14C, "Be, 9Be, entre outros, conhecidos como
radionuclideos cosmogénicos (BARTLETT, 2004).

Esses radionuclideos emitem beta particulas, exceto o 'Be, que decai por captura ele-
trOnica e emite raios-gama caracteristicos de 477,6 keV (intensidade de 10,5%). O "Be ¢é
extensivamente utilizado como tracador para fendmenos de circulacdo atmosférica e sua variagao
diurna. Apenas o *H e o 'C apresentam risco significativo para a saide humana. Os prétons
secunddrios e néutrons geram mais nuicleons, iniciando o que € chamado de chuveiro de hadrons
(SHYTI, 2013).

2.1.2 Tipos de Decaimento Radioativo

Existem varios tipos de decaimento radioativo:

* Decaimento alfa: é acompanhado pela liberacdo de uma particula alfa (2 prétons e 2

néutrons);

* Decaimento beta: € realizado com a emissdo de uma particula beta idéntica a um elétron

negativamente carregado;

* Decaimento beta™: é menos frequente, sendo acompanhado pela emissdo de um pésitron

(carga positiva);

» Captura eletrOnica: ocorre a partir da absorcdo de um elétron orbital de um dtomo pelo

nicleo atdmico. A substituicdo da posi¢do do elétron vago € seguida pela emissdo de

radiacdo caracteristica (radiacao eletromagnética de baixa energia);

* Fissdo espontinea: ocorre pela divisdo de dtomos pesados em dois fragmentos, com a

subsequente liberagdo de néutrons e energia;

* Decaimento gama: o decaimento de um radionuclideo geralmente deixa o ndcleo recém-

formado em um estado energético excitado, sendo o excedente de energia irradiado na

forma de raios gama.

Exemplos de cadeias de desintegracdo sdo as séries radioativas (ou de decaimento)
naturais do 233U, 23°U e 232Th (Tabela 1, Tabela 2 e Tabela 3).




Tabela 1 — Série de decaimento do urénio, 238U.
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Maiores energias de radiagdo (MeV) e intensidades

Nuclideo Meia-Vida
o p .
3] 4.468x10° 4.15(23%) - =
¢ anos 4.19(77%)
34Th 24,1 dias . -0.103(19%) 0,063(3,5%)
¢ 0,191(81%) 0,093(4%)
4 ¥'Pa 1,18 min = 2,29(98%) 0,765(0,30%)
99.86% 0.14% l 1,001(0,60%)
#Pa 6,7h — 0,53(66%) 0,10(50%)

2 34U

<+ —

2.48x10° anos

230Th 7.52x10* anos
22%Ra 1602 anos
¢mR11 3.825 dias
99,08% &IISPO 0.02% 3,05 min
v 24pp l 26.8 min
2BA¢L 2s
214B4 19.7 min
99.96% 0.02%
Valipy l 164 ps

4.72(28%)
4,77(72%)
4.62(24%)
4,68(76%)
4,60(5.5%)
4,78(94.5%
5.49(_100%)
6.11(100%)

6.65(6%)
6.70(94%)
5.61(100%)

7.83(100%)

1,13(13%)

0.33(100%)
1.03(6%)

0,67(94%)

3.26(100%)

0,70(24%)
0.90(70%)
0.053(0.2%)

0.068(0,6%)
0,142(0,07%)
0,186(4%)

0,510(0,07%)
0,295(19%)
0,352(36%)

0.609(47%)

1.120(17%)

1.764(17%)
0.799(0.014%)

Fonte: (IVANOVICH, 1982)




Tabela 2 — Série de decaimento do actinio, 23°U.
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Maiores energias de radiagao (MeV) e

Nuclideo Meia-Vida intensidades
a p Y
35U 7,13x10° 4,36(18%) — 0,143(11%)
l anos 4,39(57%) 0,185(54%)
4,1-4,6(8%) 0,204(5%)
HTh 25,64 h = 0,300(.100%) 0,026(2%)
l 0,084(10%)
B1Pa 3.43x10* 5,01(<20%) — 0,027(6%)
l anos 4.99(25,4%) 0,29(6%)
4.94(22.8%)
2TAc 22 anos 4.95(48,7%) 0,046(100%) 0,070(0,08%)
98.8% l 4.,94(36.,1%)
12% 4,87(6,9%)
22Th 18,17 dias 5,76(21%) — 0,050(8%)
5,98(24%) 0,237(15%)
v 6,04(23%) 0,31(8%)
25Fr 21 min 5,34(0,005%) 1,15(100%) 0,050(40%)
0,080(13%)
¢ 0,234(4%)
=E R 11,68 dias 5,61(26%) — 0,149(10%)
l 5,71(53,7%) 0,270(10%)
5,75(9,1%) 0,33(6%)
2Rn 3925 6,42(8%) - 0,272(9%)
6,55(11%) 0,401(5%)

Fonte: (IVANOVICH, 1982)
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Tabela 3 — Série de decaimento do tério, 232Th.

Maiores energias de radiagio (MeV) e

Nuclideo Meia-Vida mtensidades
a p 1
“2Th 1,39x10° 3,95(24%) = =
l anos 4,01(76%)
v Ra 5.75 anos = 0.055(100%) =
Z8Ac 6,13 h — 2.11(100%) 0.34(15%)
l 0,908(25%)
0,96(20%)
ZiTh 1,913 anos 5,34(28%) = 0,084(1,6%)
l 5,42(71%) 0,214(0,3%)
RN 3,64 dias 5,45(5,5%) — 0,241(3,7%)
l 5,68(94,5%
* 20Rn 55,6 6,30(~.100%) — 0,55(0,07%)
2py 0,145 6,78(100%) = —
* 226 10,64 h — 0,580 0,239(47%)
l 0,300(3,2%)
22Bi 60,5 min 6,05(70%) 2.25(100%) 0,040(2%)
64.0% l 6.09(30%) 0.727(7%)
¢ 36.0% 1.620(1,8%)
Py l 304 ns 8,78(100%) — —
l il | 3,1 min — 1,80(100%) 0,511(23%)
‘ 0,583(86%)
l 0,860(12%)
2,614(100%)

Fonte: (IVANOVICH, 1982)

O tipo de decaimento de nuclideos instdveis determina a natureza dos atomos recém-
formados. As equagdes 2.2, 2.3 e 2.4 representam as transi¢des de um elemento X para um

elemento Y por um modo especifico de decaimento estdo resumidas a seguir:

4X —43Y + aemissoal fa), @2
9X = §.1Y + B(emissobeta), *3
9X — 5 _\Y + a(capturaeletrnica), e

Alguns radionuclideos possuem mais de um modo de decaimento, como € o caso do

212B; onde 66% decai por emissdo de particulas beta, transformando-se em 212pg. e 349% decai
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por emissdo de particulas alfa, tornando-se 2081, No entanto, independentemente do tipo de

radiacdo, a meia-vida permanece a mesma.

O decaimento radioativo pode ocorrer em uma série (ou cadeia) com vdarios produtos

filhos que também sdo radioativos e que terminam em um is6topo estavel.

Em um sistema fechado e iniciando com uma quantidade especificada de um elemento
pai, o numero de dtomos dos elementos filhos e suas atividades aumentam gradualmente até

atingir o equilibrio radioativo na série de desintegracgdes.

Nessa condicdo, as atividades de todos os radionuclideos da série sao idénticas. Dessa
forma, a medi¢ao da concentracdo de qualquer elemento filho pode ser usada para estimar a

concentracao de qualquer radionuclideo na série de decaimento.

Em condi¢des de equilibrio, essa relagdo pode ser expressa conforme equagao 2.5:
llNl = lzNz = 7L3N3 == 7L,'Ni (2.5)

2.1.3 Natureza estatistica do decaimento radioativo

O decaimento radioativo é um fendmeno estatistico que ocorre independentemente para
cada desintegracao atomica. Além disso, o intervalo de tempo entre as desintegracdes ndo é
constante. Para um grande nimero de desintegracdes aleatorias de um radionuclideo especifico,
a frequéncia de decaimento radioativo é determinada pela distribuicdo de Poisson. Se 71 € a
taxa média de decaimento, a probabilidade de que o niimero de nicleos atomicos, n, decaia por

unidade de tempo € dada por P, conforme descrito por Mafra (1973).

A distribuicao de Poisson € usada para modelar eventos aleatérios, como o decaimento
radioativo. E uma distribui¢do discreta que expressa a probabilidade de um ndmero fixo de
eventos ocorrendo em um intervalo de tempo especifico. A equagdo 2.6 descreve a distribuicao

de Poisson:

P(n) = %e(*’” (2.6)

onde n € o numero de eventos, 71 € a taxa média de eventos, e e € a base do logaritmo natural.

No contexto do decaimento radioativo, a distribuicao de Poisson € usada para calcular a
probabilidade de que um determinado ndmero de nucleos atdmicos decaia em um determinado
periodo de tempo. A probabilidade P de que n nicleos atdmicos decaiam em um determinado
periodo de tempo ¢ dada pela equagdo acima. A distribuicdo de Poisson é uma importante
ferramenta para entender e modelar o decaimento radioativo e outros eventos aleatdrios em fisica

e outras areas da ciéncia.

Na distribuicdo de Poisson, é garantido que a variancia 62 da distribui¢io seja igual
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ao seu valor médio. O desvio padrdo, o, pode ser utilizado para estimar a faixa de desvios e
erros de medi¢do radiométrica. De acordo com Mafra (1973), a faixa de 10 acima da média
abrange 68,3% da distribui¢do, =20 abrange 95,5% da distribui¢do e +£30 abrange 99,7% da
distribuigdo.

A emissdo de particulas e raios gama no decaimento radioativo € proporcional ao nimero
de dtomos que estdo se desintegrando. O desvio padrdo pode ser usado para estimar o intervalo
de desvios e erros de medi¢do radiométrica. Se N contagens sdo registradas durante um intervalo

de tempo ¢, o desvio padrdo das contagens gravadas € descrito por Mafra (1973) na equacgdo 2.7:

o(N)=VN 2.7)

onde N € a expectativa matemdtica do nimero de contagens (a contagem média de medicdes
repetidas). Isso significa que, quanto maior o nimero de contagens registradas, menor sera
o desvio padrao e maior serd a precisao das medi¢des radiométricas. O desvio padrao é um
importante parametro estatistico que fornece informagdes valiosas sobre a distribui¢do de dados

e a confiabilidade das medicdes.

O desvio padrao fraciondrio de uma contagem (erro da medi¢do de N) é dado pela

equacao 2.8:

o(N)

N

(2.8)

o %‘H

Para uma taxa de contagem n = N/t (c¢/s), o

o(n)= @ = \/§ 2.9

O desvio padrio fraciondrio da taxa de contagem n (erro da medida de n) € expresso pela

esvio padrdo é expresso pela equacio 2.9:

equacao 2.10:

_ (2.10)

O ’desvio provdvel’ (P = 0,5) representa 0,674 vezes o desvio padrdo, e pode ser
utilizado como uma medida estatistica para estimar o intervalo de variagdo de uma distribuicao.
As equacdes 2.8, 2.9 e 2.10 mostram que a precisdo das medicdes radiométricas pode ser
aprimorada pelo (a) aumento do nimero de contagens registradas, N, (b) aumento da taxa de

contagem, n, e (c) aumento do tempo de contagem, ¢.

Essas melhorias podem ser alcangadas por meio da utilizacdo de equipamentos mais
sensiveis, da melhoria da geometria de medi¢cdo ou do aumento do tempo de contagem. No

entanto, na prética, os erros nas medi¢des também sdo afetados pela radiacio de fundo, que deve
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ser mantida o mais baixo possivel para garantir a integridade do detector. Para uma descri¢ao
mais detalhada da teoria da radioatividade, podem ser consultados Adams e Gasparini (1970) e
Mares e Tvrdy (1984).

2.1.4 Lei de Decaimento e Equilibrio Radioativo

O numero de prétons presentes no nicleo de um elemento quimico X € identificado
como Z (nimero atdmico), enquanto a soma de prétons e néutrons (nicleons) é chamada de A
(numero de massa). Is6topos sdo atomos com o0 mesmo Z, mas diferentes A, representados por -
AX . Embora tenham as mesmas propriedades quimicas, os isGtopos possuem propriedades fisicas
distintas. Is6tonos sao 4tomos com o mesmo nimero de néutrons, enquanto isébaros t€m o mesmo
A. O termo nuclideo € utilizado quando se faz referéncia a nticleos ou is6topos/isétonos/isObaros
(KAPLAN, 1978).

Alguns is6topos apresentam um excesso de energia em seus nucleos e, por isso, sao
instaveis e se desintegram para formar nicleos mais estaveis. Esse processo ¢ acompanhado pela
emissao de particulas ou de energia, que é denominada de radiacdo nuclear. Os nuclideos com
essa caracteristica sdo chamados de radionuclideos, e o processo € conhecido como decaimento
nuclear ou desintegracdo. Na série natural, a radioatividade pode ser medida pela atividade (A)

dos nuclideos, definida como (equagdo 2.11):

A—' N 2.11)

| ar

Nesta expressdo, dN /dt é a taxa de variagdo do nimero de nuclideos por unidade de
tempo (equacgdo 2.12):

AN

= AN 2.12)

O coeficiente A € a constante de decaimento que representa a probabilidade de um
nuclideo desintegrar-se espontaneamente por unidade de tempo (dimensio de tempo~!) e N é o
numero de dtomos no sistema num tempo r (KAPLAN, 1978). A integragdo da equacao 2.12

fornece a equacao 2.13:

N = Nye ™ (2.13)

onde:
N; = ntimero de dtomos presentes apGs o tempo #(s)
No = niimero de dtomos presentes no tempo ¢t = 0

A = constante de decaimento de um determinado radionuclideo (s~ !)
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O produto AN resulta na atividade (Bg) do radionuclideo, sendo que o decaimento
radioativo ¢ independente de outras condig¢des fisicas. Caso T}, represente o tempo necessario
para a desintegracao de metade dos atomos do sistema (ou seja, a meia-vida do nuclideo), é

possivel escrever (equacao 2.14):

N = Nye ™ (2.14)

Uma situagao interessante ocorre quando se permite que um nuclideo “filho” seja acumu-
lado num recipiente juntamente com o seu “pai”’. No inicio do processo de acumulagdo tem-se
apenas o nuclideo “pai” puro, sendo o “filho” gerado na mesma propor¢ao em que o “pai” se
desintegra. Entretanto, a medida que se tem o actimulo do “filho”, sua taxa uniforme de criagdo
entra em equilibrio com a taxa crescente de decaimento do “pai”. Apds um intervalo de tempo,
as duas taxas tornam-se praticamente iguais e a atividade do “filho” entra em equilibrio com a do
“pai”. A atividade do nuclideo “filho” fica condicionada a do nuclideo “pai”, ndo a ultrapassando.
O acumulo dos produtos de decaimento em uma série radioativa, para um nimero muito grande

de 4tomos, € descrito pelo sistema de equagdes diferenciais 2.15:

dN; = llNldl
dN, = (llNl — )LzNz)dl‘

dN; = (lzNz — A3N3)dl‘

dN; = (ll;lNifl — Al'Ni)dl‘ (2.15)

Cada N; € o nimero de dtomos do i-ésimo elemento da série radioativa presente no
instante ¢ e A; é a sua respectiva constante de decaimento (KAPLAN, 1978). Se o indice “0”
corresponder ao estado inicial no instante ¢ = 0, entdo, assumindo N, = 0, a integracdo da
segunda equagdo (dN,) presente no sistema de equagdes 2.15, fornece o nimero de nuclideos

produzidos a partir do decaimento radioativo de um determinado “pai” (equagdo 2.16):

AN

_ oMl _ Mt 2.16

Ny
No caso em que Ay >> A1, é possivel simplificar a expressao para (equagio 2.17):

AV

N
2 7

(1—e M) (2.17)

Se o sistema existe hd muito tempo (r — o), pode-se escrever (equagao 2.18):
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N

N,

(2.18)

Nessas condi¢des dN, /dt = 0 e o nimero de atomos do produto permanece inalterado
(KAPLAN, 1978). O conjunto de equagdes presente na equagdo 2.15 indica um estado estaciond-

rio, valendo as relacdes (equacdo 2.19):

dN;
— = AN
i 14V1
dN>
220
dt
dN3
220
dt
dN;
— =0 2.19
7 (2.19)

Tal situacdo estudada por Bonotto (1982) e Torquato e Kawashita (1990) define a condi¢ao
de “equilibrio radioativo” ou “equilibrio secular” estabelecido quando a derivada em funcao
do tempo € igual a zero. Assim, nota-se que o nimero de dtomos que decai por unidade de
tempo € igual ao ndmero de dtomos formados no mesmo intervalo de tempo, situagdo que
ocorre em sistema fechado para os membros de uma série radioativa natural. Com excec¢do da
primeira equacdo, dentre aquelas representadas na equagdo 2.15, em que A|N; ~ 0, para as

demais equacdes tem-se (equacao 2.20):

MN1 = Ny = 3N3 = -+ = 41 N;i— (2.20)

As atividades de todos os nuclideos em filiacdo s@o iguais, isto €, o nimero de nucleos
que se desintegram por unidade de tempo € o mesmo qualquer que seja o radioelemento. Portanto,
se um sistema € constituido por uma série de decaimento em equilibrio radioativo secular, as
atividades dos produtos de decaimento sdo iguais entre si. Quando o A dos “pais” das séries
radioativas naturais sdo extremamente menores que de seus “filhos”, € possivel calcular-se, pela
lei do decaimento, uma boa aproximacao para determinar o tempo no qual os nuclideos de cada

série atingirdo o equilibrio radioativo com seus “pais”.

Na série do urnio, iniciada no 238U e encerrada no nuclideo estavel 2°°Pb, tem-se que o
equilibrio radioativo entre os membros intermedidrios da cadeia € estabelecido em diferentes
intervalos de tempo. Por exemplo, a Figura 6a ilustra isto para o 22”Rn e seus “filhos”, onde se

nota que apds cerca de 3,5 horas € atingido o equilibrio radioativo.

Uma outra situacdo importante na determinacdo espectrométrica gama € a que envolve

os nuclideos 2?°Ra e ??’Rn da série do urdnio, notando-se na Figura 6b que o tempo para o
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equilibrio radioativo ser atingido corresponde a aproximadamente 26 dias, o qual € respeitado

para o processamento das andlises em laboratdrio.

Figura 6 — (a) Atividade do 2*?Rn e seus filhos em funcio do tempo; (b) Equilibrio radioativo entre o
226Ra e seu *filho’ 22*Rn.
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Fonte: adaptado de Lima (1993)

Em um sistema radioativo, um dtomo instavel pode decair em um atomo estdvel através
da emissao de particulas ou radiacdo, o que pode levar a um desequilibrio na concentragdo de
diferentes elementos. No entanto, com o tempo, o sistema pode alcancar um estado de equilibrio,
no qual a taxa de produc¢do de cada elemento € equilibrada pela taxa de decaimento do elemento

correspondente, como podemos observar na Figura 6a.

Neste caso em particular, o presente trabalho realiza a anélise da energia gama emitida
pelo 2!4Bi proveniente da série do 238U, sendo que este descendente direto do urdnio também

estd abaixo do 22°Ra e 222Rn na cadeia de decaimento.

Por esta razdo, apds a coleta de amostras de solo ou rocha, o material deve ser selado
em um recipiente de geometria e volume uniformes para todas as amostras e, posteriormente,
deve-se deixar que as amostras atinjam ao menos 7 meias-vidas do 2??Rn, para que este entre
em equilibrio secular com o 22°Ra (Figura 6b), o qual se espera estar em equilibrio com o 238U,

levando-se em consideracdo a mobilidade geoquimica destes elementos.

2.1.5 Fontes Naturais de Radiagao

Muitos elementos naturais possuem isétopos radioativos, mas apenas o potdssio e as
séries de decaimento do uranio, actinio e tério possuem radionuclideos que emitem raios gama
com energia e intensidade suficientes para serem medidos por espectrometria de raios gama. Isso
ocorre porque eles sao relativamente abundantes no ambiente natural. As abundancias crustais
médias desses elementos sdo de cerca de 2-2,5% para o potdssio (K), 2-3 ppm para o uranio (U)
e 8-12 ppm para o tério (Th) (HERMAN; SCHIAVONE, 2000).
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O is6topo radioativo do potdssio é o 4°K e estd presente em uma proporcio de 0,012%
do potassio natural. Este is6topo sofre decaimento emitindo raios gama com energia de 1,46
MeV, resultando no isétopo “°Ar. Devido ao fato de que a proporgio de “°K no ambiente natural
¢ constante, a medi¢cdo dos raios gama pode ser utilizada para estimar a quantidade total de

potdssio presente. A meia-vida do *°K é de 1,3x10° anos.

Figura 7 — Esquema de decaimento do *°, por intermédio dos seguintes modos: (1) captura eletrdnica com
emissio de raios , (2) captura eletronica sem emissdo de raios , (3) emissio de positron (f7), e
(4) emissdo beta (). Também estdo indicadas as energias.
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O potassio, “°K decai por emissdo de uma particula B~ em aproximadamente 89% dos

casos, formando dtomos de *°Ca, enquanto que os 11% restantes desintegram-se por captura
eletronica, formando dtomos de *°Ar, com emissdo de um féton gama com energia de 1,46 MeV
(Figura 7). Uma vez que ndo ocorre separacao de is6topos de potdssio no ambiente natural, o
fluxo de radiacio gerado pelo *°K no volume de rocha esta diretamente proporcional 2 quantidade
de potdssio presente (HIODO; FUJIMORI, 1990).

O urénio natural é composto por trés isétopos: 238U, 233U e 234U, que correspondem a
99,28%, 0,72% e 0,0054% da abundancia do elemento, respectivamente, quando em equilibrio

radioativo. As meias-vidas do 238U e 237U sao de 4,46x10” e 7,13x103 anos, respectivamente.

Os isétopos 238U e 23U ddo origem as séries de decaimento do urdnio e do actinio,
respectivamente, onde seus descendentes apresentam meias-vidas que variam de fragcdes de
segundo a milhares de anos. As duas séries de decaimento terminam no elemento estivel
chumbo, sendo que o 23U, apés 11 desintegracdes (7 do tipo & e 4 do tipo ) origina o 2’Pb,
e o 238U, ap6s 14 desintegracdes (8 do tipo & e 6 do tipo ) origina o 2°Pb. O 234U é um dos
trés is6topos naturais de uranio, sendo um nuclideo radiogénico pertencente i cadeia do 28U
(BONOTTO, 1986).

O tério ocorre naturalmente como o isétopo radioativo 232Th, que d4 origem a uma série

de decaimento que termina no isétopo estivel de chumbo, 2%8Pb. A meia-vida do 23?Th é de
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1, 39x10'9 anos. Na mesma série ocorre outro isétopo natural de tério, o 228Th, Nem o 233U nem
0 232Th emitem raios gama, sendo as emissdes de raios gama - dos seus produtos radioativos

filhos - utilizadas para estimar as suas concentracoes.

2.1.6 Ocorréncia nas Rochas
2.1.6.1 Uranio

O uranio € um elemento metdlico radioativo que pertence ao grupo III-B da tabela
periddica, mais especificamente a familia dos actinideos, com nimero atdmico 92 e massa
atomica 238,03. Sua configuracgdo eletronica é dada por 5 f 3 6d! 7s%. Possui densidade de 19,05
g.cm™3 a 20°C, com pontos de fusdo a 1.132°C e de ebulicio a 3.818°C.

Existem varios fons metalicos similares ao uranio, com raio idnico similar, alta carga
positiva e/ou caracteristicas de coordenagao. No entanto, este elemento ndo é facilmente incor-
porado como substituto de outros fons metalicos na maioria das rochas comumente formadas e

depoésitos minerais. Ao invés disso, tende a formar seus proprios minerais (NASH et al., 1981).

O uranio ndo € encontrado naturalmente como um elemento nativo, pois reage com a
dgua para formar um 6xido ou hidréxido (NASH et al., 1981). O diéxido de uranio (UOy) € o
principal composto primdrio de uranio, ocorrendo na variedade bem cristalizada de uraninita e
na forma micro-cristalina de pechblenda. O UO, contém pequenas quantidades de radio, tério,
poldnio, chumbo e hélio. Oxidagdo incipiente e perda de uranio por decomposi¢ado radioativa
podem aumentar a relacdo oxigénio-uranio, de modo que raramente a uraninita e a pechblenda

tém precisamente a composi¢do UO;, se aproximando de U3Og (KRAUSKOPF, 1972).

Devido a solubilidade dos minerais de uranio, este elemento pode ser transportado por
dgua superficial ou subterranea até ambientes redutores, onde se precipita na forma de pechblenda
ou coffinita (USi04 - nH;0) (KRAUSKOPF, 1972).

As propriedades quimicas do urdanio fazem com que seu comportamento e estado de
oxidacdo variem em diferentes ambientes geoldgicos. O uranio pode existir em diversos estados
de oxidagdo, como o bivalente (2+), trivalente (3+), tetravalente (4+), pentavalente (5+) e
hexavalente (6+), sendo que apenas os estados 2+ e 3+ podem ser obtidos em condi¢des de
laboratério (NASH et al., 1981).

Na natureza, os estados mais comuns sao o 4+, 5+ e 6+. Embora Langmuir (1978)
e Calas (1979) tenham sugerido que o estado de oxidacdo 5+ possa ser o mais relevante, a
geoquimica do uranio tem sido descrita principalmente pelos estados de oxidacdo 4+ e 6+4. A
transi¢do do estado de oxidagdo 4+ para 6+ apresenta um potencial de oxirredu¢do dentro do
intervalo normal de variac@o encontrado nos ambientes geolégicos, como pode ser representado
pela equacao 2.21 onde observamos o uranio em seu estado tertravalente -ca esquerda - em

transi¢cdo para o estado hexavalente - a direita.
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Ut +2H,0 <3 UOY*T +4HT +2¢™ (2.21)

E provével que compostos que apresentem esses dois estados de oxidacio estejam presen-
tes na natureza (KRAUSKOPF, 1972). Embora se saiba que a explicag@o da origem dos depodsitos
de urdnio ndo pode ser atribuida apenas a fatores quimicos, eles sdo importantes para entender
o enriquecimento do minério. A mineralizacio superficial pode ter se originado da oxidacao
de depdsitos sedimentares originais ricos em matéria organica, enquanto a mineraliza¢do nao
oxidada pode ter sido formada pela lixiviacao e reducdo de depdsitos sedimentares originais de

material oxidado em arenito.

O comportamento quimico do uranio pode explicar o mecanismo de oxida¢do, dissolu¢do,
precipitacdo e redugdo, mas a sequéncia dos eventos deve ser estabelecida a partir de relacdes

geoldgicas.

2.1.6.2 Torio

O tério é um elemento metélico radioativo que pertence ao grupo III-B da tabela periddica,
mais precisamente a familia dos actinideos. Possui niimero atdmico 90, massa atdomica de 232,04
e niimero de coordenacio 6. Sua configuracio eletronica é dada por 642 7s?. Tem uma densidade
de 11,5-11,9 g.cm™3 (17°C) e pontos de fusdo de 1.740-1.760°C e de ebuli¢io de 4.780-4.800°C.

O tério ocorre naturalmente na forma de cdtion tetravalente. E encontrado como um
constituinte traco em solugdes s6lidas em minerais fosfatados, 6xidos e silicatos, além de argilas
e coloides do solo. Como elemento principal, ocorre em poucos € raros minerais, como a torianita
(ThO,) e a torita (ThSiOy4). O primeiro € isomdrfico com o uranio e o segundo com o zircao. Por
essa razdo, grande parte das ocorréncias naturais de torio estdo incorporadas a estrutura do zircao
(DUARTE; BONOTTO, 2000).

A monazita (Ce,La, Y, Th)PO4 € a principal fonte de tério, contendo de 3 a 9% até
20% de ThO,. Minerais igneos de UO; podem formar uma soluc¢ao sélida completa com ThO».
Minerais hospedeiros de tério sdo altamente resistentes a intempérie e, portanto, o tério tem
sido considerado como um elemento imoével e insoldvel em dguas naturais, como atestam dados
da concentragcdo de tério nestes ambientes, onde € encontrado em baixas concentracdes ou
nem ocorre. A concentracdo de tério em condritos € da ordem de 0,04 ppm, enquanto que nos
acondritos € superior a esta (DUARTE, 2002).

A areia monazitica é encontrada no Brasil, India e Estados Unidos. Pode ser utilizada
como combustivel em reatores nucleares, pois o 2>2Th captura néutrons lentos e alimenta o 2>3U.
A torianita ou di6xido de tério, ThO,, é usada em refratérios especiais (CANDOTTI et al., 2006;
MOREIRA et al., 1999; FONSECA, 2019).
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2.1.6.3 Potassio

O potéssio € um elemento metalico prateado e mole que pertence ao grupo I-A dos metais
alcalinos na tabela periddica, com ndmero atobmico 19, massa atdmica 39,1, raio idnico de 1,33
A, potencial i6nico de 0,75 e niumero de coordenagao variando entre 8 e 12. Sua configuragdo

eletronica é 4s', e sua densidade é de 0,87 g.cm_3

, com pontos de fusdo a 63,7 °C e de ebuli¢ao
a 760°C. De acordo com Mason (1971), o ’clarke’ do potéssio é de 2,59%, o que o coloca entre
os oito elementos mais abundantes na crosta terrestre. Esses oito elementos perfazem 99% do
total de elementos presentes em rochas. Existem trés is6topos naturais de potassio: °K, 4K e

4K, cujas abundancias siao 93,1%, 0,01% e 6,9%, respectivamente.

O potéssio ocorre na d4gua do mar e em varios minerais, incluindo a silvita (KCl), carnalita
(KCI-MgCl, -6 H50) e carnita (MgSO4 - KCl-3H;0). Ha muitos outros minerais que contém
potdssio, como o salitre, a polialita, a alunita, a carnotita, a apofilita, a muscovita, a flogopita, a
biotita, a lepidolita, o microclinio, o ortocldsio e a leucita. Alguns desses minerais sdo importantes
como formadores de rochas (CONCEI¢aO, 2004).

Os feldspatos potdssicos possuem simetria monoclinica (sanidina e ortoclésio) e triclinica
(microclinio). A sanidina representa a fase de alta temperatura e baixa pressao; ja o ortoclasio
e o microclinio sdo modificacdes de médias e baixas temperaturas, respectivamente (VLACH,
2002).

Em altas temperaturas, pode ocorrer uma solucdo sélida completa entre o feldspato
potéssico monoclinico (sanidina e ortocldsio) e o feldspato sddico triclinico (albita), gerando um

feldspato intermedidrio chamado anortoclasio (PAIVA, 2008).

Em baixas temperaturas, o anortocldsio se exsolve em lamelas subparalelas, com compo-
sicdo alternadamente sédica e potdssica (pertitas e antipertitas). A similaridade dos raios i6nicos
do potéssio e do bario gera um isomorfismo entre o ortoclésio e o celsiana, que € o feldspato de
bario (COCCO et al., 1969).

Dentro do grupo das micas, o potédssio € um elemento de grande importancia na formagao
mineral. A composic¢ao geral das micas € dada pela formula W(X, Y),_3Z4010(OH, F),, onde
W geralmente € representado pelo potdssio, uma vez que as micas mais comumente encontradas

nas rochas apresentam o potdssio em sua composi¢ao quimica (DUARTE, 2002).

O potdssio encontrado em rochas e sedimentos carbondticos estd contido exclusivamente
na fracao ndo-carbondtica. Por outro lado, em folhelhos, o potéssio € principalmente encontrado

no argilo-mineral, sendo afetado também pela presenca de feldspato potédssico (PAIVA, 2008).

Em areias e arenitos, a presenca do potéssio € dada por trés minerais: feldspato potéssico,
mica potdssica (illita) e glauconita. No entanto, a formacao dessas rochas estd associada a drea
fonte, aos eventos tectdnicos, ao relevo e clima. As areias formadas nas fases inicial e final dos

ciclos tectdonicos contém quantidades significativas de feldspato potdssico. O potdssio também
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¢ relevante nos evaporitos, onde 0s minerais potdssicos sdo altamente soldveis e, portanto,

lixiviados dos sedimentos para as dguas superficiais e subterrdneas (DUARTE, 2002).

O potéssio tem poucos usos como metal, mas seus sais sdo amplamente utilizados
em diversas aplicagdes. Além disso, o potassio € um elemento essencial para os organismos
vivos. Quimicamente, € altamente reativo, lembrando o s6dio em seu comportamento € em seus
compostos. O superéxido KO», de coloracdo laranja, que contém o fon O?~, também pode ser
formado a partir do potassio (NASCIMENTO; LOUREIRO, 2004).

2.1.6.4 Desequilibrio Radioativo

A maioria dos sistemas geoldgicos estdo em equilibrio radioativo, onde as atividades
de todos os radioisétopos de cada série envolvida s@o constantes. Isso ocorre devido ao fato do
elemento pai ter uma meia-vida extremamente longa em relacdo ao elemento filho mais préximo
(KAPLAN, 1978). O periodo necessario para que um sistema fechado, inicialmente contendo os
nuclideos pais de cada série natural de decaimento, atinja 98,43% do equilibrio € cerca de seis
vezes a meia-vida do radionuclideo filho de menor constante de decaimento (KETCHAM, 1996).
No entanto, o tempo mais comumente adotado € de 7 meias-vidas, o que representa 99,22% do
equilibrio entre o elemento produzido e a produtividade uniforme e praticamente constante do

elemento pai que o precede.

Assim, a série do 233U pode ser considerada em equilibrio apés um periodo de 1,5
milhdes de anos (23*U), a série do 23U em 190.000 anos (2'Pa) e a série do 232Th em 40 anos
(?*Ra). Quando a série de decaimento estd em equilibrio, a partir da medida da abundéancia de
um filho, pode-se inferir a abundancia do pai. Por exemplo, a medida da concentracio de 2'*Bi
pode fornecer a medida da abundéncia de urénio e a medida da concentragio de 228Ac ou 298T1
pode indicar a abundancia de tério (IAEA, 1979).

Devido as diferengas nas propriedades quimicas e nucleares (meia-vida, energia de
recuo, etc.) dos elementos que pertencem as trés séries naturais de decaimento, estes podem ser
separados durante processos superficiais, como intemperismo, transporte e deposi¢do, rompendo
o estado de equilibrio. Materiais geoldgicos podem apresentar desequilibrio devido a entrada
ou saida destes elementos do sistema. Se o sistema retornar a condicio de fechado, o equilibrio
tende a ser restabelecido pelo aciimulo dos produtos de decaimento da série, ou pelo decaimento
de um nuclideo que ndo tenha sido produzido pelo decaimento de um nuclideo pertencente ao
sistema (VASCONCELLOS et al., 1994).

Em ambientes geoldgicos de superficie, ou em locais préximos a ela, o sistema quimico
fechado pode ndo existir, e isso € particularmente verdadeiro nos locais estudados neste trabalho.
As mudancas climéticas podem desencadear processos que causam a introducio e a remog¢ao de
materiais. Dado que os decaimentos ocorrem em diferentes fases, com propriedades fisicas e

quimicas distintas, € provavel que ocorra a dispersdo de alguns elementos da cadeia, o que pode
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desequilibrar as séries de decaimento. Nesse caso, os produtos intermedidrios e finais ndo estarao
presentes em propor¢des esperadas em qualquer ponto. Vérios fatores, como a mineralogia dos
radioelementos e de suas vizinhancas, a presenca de sulfatos e carbonatos, o clima, a superficie

hidrolégica e a topografia, podem influenciar o grau de desequilibrio (IAEA, 1979).

Um exemplo da influéncia do desequilibrio na andlise é a estimativa de 23U e 232Th, em
que sdo utilizados os radionuclideos >!“Bi e 293TI, respectivamente, e as leituras sio designadas
como eU (equivalente urinio) e eTh (equivalente tério). Contudo, a estimativa pode ser incorreta
em relacido ao decaimento. Para ser significativa, é de suma importancia que os membros da
familia radioativa envolvida estejam em equilibrio radioativo, ou seja, que a concentragao do
elemento-pai, determinada pela emissdao gama de um de seus filhos, seja precisa. Na série do
232Th, esse equilibrio raramente € perturbado. No entanto, no caso do uranio, € comum acontecer
devido a possibilidade de remogio do raddnio (?2’Rn), um gés que pode escapar do solo ou das
rochas e desestabilizar toda a série de decaimento, uma vez que o 2'*Bi, principal emissor de
radiaciio da série do urdnio, se forma ap6s o decaimento do 2>’Rn (VASCONCELLOS et al.,
1994).

De acordo com CUCCIA et al. (2006), o equilibrio radioativo também € afetado pelo
tamanho da amostra analisada. Amostras menores e portdteis tendem a apresentar maior grau
de desequilibrio do que amostras maiores ou medidas in situ de grandes volumes de material.
O grau de desequilibrio ndo pode ser facilmente estabelecido por meio de medidas diretas em
campo, mas pode ser determinado em laboratério de varias maneiras, como comparando os
resultados das anélises quimicas com as estimativas fundamentadas no processo de desintegracio
ou medindo a radioatividade dos diferentes produtos de decaimento (VASCONCELLOS et al.,
1994).

2.1.7 Radio

O radio é um elemento quimico que ocorre naturalmente em quatro isétopos: 2>°Ra,
224Ra, ?*%Ra e 2’Ra. O 232Th decai para ambos *?®Ra e 2?*Ra, enquanto o 2>U decai para
223Ra e 0 238U decai para o 23°Th, o qual por sua vez decai para o 2*Ra. O isétopo 22°Ra tem
o maior tempo de meia-vida, com 1599 anos. Devido aos seus curtos tempos de meia-vida,
os radioisotopos de radio sdo altamente radioativos. O comportamento quimico do radio na
fase aquosa € semelhante ao do bério e do célcio, embora a quimica do radio seja ainda pouco
conhecida. O radio € mais soluvel do que o urdnio e o toério e pode ser bioacumulado pelas
plantas, como a castanha-do-Par4, ou também chamada de castanha do Brasil. O radio pode ser
substituido em séries de trocas catidnicas, em uma ordem que comega com Sr%* e termina com
Li* (PATRICIO, 2020).

O 228Ra tem uma meia-vida muito menor, de 5,8 anos, em comparacao ao 226Ra. No

entanto, o seu ’pai’, o 2>°Th, é muito mais abundante na natureza do que o 28U, o *pai’ do
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226Ra. Como resultado, ambos os isGtopos sdo encontrados em dguas subterrdneas. A Agéncia de
Prote¢cdo Ambiental dos Estados Unidos (EPA - United States Environmental Protection Agency)
propds um nivel de concentra¢do maxima (MCL - maximum concentration level) de 20 pCi/L
para ambos, *°Ra e 2?®Ra (VALENTINE; STEARNS, 1994).

A composicdo de rddio em 4guas subterraneas depende do tipo de rocha do aquifero.
Rochas igneas, como granitos, cont€ém uma grande proporc¢ao de uranio e tério, que sao os
elementos que dao origem ao radio. Aquiferos graniticos, areias e arenitos derivados da in-
temperizacao de granitos t€ém um alto potencial para conter rddio. Rochas fosfaticas também
apresentam altos teores de uranio e rddio (BARBOSA, 2016).

O radio é um problema ndo apenas por sua ocorréncia natural, mas também por causa
de dreas contaminadas decorrentes de operacoes industriais. Essas dreas estdo associadas aos
residuos da mineracao de uranio, além de fabricas que produziam tintas radioluminescentes na
década de 1950. O réadio foi utilizado e comercializado em reldgios até 1968, sendo substituido
pelo promécio ('4’Pm) e tritio (°H) no inicio da década de 1960 (BUCHHOLZ; CERVERA,
2008).

2.1.8 Radonio

Ha diversos isétopos de radonio, mas o >??Rn é o mais importante em estudos ambientais,
pois os outros isétopos tém meia-vida inferior a 1 minuto. O 2>?Rn é produzido a partir do
decaimento do 2*Ra e estd presente em rochas com altos teores de urdnio. Embora possa estar
associado a dgua com baixa concentracdo de 2*Ra dissolvido, o radénio é principalmente
proveniente do decaimento do rddio na matriz mineral. Sendo um gés nobre, o radonio nio sofre
reacdo quimica nem € retido na matriz mineral. O raddnio é perdido pela dgua por difusdo para a
atmosfera e por decaimento radioativo, dando origem a produtos de curta meia-vida até chegar a
219pb, que tem meia-vida de 21,8 anos (SILVA, 2005).

No Brasil, a Portaria MS n° 2914/2011 (BRASIL, 2011) estabelece os niveis maximos de
triagem para atividade alfa total e atividade beta total em 0,5 Bg/L e 1,0 Bg/L, respectivamente,
para a qualidade da dgua potdvel. Caso esses niveis sejam ultrapassados, uma andlise especifica
para radionuclideos presentes deve ser realizada. De acordo com a portaria, os resultados devem
ser comparados com os niveis de referéncia de 1 Bg/L para 2*’Ra (emissor alfa) e 0,1 Bg/L

para 2?8Ra (emissor beta). Outros radionuclideos também devem ser investigados a pedido da
Comissao Nacional de Energia Nuclear (CNEN) (MINGOTE et al., 2013).

A EPA propds um nivel maximo de contaminac¢do (padrdo MCL) de 300 pCi/L para
radonio em 4gua potavel (FETTER et al., 1999). No entanto, ha também preocupagdo com a
saude relacionada ao acimulo excessivo de radonio em residéncias. O radonio pode entrar em
construgdes através da emanacio do solo e da difusio do gés através das torneiras quando a dgua

contém concentracoes elevadas de radonio.
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Os proprietarios de redes privadas de distribuicdo de dgua sdo os mais vulneraveis em
relac@o ao radonio presente nas dguas. Ja as redes publicas de distribui¢cao de dgua costumam
possuir instalacoes de armazenamento para suprir 4gua em situagdes de emergéncia, como
incéndios. Nessas instalacdes, a 4gua permanece por um tempo maior, permitindo que o radonio
sofra difusdo e decaimento. Por outro lado, redes privadas de distribuicao dependem de pogos e
geralmente possuem apenas uma pequena instalacdo de armazenamento para manter a pressao
(SILVA, 2005; OLIVEIRA, 2013).

2.1.9 Distribui¢do de K, U e Th em solos e rochas

As coberturas de solo sdo conhecidas por terem um forte efeito na atenuagdo da in-
tensidade dos raios gama, o que pode levar a uma radioatividade menor nas rochas e dar a
impressdo de serem mais maficas, mesmo que a concentragao relativa de radionuclideos nos
solos permanega praticamente a mesma que nas rochas fontes (VASCONCELOS, 2010).

Figura 8 — Variagdo do conteiido médio de K, eTh e eU para rochas igneas intrusivas e extrusivas com o
aumento no contetdo de silica.
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Dickson e Scott (1997) realizaram analises de teores de K, U e Th em rochas e solos
australianos por espectrometria gama e concluiram que os teores mais elevados estdo relacionados

ao aumento do teor de SiO2, especialmente no caso dos teores de Th. Essa relacdo € apresentada
na Figura 8 (VASCONCELLOS et al., 1994).

O ciclo de sedimentacdo € fundamental para compreender a distribui¢do de radionucli-
deos naturais. Neste ciclo, as concentracdes de radionuclideos perdem a coeréncia devido a
diferenca na solubilidade desses elementos. O uranio € facilmente oxidado e se torna soluvel em
ions, enquanto o tério € carregado em suspensao com mais facilidade do que em solucao, sendo
facilmente fixado em argilas e minerais pesados e resistentes a intemperizagdo, como quartzo e

silicatos secundadrios. Portanto, a razdo Th/U varia significativamente nos sedimentos, depen-
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dendo se as condi¢des de deposicdo sdo ambientes oxidantes ou redutores (VASCONCELLOS
etal., 1994).
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3 GAMAESPECTROMETRIA

3.1 ALGUNS ESTUDOS PIONEIROS

O quimico alemdo Martin Klaproth descobriu o elemento uranio em 1789, enquanto
o fisico francé€s Henri Becquerel descobriu a radioatividade em 1896, o que levou a uma
investigacdo mais profunda sobre a natureza da matéria e ao surgimento da Fisica Nuclear. Como
consequéncia, foram desenvolvidas técnicas para medir a radioatividade, incluindo detectores
tubulares na primeira década do século XX e, posteriormente, detectores de cintilacdo na década

de 1940, que aumentaram significativamente a sensibilidade de medicao (IAEA, 2003).

A exploracdo intensiva de uranio levou a criacdo das primeiras fontes radiométricas
aerotransportaveis nos EUA, Canad4, antiga URSS em 1947 e na Austrdlia em 1951. Entre
as décadas de 1960 e 1970, foram desenvolvidos gama-espectrOmetros aerotransportiveis,
terrestres e laboratoriais, que foram aplicados a exploracdo mineral e monitoramento ambiental,
permitindo a estimativa in situ das concentracdes de radioelementos de potdssio, uranio e torio.
Os desenvolvimentos posteriores incluiram o uso de analisadores multicanais, contadores digitais,

detectores semicondutores e melhorias no processamento de dados (IAEA, 2003).

3.2 USOS DOS RAIOS GAMA

O monitoramento remoto da radioatividade ambiental € alcangado, principalmente, por
meio da detecc¢do da radiacdo gama. Os raios gama s3o a forma mais penetrante de radiagdo
natural e antropogénica. Cada radionuclideo emite raios gama com energias especificas, caracte-
risticas do elemento e isétopo emissor. Existem duas formas de medir a radiacdo gama: medidores
de contagem total, que registram todos os raios gama de diferentes energias, utilizados para
monitorar o nivel total de radiac@o e detectar a presenca de fontes andmalas; e espectrometros,
que medem a intensidade e energia da radiacdo, permitindo a identificacdo da fonte de radiacao.
A espectrometria de raios gama € uma ferramenta poderosa para monitorar a radiagdo ambiental
(IAEA, 2003).

Ha diversos tipos de pesquisa que utilizam a detec¢@o de raios gama. Os espectrometros
podem ser montados em aeronaves, veiculos e ser portéteis, para medi¢des em campo, ou de
perfilagem, para medi¢des em pocos de petréleo. E possivel realizar pesquisas no fundo ocednico
e, em laboratdrios, é possivel medir com precisdo amostras de rochas e solos. Levantamentos

com aquisi¢do de dados de raios gama aéreos e terrestres foram realizados em diversas regides
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do mundo, resultando na compilagdo e publicacdo de muitos mapas radiométricos nacionais
e regionais (IAEA, 1995; TAEA, 1997; GREEN et al., 1993). Geralmente, os resultados dos
levantamentos sdo registrados em unidades de taxa de dose de raios gama (aquisi¢cdo da contagem

total) ou das concentrac¢des de radioelementos (aquisi¢do com espectrometros) (IAEA, 2003).

E importante que os instrumentos utilizados sejam adequadamente calibrados. A Agéncia
Internacional de Energia Atomica tem desempenhado um papel fundamental na introducao de
normas para calibrag¢do de instrumentos de campo para raios gama e no design e elaboracao de
materiais de referéncia geoldgica para espectrometria de raios gama de laboratorio (IAEA, 1989;
IAEA, 1987). A vantagem dos procedimentos padronizados de calibragdo e processamento de
dados € a possibilidade de combinacao e comparacdo de resultados, permitindo a interpretacdo

de tendéncias regionais na distribui¢io de radionuclideos (IAEA, 2003).

Os levantamentos de raios gama sdo amplamente utilizados em diferentes campos da
ciéncia, como no mapeamento geoldgico, geoquimico e ambiental, permitindo a interpretacao
das caracteristicas regionais em grandes dreas. Tais pesquisas sdo utilizadas para mapear solos e
explorar minerais, avaliar a dose de radiacdo terrestre para a populagdo humana, identificar areas
de risco potencial de radiacdo natural e delimitar dreas de risco do radonio atmosférico (IAEA,
2003).

Além disso, levantamentos regionais sdo fundamentais para avaliar a contaminagao
causada pelo homem. Em dreas ao redor de instalagdes nucleares, como centrais elétricas,
pesquisas regulares sio realizadas para identificar possiveis liberacdes acidentais de substancias
radioativas. Da mesma forma, pesquisas sao realizadas para avaliar a contaminag¢do em 4reas
de mineracao antiga e industriais. Os raios gama s3o amplamente utilizados para mapear a
precipitacio radioativa proveniente de acidentes nucleares e para localizar fontes radioativas
perdidas (IAEA, 2003).

3.3 O DETECTOR CINTILADOR DE NAI(TL)

Em torno de 1947, com o surgimento das vdalvulas fotomultiplicadoras, que podem
converter fotons de cintilagdo em elétrons que sio acelerados e multiplicados por uma série
de eletrodos denominados ’dinodos’, a técnica de detec¢do por cintilacdo tornou-se bastante
relevante e atualmente ¢ amplamente utilizada. O processo de cintilagdo € uma técnica disponivel

para a deteccdo e espectroscopia de vdrias radiagdes (LIMA, 2006).

O contador de cintilagdo usa o processo de geracdo de luz para contar eventos de radiacao
e pode medir radiacdo gama. Tipicamente, o elemento sensor de radiacdo gama é um cristal de
iodeto de sddio ativado com tdlio Nal(T1l). A energia da radiacdo gama incidente é depositada e

convertida em um foton de luz. O féton gerado estéd na regido violeta do espectro optico, com sua
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intensidade sendo proporcional a energia depositada pelo raio gama incidente. Uma vantagem
do cintilador € sua alta eficiéncia de contagem para raios gama incidentes no detector (LIMA,
2006).

E importante que o cristal esteja bem protegido do ambiente, pois é altamente higroscé-
pico e absorve vapor de ar, o que o torna inutilizdvel. No entanto, eles sao fabricados hermeti-
camente selados, com o cristal dentro de uma capa de aluminio com janela de vidro. A capa
impede que as particulas beta e alfa alcancem o cristal. Com o tempo de uso, os cristais ficam
amarelados, o que afeta sua efici€ncia e resolu¢do. Um guia de luz € colocado entre o cintilador

e a fotomultiplicadora, servindo como condutor 6tico e acoplamento (LIMA, 2006).

O cristal de Nal(Tl) € sensivel a radiagdo se submetido por longos periodos a altas
exposicoes, o que causa uma degradacdo na performance da cintilacdo, pois danos foram
observados para niveis de radiacdo maiores que 1 Gray (100 rad). O cristal ndo deve ser exposto

a radiagdo ultravioleta de lampadas fluorescentes ou similares (LIMA, 2006).

O cristal de Nal € um material sensivel a radiacido que, quando ativado com télio (TI)
em uma concentragdo muito baixa de cerca de 0,094 gramas, € capaz de gerar luz a partir da
energia depositada pela radiacdo. Por exemplo, um cristal de 2 polegadas de diametro por 0,25
polegadas de comprimento pesa cerca de 47,24 gramas. E importante destacar que o iodeto de
talio € toxico quando usado em sua forma pura, e uma quantidade superior a 1 grama por pessoa
pode ser letal. Portanto, se o compartimento for danificado, € recomenddvel manusea-lo com
luvas de borracha e retornar o detector danificado ao fabricante ou guarda-lo em local adequado,

de acordo com as regulamentagdes federais aplicaveis (LIMA, 2006).

Conforme Lima (2006), o cintilador € um tipo de detector que usa a conversao de energia
radiante em luz para contar eventos de radiacdo e medir espectros. Os processos luminescentes
utilizados nos cintiladores podem ser classificados em: (i) luminescéncia por excitagdo eletrd-
nica, (ii) luminescéncia por transferéncia de energia, (iii) luminescéncia por ativacgao, e (iv)

luminescéncia por recombinacao.
* fluorescéncia: quando sua emissao de luz ocorre durante a excitagdo num tempo menor
que 1078 segundos;

* fosforescéncia: quando sua emissdo de luz ocorre depois de cessado a excitacao (depois de

108 segundos), geralmente tardio e com comprimento de onda maior;

 fluorescéncia atrasada: quando sua emissdo se dd4 muito tempo apds a excitagcdo € no

mesmo espectro da fluorescéncia;
O material cintilador ideal deve possuir as seguintes propriedades:

* deve converter a energia cinética das particulas carregadas em luz com alta eficiéncia;
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* aconversdo deve ser linear — a luz produzida deve ser proporcional a energia depositada;

* 0 meio deve ser transparente a luz emitida, a fim de permitir uma boa coleta de luz;

o tempo de decaimento da luminescéncia deve ser o0 menor possivel;

o material deve ser de boa qualidade 6tica;

* o indice de refracdo deve ser préximo ao do vidro para permitir eficiente unido do cintilador

de luz com o tubo fotomultiplicador;

* pode ser obtido em diferentes tamanhos e formas.

3.4 INTERACAO DA RADIACAO GAMA COM A MATERIA

A radiacdo gama faz parte do espectro eletromagnético e consiste em raios que se
propagam a uma velocidade constante ¢ (velocidade da luz) e apresentam energia discreta (E),
frequéncia (f) e comprimento de onda (A ). Essas grandezas estdo relacionadas pela equacio
3.1:

E=hf=— 3.1

onde:
h = constante de Planck = 6, 6261x1073% Js;
¢ = velocidade da luz.

A radiacdo eletromagnética com energia menor que 40 keV € composta pelos raios — X,
enquanto os raios gama fazem parte da faixa do espectro eletromagnético onde a energia €
maior que 40 keV. Os raios gama interagem com os dtomos da matéria através de trés processos

principais: efeito fotoelétrico, espalhamento Compton e produgdo de pares (ICRU, 1994).

Em baixas energias, o efeito fotoelétrico é o processo predominante, onde um elétron de
um 4tomo colide com um quantum gama e toda a energia € absorvida. J4 em energias moderadas,
o espalhamento Compton predomina, resultando na perda de parte da energia do féton incidente
para um elétron (KNOLL, 2010).

Em altas energias, acima de 1,02 MeV, ocorre a produgdo de pares, que resulta na criacao
de um par elétron-pdsitron no campo eletrostatico de um nticleo. A escolha de detectores com
alto ndmero atomico é a melhor op¢do para a espectrometria, uma vez que a absorcao fotoelétrica
€ o processo mais desejado e varia de acordo com o nimero atdmico do material (KNOLL,
2010).
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A seciio transversal ¢ (m?) representa a probabilidade de um féton interagir com a
matéria e depende da energia do f6ton e da composi¢ao do meio absorvente. A Figura 9 mostra a
relacdo entre os processos de espalhamento e absorcdo, a energia do féton incidente e o nimero
atomico do meio absorvente. Para os raios gama terrestres naturais (energia até 2,615 MeV)
e para meios absorventes como rocha, dgua e ar, o processo de interacdo predominante € o
espalhamento Compton (KNOLL, 2010).

Figura 9 — Regides de predominincia das 3 formas de interacdo da radiacdo y. As curvas indicam os
valores de Z e hv para os quais as probabilidades dos processos vizinhos sdo iguais.
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De maneira geral, os fotons de raios gama, apds serem emitidos, tendem a perder energia
por meio de sucessivos eventos de espalhamento Compton, até que a energia restante seja
absorvida por meio do efeito fotoelétrico. Como resultado da interacao entre os raios gama e a
matéria, € possivel observar que a intensidade da radiacdo diminui com a distancia em relagao
a fonte. Para descrever a absor¢cdo de raios gama de uma energia especifica, é utilizado um

coeficiente de atenuago linear u (m~!) ou um coeficiente de atenuacio de massa u/p (m?/kg).

Quando se trata de um feixe estreito de raios gama, a atenuacao pode ser modelada por
uma funcao exponencial. Em relacdo aos radionuclideos naturais, a faixa de absor¢do de raios
gama € de cerca de 700 m no ar, 0,5 m nas rochas e alguns cm no chumbo. Vale ressaltar que os
raios gama apresentam energia discreta que € especifica para cada radionuclideo, e por serem
o componente mais penetrante da radiacdo natural e artificial, sdo amplamente utilizados em
estudos de radiacao ambiental (KNOLL, 2010).

3.4.1 Absorcao fotoelétrica

Durante a interacao entre um féton incidente e a matéria, é possivel que o féton desa-
pareca, transferindo toda a sua energia para um tnico elétron orbital que é expelido com uma

energia cinética bem definida, como ilustrado na Figura 10. A energia cinética do elétron é
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determinada pela diferenca entre a energia do féton incidente e a energia de ligacdo do elétron
na camada eletronica de origem. Em geral, o elétron é expelido da camada K, que apresenta uma
energia de ligagdo de alguns keV para materiais com nimero atdmico (Z) baixo e de dezenas de
keV para materiais com Z alto (KNOLL, 1989).

Figura 10 — Ilustracdo da absorcdo fotoelétrica, onde o raio gama incidente cede toda sua energia para o
elétron e desaparece. O espectro a direita ilustra uma distribuicdo diferencial de uma série de
absorc¢des fotoelétricas.
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Fonte: traduzido e vetorizado de Knoll (1989) por Barbosa (2016)

Durante a interacdo entre um féton e a matéria, o féton pode transferir toda a sua energia
para um elétron na camada K, resultando no desaparecimento do féton e na emissdo de um
fotoelétron com energia cinética Ey, = (hv — Ep), onde E}, é a energia cinética do fotoelétron,
hv € a energia do féton incidente e Ep € a energia de ligagdo do elétron na camada K. Esse efeito
€ mais comum para raios-X € raios-y de baixa energia (cerca de 100 keV'). A probabilidade de
que ocorra a absorcao fotoelétrica € diretamente proporcional ao nimero atdomico elevado a 4*
poténcia e inversamente proporcional a energia do féton elevada a 3 poténcia (KNOLL, 1989),

como expresso pela equacao 3.2:

Z4
Gefeito fotoelétrico & E (3 .2)

Ap6s a criagdo da vacancia eletronica, a energia € liberada na forma de raio-X caracteris-
tico ou transferida para um elétron das camadas mais externas do &tomo, que pode ser arrancado,
formando um elétron Auger. No caso do iodo, o raio-X caracteristico é emitido em 88% das
vezes. Os elétrons Auger tém um alcance limitado devido a sua baixa energia, mas os raios-X
caracteristicos podem percorrer alguns milimetros antes de serem reabsorvidos, embora sua fuga

possa ser significativa em alguns casos (KNOLL, 1989).

A absorcao fotoelétrica permite a medida da energia do raio-Yy incidente, pois a energia
do féton € transferida para um elétron que é expelido. Se nada escapa do detector, a soma das
energias cinéticas dos elétrons criados deve ser igual a energia do féton do raio-y incidente.
Se o raio-y é monoenergético, a energia cinética total dos elétrons sempre serd igual a energia
do raio-7y incidente. Sob essas condi¢Oes, a distribui¢do diferencial de uma série de absor¢des
fotoelétricas deve ser uma fungdo delra. A Figura 10 mostra essa distribui¢do, onde dN/dE e
E representam, respectivamente, o nimero de pulsos e a energia do raio-7y incidente (KNOLL,
1989).
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3.4.2 Espalhamento Compton

O resultado do espalhamento Compton € a criagdo de um elétron de recuo e um f6ton
de raio gama espalhado. A divisdo de energia entre eles depende do dngulo de espalhamento
(KNOLL, 1989).

Figura 11 — Representacio do espalhamento Compton. O espectro a direita ilustra a distribui¢do da energia
do elétron Compton de recuo.
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'’ E.
hv e- 0 «— Continuo Compton —»| 3
“Compton edge”
- ompton edge |

Fonte: traduzido e vetorizado de Knoll (1989) por Barbosa (2016)

A energia do gama espalhado € dada pela equacao 3.3:

hv
1+ [(ﬂZ)16)‘2> (1 —cosG)}

O angulo de espalhamento do féton € representado por 0, e a energia de repouso do

hv' = (3.3)

elétron é igual a moc? = 0,511 MeV. Durante um processo de espalhamento Compton, ilustrado
na Figura 11, o féton incidente transfere parte de sua energia para o elétron, resultando na

emissdo de um raio gama espalhado (KNOLL, 1989).

A energia cinética do elétron de recuo pode ser calculada usando a equagao 3.4:

[ (1 —cose)]

moc

14+ (1 —cos@) G4
1+ |

E, = (hv—hv') = hv.

Dois extremos podem ser identificados:

e Quando 6 ~ 0, hv' ~ hv e E, ~ 0 . Nesse extremo, o elétron de recuo possui uma
energia muito pequena e o foton espalhado possui praticamente a mesma energia do féton

incidente.

* Quando 8 ~ 7. Esse extremo representa a energia mixima que pode ser transferida ao

elétron de recuo.

[% (1 —cos@)]

E,= (hv—hv') = hv. (3.5)

{1 + % (1 —cos 6)}
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ﬂ (3.6)
(1)

Em condi¢des normais, todos os angulos de espalhamento podem ocorrer, resultando em

Ee|9:7l' — hU.

uma transferéncia continua de energia para o elétron de recuo. Assim, para um raio gama de

energia especifica, a distribuic@o de energia do elétron segue o espectro ilustrado na Figura 11.

O valor do gap de energia, E., que representa a diferenca entre a energia miaxima do
elétron de recuo Compton e a energia do féton incidente, € determinado pela seguinte equacao
3.7:

()
(1+72)
moc?

No limite em que a energia do féton incidente é grande, ou hv >> (=5~) , essa diferenca

E.=hv—E,|g_,=hv. (3.7

de energia tende a um valor constante igual a (equacao 3.8):

E = Tc (= 0,256 MeV) (3.8)

O espalhamento Compton assume que o efeito ocorre com elétrons livres. No material
dos detectores atuais, a energia de ligacao dos elétrons pode afetar a forma do continuo Compton.
Esse efeito serd mais notdvel para raios gama incidentes de baixa energia. Eles envolvem o
arredondamento da subida do continuo perto do extremo e introduz um declive finito na descida
abrupta do joelho Compton. Esses efeitos sdo sempre mascarados pela resolu¢ao de energia
do detector, mas podem ficar evidentes em espectros utilizando detectores com alta resolucao
(KNOLL, 1989).

A probabilidade de um espalhamento Compton acontecer € diretamente proporcional a
energia do féton e inversamente proporcional ao numero atomico do material (equacdo 3.9), ou

seja:

E

Oecsp. Compton O‘Z (39)

3.4.3 Producao de pares

O processo de formagao de pares ocorre no campo gerado pelo nicleo e € caracterizado
pela criacdo de um par elétron-pdsitron em um ponto especifico, com a consequente dissolugao
do féton incidente. Para que o par possa ser criado, € necessdrio que uma energia minima de

2.mg.c* seja atingida, sendo essa energia de 1,022 MeV para raios gama. Se a energia do raio
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gama incidente for maior que 1,022 MeV, o excesso de energia € repartido igualmente entre o

elétron e o positron como energia cinética (KNOLL, 1989).

A Figura 12 ilustra o processo de formacgdo de pares que ocorre em materiais com alto

nimero atdmico e para raios gama de alta energia.

Figura 12 — Representacio da formagdo de pares. A direita, estd representada a posicio do pico de escape
duplo no espectro de raios gama.
hv

aN
dE

2 m?
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E
Fonte: traduzido e vetorizado de Knoll (1989) por Barbosa (2016)

Para energias tipicas, o elétron ou o pdsitron percorrem poucos milimetros antes de perder
toda a sua energia no material absorvedor. A energia cinética total (elétron + positron) criada
pelo féton incidente é representada graficamente como uma fungio Delta deslocada em 2.mq.c?

da energia do féton incidente, como mostrado na Figura 12.

A producdo de pares € um processo complexo, pois o positron ndo € uma particula estavel.
Quando sua energia cinética se torna muito baixa, comparavel a energia térmica dos elétrons do

material, o pésitron se aniquila com um elétron do material (KNOLL, 1989).

Nesse ponto, ambos desaparecem e surgem dois fétons de aniquilagdo com energia
moc> =0, 511 MeV cada um. O tempo necessério para o pésitron perder energia e se aniquilar é
muito curto, entdo a radiacdo de aniquilagio ocorre em ’coincidéncia’ com a producdo de pares.

A probabilidade de producdo de pares ocorrer € proporcional a (equagdo 3.10):

or,.  aE; (E—1,02MeV) (3.10)

pares

3.5 RESPOSTA DE DETECTORES COMERCIAIS

O espectro de raios gama para baixas energias, onde a producao de pares nao € signifi-
cativa, é composto por um continuo Compton e um fotopico. A medida que a energia do féton
incidente diminui, a 4rea relativa do fotopico aumenta. Para energias abaixo de 100 keV, o conti-
nuo Compton pode desaparecer completamente. Para energias intermedidrias, a possibilidade

de multiplas dispersdes seguidas de escape do ultimo féton disperso permite que a energia total
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depositada seja maior do que a energia depositada por uma tnica dispersao com escape do féton
disperso (KNOLL, 1989).

Esses eventos multiplos podem preencher a lacuna entre a borda Compton e o fotopico,
assim como distorcer a forma do continuo prevista para uma tnica dispersdo. Se a energia do raio
gama incidente for grande o suficiente para evitar a producdo de pares, os fétons de aniquilagao
podem escapar ou sofrer alguma interacio dentro do detector. Se ambos os fétons de aniquilagio
escaparem sem interacao, serd formado o pico de escape duplo. Mas pode ocorrer que apenas
um fo6ton de aniquilacio escape e o outro seja totalmente absorvido, contribuindo para o pico de
escape simples que aparece no espectro com energia de 1 — mgc?. Outras possibilidades existem,
onde um ou ambos os fétons de aniquilacdo podem perder parte de sua energia por dispersao
Compton e depois escapar (KNOLL, 1989).

A resposta de um detector real de raios gama dependerd do tamanho, da forma, da
composicdo do detector e dos detalhes geométricos das condi¢des de irradiacdo. Algumas
propriedades da resposta do detector sdo geralmente interessantes em espectrometria. A fragao
de fétons € definida como a razdo entre a drea do fotopico (ou pico de energia total) e a drea
abaixo de toda a resposta do detector (KNOLL, 1989).

A eficiéncia de deteccdo € uma medida direta da probabilidade de um raio gama depositar
toda a sua energia dentro do detector por qualquer processo. No entanto, a resposta do detector
pode ser afetada por diversos fatores, incluindo as intera¢des do raio gama com o detector e a
eletronica de leitura. Um exemplo € a presencga de picos de escape duplo ou simples, que fazem
parte da resposta do detector e, em algumas circunstancias, podem ser maiores que o fotopico
(KNOLL, 2010).

A razdo entre a area do pico de escape simples ou duplo e a drea do fotopico é uma
propriedade da resposta do detector que pode ajudar na interpretacao de espectros complexos.
Essa razdo pode ser utilizada para estimar a eficiéncia de detec¢do em energias fora da regido do
fotopico, onde a eficiéncia pode ser mais baixa. Além disso, a andlise de picos de escape pode

fornecer informagdes sobre a geometria do detector e o material detector (GILMORE, 2008).
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Figura 13 — Interacdes na fung¢ao resposta do detector.
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Fonte: traduzido e vetorizado de Knoll (1989) por Barbosa (2016)

Para o caso dos detectores comerciais, a Figura 13 ilustra as interacdes que podem afetar a
funcao resposta do detector para baixas, médias e altas energias dos raios gama incidentes (LIMA,
2006). E importante notar que a funcio resposta do detector pode variar significativamente
dependendo do tipo de detector e do material detector utilizado. Por exemplo, detectores de
Geiger-Miiller apresentam uma resposta diferente daquela dos detectores de cintilacdo, como o

cintilador de Nal(Tl) mencionado anteriormente.

A Figura 14 ilustra o comportamento para detectores comerciais dos espectros diferenciais
para diferentes niveis de energia do f6ton incidente. E possivel observar a formacio do fotopico
e dos picos de escape, bem como a diminui¢do da eficiéncia em energias mais altas. A andlise
desses espectros ¢ fundamental para a calibracido do detector e para a interpretacdo de medidas

quantitativas de atividade em amostras radioativas (KNOLL, 2010).

Figura 14 — Espectros diferenciais para detectores comerciais.
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Fonte: traduzido e vetorizado de Knoll (1989) por Barbosa (2016)
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3.6 GEOMETRIA FONTE-DETECTOR

A espessura da fonte tem um efeito significativo sobre a forma de espectros observados.
Com o aumento da espessura da fonte hd actimulo do espalhamento Compton continuo devido a
dispersdo nas fontes. Os fotopicos sdo assim reduzidos em relagdo ao Compton de fundo. Como
fotons de baixa energia sdo mais facilmente atenuados do que f6tons de grande energia, este

efeito é mais pronunciado em menores energias (KNOLL, 1989).

Figura 15 — Espectro de linha da emissdo de raios gama do: a) potdssio; b) uranio; c) tério.
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Fonte: traduzido e vetorizado de Knoll (1989) por Barbosa (2016)

Na Figura 15 estdo ilustrados espectros de linha para potdssio, uranio e tério. A radiagdo
emitida pela Terra é diminuida tanto na fonte quanto pelo material que se encontra entre a fonte

e o detector.
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Figura 16 — Espectro de raios gama tipico de detector de Nal(Tl) mostrando a posicdo das janelas de
energia convencionais.
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Fonte: traduzido e vetorizado de Knoll (1989) por Barbosa (2016)

O espectro observado é afetado pela quantidade de material que atua na atenuacio
entre a fonte e o detector. A medida que a atenuacio aumenta, a intensidade dos picos de
energia € reduzida em comparacdo com a energia continua. Portanto, os espectros medidos sdao
influenciados pela concentracdo e pela geometria da fonte, bem como pela altura do detector em
relagcdo ao solo ou rocha, a espessura de qualquer sobrecarga nio-radioativa e pela resposta do
detector (Figura 16) (KNOLL, 1989).

3.7 EVENTOS QUE INTERFEREM NA RESPOSTA DO DETECTOR

3.7.1 Escape de elétrons secundarios

Se o detector nao é grande comparado com o alcance dos elétrons secunddrios, entao,
uma fragdo significante dos elétrons pode escapar do detector e essa energia ndo serd coletada. A

forma do continuo Compton serd alterada a favor das menores amplitudes (LIMA, 2006).

Como alguns eventos do fotopico serdo perdidos, entio, a photofraction serd reduzida

em comparagdo com o caso onde nao hd escape de elétrons.

3.7.2 Escape de raio-X caracteristico

Na maioria dos casos, a energia do raio-X € reabsorvida. Mas se a absorcao fotoelétrica
ocorrer perto da superficie do detector, entdo, o raio-X pode escapar. Nesse caso, a energia
depositada no detector diminui pela quantidade de energia do raio-X que escapou. Um novo pico
ird aparecer na funcdo resposta e serd localizado a uma distancia igual a energia de escape do

raio-X caracteristico. Esses picos sdo chamados picos de escape de raio-X e sdo mais evidentes
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para baixas energias de raios gama incidentes e para detectores cuja razao superficie—volume é
grande (LIMA, 2006).

3.7.3 InteragOes secundarias criadas pelo decaimento radioativo
3.7.3.1 Radiacdo de aniquilagcao

Se a fonte de radiacdo gama consistir em um radionuclideo que decai pela emissao
de pésitron, € esperado um pico adicional de 0,511 MeV no espectro devido aos fétons de
aniquilacdo criados. Na maioria dos processos monitorados, os materiais possuem espessura
suficiente para frear todos os pésitrons, que vao se aniquilando na regido imediatamente envolvida
no processo. Essa regido produz 0,511 MeV de radiacdo de aniquilagdo, que € adicionada ao
espectro gama esperado pelo decaimento dos radionuclideos associados ao processo (LIMA,
2006).

3.7.3.2 Bremsstrahlung

Este processo € mais significativo para elétrons que possuem energia a partir de poucos
MeV. E possivel que a radiagdo de Bremsstrahlung escape sem interagir com o detector. Quando
isso ocorre, o efeito na fungdo resposta é semelhante ao escape dos elétrons. Em ambos os casos,

a forma da funcdo resposta € modificada, mas novos picos nao sdo introduzidos (LIMA, 2006).

As fontes mais comuns de raios gama decaem por meio da emissdo de particulas beta
negativas (~). Para evitar que as particulas beta depositem sua energia no detector e compliquem
o espectro gama, € utilizado um material externo. No entanto, durante a absorcao, algumas
radiagdes secunddrias na forma de Bremsstrahlung sao geradas e podem interagir com o detector,

contribuindo para o espectro.

O espectro de Bremsstrahlung pode ter energia maxima igual a energia da particula beta,
mas também pode possuir energias menores. Como o espectro de Bremsstrahlung é continuo,

ele ndo cria novos picos, mas adiciona um continuo em todo o espectro, sobrepondo valores.

A inclusdo dessa contribuicdo ndo pode ser subtraida como background, o que pode
causar erros quantitativos na medi¢do das dreas dos picos. Para minimizar esse efeito, o uso de
absorvedores de beta com baixo nimero atdmico, como o berilio, é sempre recomendado (LIMA,
2000).

3.7.4 Efeitos dos materiais envoltdrios

Em situacdes préticas, o detector usado para a espectrometria gama € envolvido por outro
material que pode interagir na resposta. O detector € encapsulado para produzir uma barreira

contra umidade e luz ou é montado com uma estrutura a vdcuo. Os materiais envoltérios podem
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produzir radiacdes secundérias, como espalhamento Compton e fotoelétrico, que interferem na
deteccdo da radiacdo gama da amostra. Além disso, os materiais envoltérios podem apresentar

contaminacao radioativa, gerando interferéncias nas anélises.

Para minimizar esses efeitos, é importante escolher cuidadosamente os materiais envolto-
rios, que devem ter baixa contaminacao radioativa e baixa secdo transversal para radiacdo gama.
Além disso, é necessdrio realizar corre¢des para os efeitos dos materiais envoltérios na andlise

de dados, através de simulagcdes computacionais € experimentos.

Um estudo realizado por Diniz et al. (2018), investigou o efeito de diferentes materiais
envoltérios na deteccio de radiagdo gama com detectores de Nal(Tl) e mostrou que a escolha do

material envoltério pode afetar significativamente a eficiéncia e resolucdo do detector.

Portanto, é importante considerar cuidadosamente os materiais envoltorios utilizados em
andlises gama com detectores de Nal(T1) e realizar corre¢cOes para minimizar seus efeitos na

analise de dados.

Figura 17 — Alguns tipos de interacdes secunddrias que podem interferir na funcio resposta dos detectores

comerciais.
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Fonte: traduzido e vetorizado de Knoll (1989) por Barbosa (2016)

A fim de diminuir o ruido de fundo natural, a maioria dos detectores gama utiliza a
técnica de blindagem. No entanto, € importante lembrar que todos os materiais utilizados na

blindagem apresentam potenciais fontes de radiacio secunddria. Caso essa radiacdo interaja com
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o detector, ela pode afetar a forma do espectro. A Figura 17, conforme apresentada por Lima

(2006), ilustra algumas possibilidades dessa influéncia.

Além disso, a resposta do detector também pode ser influenciada pelos materiais circun-

vizinhos, como pode ser visto no espectro de energia apresentado na Figura 18.

Figura 18 — Influéncia da radiag@o secunddria na resposta do detector.
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Fonte: traduzido e vetorizado de Knoll (1989) por Barbosa (2016)

3.8 PRINCIPAIS PROPRIEDADES DOS CINTILADORES

Diversas substancias apresentam propriedades cintilantes quando expostas a radiacdo
ionizante, como € o caso do iodeto de sodio. Esses materiais sio amplamente utilizados em
detectores, que convertem a luz visivel emitida pelos cintiladores em sinais elétricos. O cristal de
Nal(TIl) € um exemplo de detector inorganico que apresenta cintilacdo devido a configuragdo
dos estados de energia de seus elétrons, os quais sio definidos pela sua rede cristalina (LIMA,
2006). Essa estrutura cristalina possui bandas discretas de energia, como pode ser observado
na Figura 19. A banda de valéncia é onde os elétrons encontram-se ligados, enquanto que a
banda de conduc¢do € onde os elétrons podem se mover. Ja a banda proibida € a regido em que os

elétrons nao sao encontrados.

Figura 19 — Estrutura da banda de energia de um cristal cintilador ativado.
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Fonte: traduzido e vetorizado de Knoll (2010) por Barbosa (2016)
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Na pritica, alguns materiais, como o iodeto de sddio, cintilam quando expostos a radiacao
ionizante. Para utiliza-los em detectores, a luz visivel emitida pelos cintiladores precisa ser

convertida em sinal elétrico. O cristal de Nal(T1l) ¢ um exemplo de detector inorganico que cintila
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devido a configuragdo dos estados de energia de seus elétrons, ilustrados na Figura 19, que se
encontram apenas em algumas bandas discretas de energia, como a banda de valéncia, onde os

elétrons estao ligados, e a banda de conducao, onde os elétrons podem mover-se (LIMA, 2006).

Figura 20 — Esquema de uma fotomultiplicadora.
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Fonte: traduzido e vetorizado de Cherry et al. (2003) por Barbosa (2016)

Quando um f6ton de raio-X ou raio-Yy atinge o material, pode ocorrer a emissao de um
elétron primério e a producdo de elétrons secundarios, que vao preenchendo a banda de condugio
e criando buracos na banda de valéncia. Em cristais puros, o retorno desses elétrons para a banda
de valéncia € um processo ineficiente, pois o féton que ele emite ao retornar pode ser reabsorvido.
Para resolver esse problema, uma pequena quantidade de impureza, como o T1, € adicionada para
criar niveis de energia ligeiramente acima da banda de valéncia e ligeiramente abaixo da banda
de conducdo. Nesse caso, o elétron emite um féton ao sair da banda de condugdo e, ao sofrer

nova desexcitacdo para uma banda acima da banda de valéncia, emite outro féton (LIMA, 2006).

Os f6tons de cintilagdo produzidos pelo Nal(Tl) ndo possuem energia suficiente para
permitir a transi¢ao de um elétron da banda de valéncia para a banda de condugao, o que significa
que esses fotons ndo sdo reabsorvidos no material e conseguem percorrer grandes distancias
dentro do cristal (KNOLL, 2010). A quantidade de f6tons de cintilagdo produzida pelo Nal(T1) é
pequena, aproximadamente 38.000 fétons/MeV, por isso sdo utilizadas fotomultiplicadoras para

produzir um pulso de corrente elétrica quando um pequeno sinal luminoso incide sobre elas.

A fotomultiplicadora consiste em um fotocdtodo e dinodos, cujo esquema esta represen-
tado na Figura 20. Ao receber o sinal luminoso, o fotocidtodo emite elétrons que sdo acelerados
por uma diferenga de potencial até o primeiro dinodo e, apds essa colisdo, mais elétrons sdao
ejetados e direcionados ao segundo dinodo. Esse processo se repete ao longo da cadeia de
dinodos até que os elétrons atinjam o anodo da fotomultiplicadora, formando uma corrente

elétrica com intensidade adequada para andlise (CHERRY et al., 2003).
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3.8.1 Resolugdo em energia

A resolucdo de um detector ¢ uma medida de sua capacidade de discriminar dois picos

que sdo proéximos em energia.

Figura 21 — Diagrama ilustrando a resolugdo de energia do espectrometro de raios gama.
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Uma propriedade importante de um detector € a resolu¢do a uma fonte monoenergética
(Figura 21 (REILLY et al., 1991). A energia de resolucao do espectrometro € definida como

a largura total de um fotopico a meia altura da amplitude maxima (FWHM), expressa em

porcentagem (equacgdo 3.11).

FWHM
R(%) = 100.—= 3.11)
Hy

onde:
FWHM € alargura a meia altura e
Hj € o canal central do pico

O parametro usado para especificar a resolucdo do detector € a largura total do fotopico
na metade de sua maxima altura (FWHM). Se uma forma gaussiana padrao é assumida para o

fotopico, a FWHM ¢é dada pela equacao 3.12:

FWHM =20vIn2 (3.12)

O parametro o € responsdvel pelo controle da amplitude da Gaussiana. A alta resolugdo,
caracterizada por um pequeno FWHM, ndo s6 facilita a identificagdo de picos préximos e
distintos, mas também reduz a incerteza na subtracdo do Compton continuo, ja que esta se torna
uma fracdo menor da atividade total na regido do pico. Para espectros de raios-y complexos, é

desejdvel obter a melhor resolucdo possivel em termos de energia (REILLY et al., 1991).
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Existem limitagOes naturais e tecnoldgicas que afetam a precisdo com que a energia
de um evento de deteccdo de raios gama pode ser registrada pelo sistema detector. A precisao
natural da energia € limitada pelas flutuacdes estatisticas associadas aos processos de produgao
de carga no interior do detector. Além disso, efeitos eletronicos, como ruido, pulsos ’pileup’ e
configuracdes inadequadas de *pdlo-zero’, podem perturbar a integridade da tensdo dos pulsos
de energia total. Embora esses efeitos eletronicos sejam menos importantes com o avango da

tecnologia, eles ainda podem afetar a resolucao do sistema de contagem (REILLY et al., 1991).

Na aplicagdo de raios gama em deteccdo ndo destrutiva (NDA), os dois detectores mais
comumente usados sdo o detector de cintilagdo de Nal(TI) e o detector de estado sélido de
germanio. O detector Nal(Tl) produz picos de energia total mais largos do que os observados
pelo germanio (REILLY et al., 1991).

3.8.2 Producdo de elétrons no fotocatodo da fotomultiplicadora

A principal causa da largura do pico nos cintiladores é a flutuacao estatistica. Essa
flutuacdo se torna mais significativa apds a conversao das cintilacdes em elétrons no fotocatodo
da fotomultiplicadora. Por exemplo, no cintilador de Nal(T1), a eficiéncia é de aproximadamente
12%, o que significa que se forem produzidos 20.000 fétons de cintilagdo, apenas 15.000
interagirao com o fotocatodo, criando cerca de 3.000 fotoelétrons. Esse nimero representa o
sinal mais fraco na cadeia de formacdo do pulso, uma vez que serd amplificado nos estigios
subsequentes da fotomultiplicadora (GILMORE, 2008).

Figura 22 — Ilustra a eficiéncia da conversdo de luz de cintilagdo em elétrons no fotocatodo.
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Fonte: traduzido e vetorizado de Lima (2006) por Barbosa (2016)

A altura do sinal produzido na fotomultiplicadora € diretamente proporcional ao nlimero
de fotoelétrons coletados. Para eventos com a mesma energia depositada no cristal, a amplitude
do pulso apresentard flutuagdes devido a variagdo estatistica do nimero de fotoelétrons em cada
evento. Se a distribuicdao de Poisson for assumida, o desvio padrao do nimero de fotoelétrons
serd a raiz quadrada do valor médio. Caso a distribui¢@o seja gaussiana, a largura a meia altura

(FWHM) do pico serd 2,35 vezes o desvio padrio.

Em situagdes praticas, a FWHM é considerada proporcional a raiz quadrada da energia

do raio gama. A média da amplitude do pulso € diretamente proporcional a energia do raio gama
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(equacdo 3.13), ou seja:

= (3.13)

3.9 OUTROS INTERFERENTES NA PERDA DE RESOLUCAO

De acordo com Lima (2006), a perda de resolugdo de energia nos cintiladores pode ser

devido a dois fatores principais.

* O primeiro € a resolugdo intrinseca do cristal, que é geralmente menor do que 2%. No
entanto, a ndo uniformidade na eficiéncia de coleta de luz pode levar a flutuagdes maiores

e, consequentemente, um alargamento do pulso, especialmente em grandes detectores.

* O segundo fator € a variancia introduzida pela fotomultiplicadora, que pode ser significativa
devido a uniformidade de coleta dos fotoelétrons pelo fotocitodo e a flutuagdo estatistica da
multiplicacdo dos elétrons. E importante notar que diferentes tipos de fotomultiplicadoras

apresentam variagdes considerdveis em sua performance.

Um componente mais sutil da resolucdo intrinseca do cristal é a ndo linearidade da
resposta do cintilador de Nal(TI), que pode originar perda de resolu¢do. Se a radiacao incidente
interagir e gerar dois ou mais elétrons secundarios através de um tnico ou multiplos espalha-
mentos Compton seguidos pela absorcao fotoelétrica, a ndo linearidade pode ser ainda mais
significativa. Além disso, mesmo em caso de uma simples absor¢do fotoelétrica, o &tomo que fica
excitado pode converter sua energia de excitagdo na forma de elétron Auger. Consequentemente,
um fluxo de f6étons incidentes monoenergéticos pode levar a uma extensa distribuicao de energia
dos elétrons dentro do cristal, e se a resposta do cristal ndo € linear com a energia dos elétrons,
o rendimento total de luz serd diferente de evento para evento, dependendo dos detalhes de

subdivisdo de energia entre os varios elétrons que sdo produzidos.

Esses efeitos sdo especialmente significativos para energias de raios gama de poucas
centenas de keV, para os quais as miltiplas intera¢des sdo predominantes. E comum usar o '37Cs
(0,662 MeV') como padrdo para relacionar o nimero de canais com a energia. A resolugdo para
detectores cilindricos de Nal(Tl) € cerca de 6% a 7%. No entanto, se a forma do cristal ndo for

cilindrica, a dificuldade de coleta de luz pode tornar a resolu¢do ainda pior.

3.9.1 Prevencdo da perda de resolucao

Medi¢des com cintiladores podem levar muitas horas ou até dias, o que pode causar

perda de resolucdo devido a variagdes no ganho da fotomultiplicadora e outros componentes
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do circuito. Técnicas para minimizar esses efeitos funcionam melhor quando h4 um dnico pico
isolado no espectro, a partir do qual um erro no sinal pode ser derivado para ajustar a variagdo
do ganho. No entanto, esses métodos podem ser impraticdveis se ndo houver um pico isolado no

espectro ou se a taxa de contagem for baixa (LIMA, 2006).

Uma alternativa é produzir uma fonte de luz de referéncia dentro do pacote do cintilador
para gerar um pico artificial no espectro. Se os pulsos de luz t€m intensidade constante, um
sinal de feedback pode ser gerado para ajustar o ganho do sistema de modo a manter os picos
em uma posi¢ao constante no espectro. As fontes de luz usadas podem ser uma combinacio de

radionuclideos com um fésforo adequado ou um sinal eletronico (LIMA, 2006).

3.9.2 Linearidade

A eficiéncia de cintilagdo, que € a quantidade de luz gerada por unidade de energia, é
influenciada pelo tipo de particula e sua energia cinética. Em um espectrometro ideal, a eficiéncia
de cintilacdo deve permanecer constante independentemente da energia da particula, e a resposta

do cintilador deve ser perfeitamente linear (LIMA, 2006).

Para elétrons detectados em cintiladores de Nal(T1), a eficiéncia de detec¢do varia su-
avemente com a energia dos elétrons. Na espectrometria de elétrons, espera-se alguma nao
linearidade. J4 para raios gama, a média da altura dos pulsos observados é quase linear com a

energia dos fotons, mas medidas de nao linearidade sdo necessarias (LIMA, 2006).

3.9.3 O fendémeno do ’drift’ dos picos gamaespectrométricos

O fenomeno do ’drift’ em picos espectrais gama é um problema comum encontrado em
andlises gamaespectrométricas de detectores de iodeto de sédio (Nal(T1)). Ele € caracterizado
pela variacdo da posi¢ao do pico de energia em relacdo ao tempo de aquisi¢do, mesmo quando a
energia do sinal de entrada € mantida constante. Esse efeito pode levar a erros sistemdticos na
andlise de dados e é uma das principais fontes de incerteza na quantificacdo de radionuclideos

em amostras ambientais € industriais.

O ’drift’ pode ser causado por vérios fatores, incluindo:

e variagdes na temperatura do detector,

instabilidade do circuito eletronico,
* mudancas na posi¢ao do cristal em relagdao ao fotomultiplicador,
* mudangas na posicao do fotomultiplicador em relacao ao cristal, e a

* degradacdo do cristal e/ou do fotocatodo ao longo do tempo.
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Além disso, as impurezas no cristal podem causar flutuacées no ganho do fotomulti-
plicador, resultando em ’drift’ no espectro. Para compensar o ’drift’, vérias técnicas foram
desenvolvidas, como o uso de fontes de referéncia para monitorar a estabilidade do sistema de
deteccdo, a correcdo do espectro por meio da subtracdo de um espectro de fundo adquirido em
um periodo de tempo diferente, a calibracao regular do detector e a utilizagdo de algoritmos de

corre¢do especificos.

Diversos estudos foram realizados para investigar o fendmeno do ’drift’ em detectores
gamaespectrométricos de Nal(T1). Um artigo publicado por Yoo et al. (2004) analisou os efeitos
do ’drift’ na andlise de espectros gama de amostras ambientais € propds um método para
minimizar o erro causado por esse efeito. J4 o estudo realizado por Han et al. (2015) investigou
os efeitos do ’drift’ na deteccio de radionuclideos em alimentos e propds uma corre¢do baseada
em andlises de amostras padrao. Além disso, varios artigos revisaram as técnicas de corre¢ao do

“drift’ e sua eficdcia na andlise de espectros gama, incluindo o estudo de Pommé et al. (2013).

Em resumo, o fendmeno do ’drift’ em picos espectrais gamaespectrométricos € uma
questdo importante a ser considerada na andlise de espectros de raios gama em detectores gama-
espectrométricos de Nal(Tl). Existem vdrias causas possiveis para o ’drift’, e diversas técnicas
tém sido desenvolvidas para compensar esse efeito e minimizar seus efeitos na quantificagao
de radionuclideos. Uma vasta gama de trabalhos ja publicados podem ser consultados para
maior compreensdo do tema, bem como para a o desenvolvimento e aplicacdo das metodologias

utilizadas:

a) Uso de fontes de referéncia para monitorar a estabilidade do sistema de detec¢ao:

* Carlos (2006),
* Dickson e Lgvborg (1984),
e Caciolli et al. (2012).

b) Corre¢do do espectro por meio da subtracao de um espectro de fundo adquirido em um

periodo de tempo diferente:
* Chen et al. (2021).

¢) Correcao do espectro em tempo real e defini¢do de canais referentes aos fotopicos de

interesse por meio de dispositivos de estabiliza¢do de espectro:

* Dudley e Scarpatetti (1963),

Brendle (1977),

Marlow (1962),
e MartincicC et al. (1977).
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d) Calibracdo regular do detector:

* Zeng et al. (2014),
e Khandaker (2011),
* Covell (1963).

e) Utilizacdo de algoritmos e machine learning para corregcdes especificas:

Olmos et al. (1994),
Qi et al. (2022),
e Kim et al. (2019),

» Casanovas et al. (2012),
e Daniel et al. (2020),

e Samatov et al. (2007),

* Graaf et al. (2011).

3.9.4 Detecgao
3.9.4.1 Forma do cristal

Existem duas formas comumente utilizadas para aplicagdes com raios gama. A primeira
consiste em um cilindro circular sélido, que é facil de fabricar e encapsular, podendo ser
diretamente montado com a face circular da fotomultiplicadora. Se a relagdo altura-didmetro do
cilindro ndo for grande, as propriedades de coleta de luz sao favordveis nessa geometria (LIMA,
20006).

No entanto, se a relacdo altura-diametro for pequena, a resolu¢ao pode ser melhorada
pela insercao de um guia de luz entre o cristal e a fotomultiplicadora, a fim de espalhar a luz
uniformemente para todo o fotocdtodo. Um guia de luz, também conhecido como tubo de luz, é
um componente utilizado em detectores gama espectrométricos para transmitir a luz produzida
nos cristais cintiladores até os fotocatodos. Os cristais cintiladores sdo materiais que emitem
luz quando interagem com particulas carregadas, como fotons gama. Essa luz emitida é entdao

capturada por um fotocatodo, que converte a luz em sinais elétricos detectaveis.

Em muitos casos, os cristais cintiladores sdo maiores do que os fotocitodos, e pode haver
dificuldade em direcionar a luz emitida pelo cristal diretamente ao fotocétodo. E af que entra o
guia de luz ou tubo de luz. Ele é um dispositivo 6ptico que consiste em um material transparente,
como pléstico ou vidro, que é colocado entre o cristal cintilador e o fotocitodo. A luz emitida
pelo cristal € transmitida através do guia de luz de forma eficiente, mesmo que o fotocatodo

esteja em uma posicao diferente ou menor em tamanho.
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O guia de luz atua como um condutor de luz, redirecionando os f6tons de luz emitidos
pelo cristal para o fotocitodo, garantindo que a maior parte da luz seja capturada e convertida em
sinais elétricos. Isso contribui para melhorar a eficiéncia da detec¢do e a resolucao em energia
dos detectores gama espectrométricos, permitindo uma medi¢do mais precisa das energias dos

foétons gama incidentes.

Os primeiros dispositivos de detec¢do, foram criados utilizando cristais cintiladores de
iodeto de s6dio dopado com télio (Nal(Tl)) ou iodeto de césio dopado com talio (CsI(T1)), os
quais eram acoplados opticamente a fotomultiplicadoras. Dado o tamanho dessas fotomultipli-
cadoras, guias de luz eram empregados entre o cristal e a fotomultiplicadora. No entanto, com
o avango das fotomultiplicadoras de dimensdes reduzidas e a incorporacdao de componentes
como fotodiodos, a detec¢c@o dos fétons de luz emitidos pelos cristais cintiladores se tornou mais

eficiente, resultando em melhor resolu¢do em energia (COSTA, 2006).

A alta resolug¢do em energia € crucial para a rejeicao de raios gama espalhados por meio
do efeito Compton. Esses raios gama dispersos, como resultado do processo de espalhamento,
podem originar-se de regides distintas daquelas pretendidas, gerando interacdes indesejadas no
detector. Os detectores nas sondas estdo sujeitos a incidéncia desses raios gama, que geralmente
possuem energia inferior a dos radioisétopos emitidos. Essa caracteristica possibilita que sondas
equipadas com detectores de resolugdo energética suficiente para diferenciar a energia dos raios
gama originais daquela dos raios gama dispersos reduzam falsas contagens provenientes do

espalhamento Compton, proporcionando uma localiza¢do mais precisa do ponto alvo (COSTA,
2006).

A tecnologia empregando cristais cintiladores como Nal(Tl) ou CsI(Tl), conectados
a fotomultiplicadoras por meio de fibras Opticas ou guias de luz, oferece alta confiabilidade
e eficiéncia na deteccdo de raios gama, embora esteja suscetivel a fragilidade mecanica das
fotomultiplicadoras (COSTA, 2006).

A segunda forma de cristal é um cilindro circular com um pogo construido ao longo do seu
eixo. Nessa geometria, a amostra a ser contada € posicionada no fundo do pogo, permitindo uma
alta eficiéncia de contagem, uma vez que quase todos os raios gama, emitidos isotropicamente,
sdo interceptados pelo cristal. Para baixas contagens, a eficiéncia pode se aproximar de 100%
nessa geometria. No entanto, para altas energias, essa vantagem pode ser perdida, ja que o
caminho médio através do cristal € menor do que se o raio gama incidir externamente em um
cristal sélido (LIMA, 2006).

3.9.4.2 Eficiéncia de deteccdo

Os dados de eficiéncia do detector sdo normalmente apresentados na forma de graficos
do valor da eficiéncia em fun¢do da energia dos raios gama (LIMA, 2006). Alguns aspectos

adicionais merecem ser considerados.
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* A eficiéncia de detec¢cdo é um parametro importante para avaliar o desempenho de um
detector de raios gama e pode ser classificada como absoluta e intrinseca, dependendo da
geometria do detector e da fonte de radiacdo. Além disso, a escolha do tipo de evento a ser

detectado, como fotopicos ou eventos totais, pode afetar a eficiéncia medida.

N° particulas detectadas
E ficiéncia absoluta = ( particuias - ) (3.14)
N° de particulas
. N° ticulas detectadas
E ficiéncia intrinseca = ( gzar lcu. as. > (3.15)
N° de particulas incidentes no detector

* O tamanho e a forma do cristal sdo fatores cruciais que afetam a eficiéncia de deteccao,
mas a espessura do cristal na direcdo do raio gama incidente € o fator mais importante.

Outras dimensdes do detector também podem afetar a eficiéncia de forma suave.

* A eficiéncia de detec¢cdo também depende do tamanho e natureza fisica da fonte e € sensivel
a distancia entre a fonte e o detector. No entanto, essa dependéncia € mais suave para a

eficiéncia intrinseca.

* Qualquer absor¢ao que ocorra entre o ponto de emissdo do raio gama e o cristal afetara
a eficiéncia de deteccao. Existem dois métodos para gerar dados de efici€éncia: medi¢ao
direta da taxa de contagem usando fontes com atividade conhecida (precisdao de 1%)
-normalmente, o técnico deve utilizar varias fontes com diferentes energias para levantar a
curva de eficiéncia de deteccdo - e cdlculo da eficiéncia baseado em probabilidades de inte-
racdo dos raios gama. O calculo da eficiéncia total envolve a integracdo das probabilidades

de interacdo para todos os caminhos (equacao 3.16).

(1 —e_“l> (3.16)

onde,
U - coeficiente linear de absor¢ao

| — caminhos

Para geometrias mais complexas, o célculo da integragdo pode ndo ser possivel de forma
analitica, sendo necessdria a utilizacado do método de "Monte Carlo’, que consiste em simulacdes
computacionais de multiplas intera¢des. Esse método permite o cdlculo de resultados especificos
para a geometria do detector e a energia dos raios gama, porém, estd sujeito a incertezas
estatisticas que sao determinadas pelo nimero de ocorréncias calculadas. Portanto, os resultados

obtidos ndo podem ser generalizados.
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3.9.4.3 Tempo de resposta

O cristal de Nal(Tl) € comumente usado como detector de radiacdo devido a sua alta
eficiéncia de conversio e resposta de cintilagdo. No entanto, o tempo de decaimento do pulso de
cintilacdo € relativamente longo, em torno de 230 ns, o que pode ser problematico em aplicacdes

que exigem uma resposta rapida para altas taxas de contagem.

Além disso, foi observado que a adicdo de certos produtos ao cristal de Nal(TI) resulta
em uma fosforescéncia com tempo caracteristico de decaimento de cerca de 0,15 segundos, que
contribui em cerca de 9% para o total de luz produzido. Outro componente de fosforescéncia
com vida mais longa também ¢é detectado devido a constante de tempo do dnodo do tubo
fotomultiplicador ser geralmente mais curta que esses tempos de decaimento. Nesses casos, cada
fotoelétron associado a fosforescéncia € resolvido individualmente, resultando em uma série de
pulsos de elétrons tnicos que seguem o pulso de cintilacdo principal. No entanto, esses pulsos
geralmente sdo de baixa amplitude e ndo sdo de interesse na medicao, especialmente em baixas

taxas de contagem.

Em algumas aplicag¢des, no entanto, a sensibilidade de um tnico elétron € necessaria
e a influéncia desses pulsos fosforescentes pode ser significante. Em altas taxas de contagem,
a fosforescéncia pode ser construida devido a sobreposicao de muitos pulsos precedentes,
resultando em um ’brilho retardado’ indesejédvel. Portanto, o uso de Nal(TI) nessas aplicacdes

deve ser cuidadosamente considerado (LIMA, 2006).
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4 MATERIAIS E METODOS

4.1 MONITOR GAMAESPECTROMETRICO

A anélise da distribui¢do e intensidade da radioatividade presente em rochas € um tema
de grande importancia para os estudiosos de geofisica e geocronologia, pois isso ajuda na sele¢ao
de materiais para datacdo geoldgica e no cdlculo da producgdo de calor no interior da Terra.
Além disso, esses estudos também interessam aos geofisicos que buscam depdsitos de minerais
radioativos. Estudos mostram que um pequeno nivel de radioatividade estd presente em todas as
rochas e minerais, o que antes era atribuido a presenca de tragos de uranio e tério e seus produtos
de decaimento. Entretanto, investigacdes posteriores mostraram que o is6topo de potassio “°K

também contribui significativamente para a radioatividade natural.

A espectrometria ¢ um método amplamente utilizado na identificagdo e quantificacdo de
elementos, incluindo elementos radioativos. Esse método é altamente sensivel, rapido e de facil
uso, sendo rotineiramente aplicado na solucdo de problemas analiticos em geoquimica. Com ele,
¢ possivel mensurar amostras que contém misturas complexas de radionuclideos, com atividades
que variam desde nanocuries (nCi = 102 Ci) até picocuries (pCi = 10~'? Ci), em periodos de

tempo que variam entre poucos segundos até muitas horas.

De acordo com Ward (1981), a espectrometria de raios gama possui dois objetivos

principais:

* detectar depdsitos de uranio e tdrio diretamente e

* realizar mapeamentos geoldgicos através da detec¢do e delimitacao da distribuicdo lateral

de uranio, tério e potdssio nas superficies rochosas e no solo.

A deteccdo direta de depdsitos de urdnio ndo € a principal aplicacio da espectrometria de
raios gama, pois exige a presenca de uranio ou de seus produtos de decaimento radioativo a uma
distancia de 0,2 a 0,45 m da superficie. Por isso, a principal utilizacdo da técnica é o0 mapeamento
geoldgico, que pode ser usado indiretamente na busca por depdsitos de metais pesados como o
chumbo, ou basicos como cobre e zinco, além de ajudar na detec¢io e delimitacao das rochas
fonte onde ocorrem os depdsitos de urdnio ou de onde eles podem ter sido originados. No entanto,
Killeen (1979) ressalta que o estudo da espectrometria de raios gama € apenas uma parte de uma

complexa série de investigagdes inter-relacionadas usadas na explorac¢do do uranio.

A espectrometria de raios gama, através da andlise da energia dos picos, permite a

identificacdo direta dos radionuclideos presentes em amostras que emitem radiagdo gama. Essas
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determinacdes, assim como a espectrometria alfa ou beta, sdo possiveis porque as transi¢oes
nucleares relacionadas a emissdo gama sao especificas de cada radionuclideo. No entanto, a
espectrometria gama tem algumas vantagens sobre os outros métodos, principalmente devido
a grande penetracdo dos raios gama em comparagao com particulas alfa e beta (IVANOVICH;
HARMON, 1992).

A preparacdo das amostras para leituras de espectrometria de raios gama € simples,
nao-destrutiva e ndo requer “spike’, permitindo que os diversos radioelementos de interesse

sejam analisados simultaneamente.

4.1.1 Espectrometro

O espectrometro de raios gama é composto por um sensor gama e circuitos eletronicos
que separam a radiacdo incidente no cristal em dois ou mais componentes de energia. A faixa
de energia utilizada para detecgdo estd entre 100 KeV - 3 MeV, sendo que somente radiacdes
provenientes de até 30 cm de profundidade sdo detectadas. Quando a radiagdo gama emitida
por uma fonte radioativa interage com um cristal cintilador de Nal(T1), sdo produzidos pulsos
de pequena amplitude que sdo pré-amplificados e aplicados a um amplificador para serem

analisados.

Os pulsos apresentam alturas varidveis que dependem diretamente da energia das radia-
coes e sao discriminados de acordo com suas alturas, fornecendo espectros relacionados com a
energia da radiacdo gama emitida nas transi¢cdes nucleares. O analisador de altura de pulsos é

responsavel por essa separagao.

Existem vdarios mecanismos de interacdo entre um feixe de radiacdo gama e um cristal de
Nal(Tl), mas apenas o efeito fotoelétrico e o espalhamento Compton sdo considerados. Durante
a interagdo, apenas uma fracdo da energia primdria do f6ton é convertida em energia cinética de
elétrons, sendo que o restante permanece com os fétons secunddrios. Se luz € produzida durante
a interacdo, ela se adiciona aquela gerada pelos elétrons liberados no processo primdrio e a
saida total de luz é proporcional a energia primaria do féton. Todos esses estagios das interacoes

ocorrem quase simultaneamente, resultando em um tnico ’flash’ de luz (BONOTTO, 1990).

No efeito fotoelétrico, quando um féton secundério € produzido como raio X, ele é
absorvido no cintilador, gerando um pulso de luz de energia proporcional a energia primaria do
féton, exceto quando o elétron escapa do cintilador antes de atingir o estado estaciondrio. Ja no
efeito Compton, uma fracdo relativamente grande da energia primdria pode permanecer com o
foton espalhado, dependendo do angulo de espalhamento e da energia do f6ton primadrio, e essa
energia pode ndo ser detectada, resultando em um pulso de luz com energia menor do que a do
féton incidente (BONOTTO, 1990).

Considerando esses mecanismos de interacdo, um espectro tipico de radiacdo gama
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apresenta um conjunto de picos relacionados com as transi¢des nucleares, cada um correspon-
dendo a um determinado nuclideo presente na amostra. O nimero de contagens em cada pico
€ proporcional a quantidade do nuclideo presente na amostra e a eficiéncia do detector para
aquela energia de radiacdo (CRESSWELL et al., 2011). A partir dessas informacdes, é possivel
determinar a composi¢ao da amostra e, em alguns casos, sua origem geografica (BRODIE et al.,
2013).

* Pico de Absorcao Total (fotopico): quando se verifica no cintilador completa absorcao
da energia do f6ton incidente; resulta principalmente do efeito fotoelétrico mas também
pode resultar do efeito Compton se ocorrerem suficientes eventos de espalhamento que

permitam a completa dissipacdo da energia.

* Continuo Compton: resulta da absor¢cdo no cristal da energia transferida aos elétrons
durante os eventos com angulo de espalhamento diferentes daqueles necessdrios para

“frear” o foton incidente.

* Pico de Retroespalhamento: o retroespalhamento ocorre quando o féton gama sofre
interacdes Compton no material que circunda o detector; os quanta retroespalhados dessas
interagdes sofrem interagdes fotoelétricas com o cristal de Nal(Tl) (BONOTTO, 1990).

A Figura 23 apresenta os espectros gama caracteristicos do 13’Cs e do %°Co, indicando
a posi¢ao das interacOoes mencionadas anteriormente. Ja a Figura 24 ilustra o sistema utilizado
neste estudo, que consiste em uma blindagem de chumbo contendo o pré-amplificador e o cristal
de Nal(TT), conectados a uma fonte de alta tens@o. A amostra € inserida na blindagem de chumbo
em um recipiente de aluminio. O sinal é conduzido do pré-amplificador para o amplificador, que,
por sua vez, € conectado a um multicanal ligado a um microcomputador que processa o sinal
para contagem. O software utilizado para o processamento dos dados obtidos € o Maestro II,
da EG & G - ORTEC, que esta instalado no sistema disponivel no LABIDRO - Laboratério de
Isétopos e Hidroquimica, do Departamento de Geologia - IGCE.

4.1.2 Resolucao do Sistema Utilizado

A obtencado de espectros gama de qualidade € essencial para identificar os diversos
nuclideos emissores de radiacdo presentes na amostra. Para isso, é necessario determinar a
resolucdo do sistema de detec¢do, que mede a capacidade do detector em discriminar diferentes

picos. Essa medida pode ser calculada pela equagao 4.1

r=2E 100 @.1)
E

* onde R ¢ a resolu¢c@o em porcentagem,
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e OF é alargura a meia altura do pico (FWHM) em niimero de canais e

e E € o niimero do canal do centréide do fotopico.

Utilizando uma fonte monoenergética de '3’Cs, obteve-se uma resolucio de 9,52% para o
fotopico de 0,66 MeV. Esse valor é comum para detectores de cintilacdo de Nal(Tl) (BONOTTO,
1990).

4.1.3 Fotopicos de Interesse

2381y sofre uma série de decaimentos até chegar ao estado estavel 206pp,

O nuclideo
passando por diversos produtos intermedidrios, conforme apresentado na Tabela 1. Durante este
processo, sao emitidos raios gama de 72 niveis discretos de energia (WARD, 1981). As principais
transi¢des gama que podem ser investigadas no espectro obtido para a amostra de pechblenda
sdo ilustradas na Tabela 4 e na Figura 25. E importante ressaltar que a razio entre a energia gama
total emitida pelo 233U e 2>U em seu estado natural é de aproximadamente 50:1, fazendo com

que as emissdes gama na série do 23U sejam de interesse secundario em relacdo aquelas do
238U (WARD, 1981).
Tabela 4 — Principais transicdes gama na série radioativa natural do 238U, segundo Ward (1981).

Nuclideo Meia-vida Energia de cada Numero de quanta por

quantum (MeV) evento de decaimento

*Bi 19,7 min. 2,204 0,052
1,764 0,163

1,120 0,166

0,609 0,417

214 pp 26,8 min. 0,352 0,377

O decaimento do nuclideo de tério 23°Th para o estdvel 2®Pb envolve a emissio de raios
gama de 46 niveis discretos de energia, como apresentado na Tabela 5, que pode ser investigada
no espectro obtido para a amostra de torita, ilustrado na Figura 26. Os produtos intermediarios
do decaimento estdo listados na Tabela 3 (WARD, 1981).

A pechblenda e a torita sdo dois minerais importantes para andlises gamaespectrométricas,
uma vez que contém elementos radioativos que emitem radia¢cdo gama. A pechblenda, por
exemplo, é uma variedade de uraninita, um mineral de uranio, que € uma fonte natural de uranio
e de outros elementos radioativos da série do uranio, como o tdrio e o radio. Ja a torita é um
mineral que contém tério e outros elementos da série do tério. A utilizagdo desses minerais
na andlise gamaespectrométrica tem como objetivo determinar as concentragdes de elementos
radioativos presentes nas amostras, bem como identificar a presenca de minerais contendo esses

elementos.

Segundo Ward (1981), a andlise de radiacdo gama € uma técnica importante para a

determina¢do da concentragdo de uranio, torio e outros elementos radioativos em rochas, solos e




Figura 23 — Espectros gama tipicos para (a) '¥’Cs e (b) *°Co.
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Ja Santos et al. (2018) destacam que a andlise de radiacdo gama é uma ferramenta til

para a avaliacdo da radioatividade natural em ambientes terrestres, permitindo a identificacio de

areas com altos niveis de radiacdo e a avaliacio dos riscos associados a essas areas, possibilitando

a avaliacdo dos riscos associados a exposi¢ao a radiacdo e contribuindo para a compreensao da

distribui¢do e comportamento desses elementos na natureza.

Figura 24 — Sistema Espectrométrico gama instalado no LABIDRO.

G

A- Nal(Tl) 3"x3" crystal; B- Lead shielding; C- Photomultiplier; D- Pre amplifier;
E- HV power supply (1000V); F- Amplifier; G- ASPEC MCA (ORTEC Model 927);
H- Microcomputer; I- Printer; J, K and L- Cables; * NIM BIN

Fonte: vetorizado de Barbosa (2016)

O niicleo do elemento quimico tério-232 (>*2Th) passa por um processo de decaimento

radioativo e se transforma no elemento estavel chumbo-208 (*°8Pb) por meio de produtos inter-

medidrios, conforme descrito na Tabela 3. Durante esse processo, 46 raios gama de diferentes
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niveis discretos de energia sdo emitidos. As principais transi¢oes desses raios gama sao apresen-
tadas na Tabela 5 (WARD, 1981) e podem ser observadas no espectro obtido a partir de uma

amostra de torita, como ilustrado na Figura 26.

Figura 25 — Espectro gama de amostra de pechblenda.
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Fonte: adaptado de Adams e Gasparini (1970)

Figura 26 — Espectro gama de amostra de torita.
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Como mencionado anteriormente, o isétopo de potédssio *°K emite raios gama de 1,46

MeV por meio de captura eletronica. Adams Gasparini (1970) apresentaram um espectro obtido
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para uma amostra de KCI, ilustrando claramente a emissdo de raios gama pelo “°K. A Figura 27

mostra o espectro obtido naquele estudo.

Figura 27 — Espectro gama do “*°K obtido para amostra de KCI.
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Tabela 5 — Principais transicdes gama na série radioativa natural do 238U, segundo Ward (1981).

Energia de cada Nimero de quanta por

Nuclideo Meia-vida

quantum (MeV) evento de decaimento
8Ac 6,1 horas 0,960 0,100
212pp 10, 6 horas 0,239 0,470
2087 3,1 min. 2,620 0,337
0,583 0,293

Para determinar as janelas espectrais apropriadas para a gamaespectrometria do U, Th e K,
¢ preciso selecionar emissdes gama que nao se sobreponham e estejam relacionadas a diferentes

radioelementos. Essa selecao deve atender aos requisitos descritos na Tabela 6.

Tabela 6 — Janelas espectrais comumente utilizadas para medidas gamaespectrométricas na investigacao
de uranio, tdrio e potéssio.

Intervalo de Radioelemento Radiois6topo e emissao gama
Energia (MeV) monitorada (MeV)
1,36 - 1,56 Potassio (K) 40K (1,46)
1,66 - 1,86 Uranio (eU) 214Bj (1,76)
2,42-2,82 Tério (eTh) 20871 (2,62)

Na espectrometria gama convencional, os nuclideos medidos sdo o 40K, 0 214Bj e 0 2087,
e os resultados sdo normalmente expressos em termos de taxas de contagem. No entanto, é
preferivel expressar os resultados em termos de concentracdes equivalentes de uranio e tdrio,
utilizando os prefixos 'eU’ e "eTh’ (KILLEEN, 1979). Essas determinagdes sdo baseadas no
pressuposto de que h4 equilibrio radioativo entre o 238U e o 2*’Th e seus descendentes nas séries

de decaimento correspondentes.
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Quando uranio, tério e potdssio estdo presentes em um espectro, ele se assemelha ao
apresentado na Figura 28. As linhas individuais sdo alargadas nos picos devido a utilizacao de

um cristal de baixa resolu¢cao de Nal(T1) no sistema de detecc¢ao.

Figura 28 — Espectro de raios gama sobre fonte mista de U, Th e K.
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4.1.4 Calibracao do sistema em energia

Com a finalidade de tornar a leitura espectrométrica exequivel, procede-se uma calibra-
cdo do sistema gamaespectrométrico utilizado. No presente trabalho foram utilizadas fontes

monoenergéticas de energia conhecida, como o '3’Cs e o %°Co (Figura 29).

Figura 29 — Esquema de decaimento do (a) 137Cs e (b) Co.
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Fonte: vetorizado por Barbosa (2016)

As Figuras 30 e 31 apresentam os espectros obtidos a partir de fontes de '3’Cs e °Co,

respectivamente, e os dados utilizados para calibrar o sistema estao listados na Tabela 7. Para
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analisar os nuclideos de interesse neste trabalho (*°K, 21“Bi e 298T1) foram realizadas leituras
em amostras de pechblenda, areia monazitica e KCl, em espectrometros de bancada, resultando
nos espectros mostrados nas Figuras 32, 33 e 34. Com base nesses resultados, a Tabela 8 foi
construida, representando a energia e canal de ocorréncia dos nuclideos de interesse. Utilizando
as informacdes das Tabelas 7 e 8, a curva de calibracdo para o sistema gamaespectrométrico foi

tracada, como ilustrado na Figura 35, a fim de realizar as leituras.

Tabela 7 — Calibracdo em energia para o sistema utilizado.

Nuclideo Canal Energia(MeV)

'Cs 416 0,661
0Co 736 1,173
0Co 832 1,332
0Co 1568 2,405

Tabela 8 — Dados obtidos para os nuclideos de interesse, baseados em fontes de uranio, tério e potdssio.

Nuclideo Canal Energia(MeV)

40K 876 1,46
2l4gj 1000 1,76
20871 1485 2,62

E importante destacar que a determinacio de eTh foi realizada utilizando o 2%8T1, que
emite radiacio gama de 2,62 MeV . Para a criagio da curva de calibragio, o *pico soma’ do ®°Co
foi utilizado. Esse pico é observado quando ocorrem transi¢des nucleares coincidentes, ou seja,
quando a meia-vida de um nivel intermedidrio de energia é menor que o tempo de resposta do

detector.

Figura 30 — Espectro gama obtido para fonte de '3’Cs.
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No caso de duas transi¢des, como as verificadas para o °°Co, pode-se observar um pico

para cada uma delas, além do ’pico soma’, que corresponde a soma das energias das duas
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transicdes nucleares e pode ser observado na distribuicao de altura de pulsos. A Figura 31
apresenta o espectro do ®*Co, mostrando a ocorréncia do *pico soma’.

Figura 31 — Espectro gama obtido para fonte de °°Co, com a presenca do pico soma.
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Figura 32 — Espectro gama obtido para pechblenda contendo 1% de U.
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Figura 33 — Espectro gama obtido para areia monazitica contendo 1% de Th e 0,004% de U.

24000 3T
20000
£
& 16000
(]
5
© 120001 2= Tempo de contagem:
30000 segundos
8000+
4000
300 500 700 900 1100 1300 1500
Canal

Fonte: adaptado de Duarte (2002)




98

Figura 34 — Espectro gama obtido para KCI.
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Figura 35 — Calibracdo em energia do espectrometro gama utilizado.
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4.1.5 Calibracdo do sistema em concentracao

Foi realizada a calibracio do sistema gamaespectrométrico utilizado para a determina-
cdo de concentragdes. Para isso, foram utilizados padrdes com concentragdes conhecidas dos

nuclideos de interesse, conforme apresentado na Tabela 9.

Os padrdes utilizados para medir a concentracdo de uranio foram adquiridos do “New
Brunswick Laboratory” do “U.S. Department of Energy Argonne”, localizado em Illinois, nos
Estados Unidos. Esses padrdes consistem de amostras de pechblenda com cédigos NBL— 101 —A,
NBL—-102—-A,NBL—-103—-A,NBL104—A,NBL—105—A, NBL—106—-A e NBL—107—A.

A taxa de contagem no fotopico do 2!*Bi foi determinada para essas amostras, subtraindo-
se as contagens totais na regido do pico das contagens da radia¢do de fundo na mesma regido. O
tempo de contagem também foi considerado na determinacio da taxa de contagem. Essa andlise

foi realizada utilizando-se um sistema espectrométrico, conforme ilustrado na Figura 24.
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Os resultados obtidos por Duarte (2002) estdao apresentados na Tabela 10, e a intensidade

efetiva da amostra foi expressa como taxa de contagem por massa na ultima coluna da tabela.

A partir desses resultados, foi possivel tracar a curva de calibragdao da concentracdo de

urdnio (Cy) em fungdo da intensidade efetiva (I ), que € linear e pode ser expressa pela equagio

4.2 apresentada na Figura 36.

log (Cy) =1,057. (logly) +2,578

4.2)

Tabela 9 — Descricéo dos padrdes utilizados na calibracdo e aplicacio de outros procedimentos adotados
neste trabalho (adaptado de Duarte (2002)).

Padrao

Coédigo

Massa

Composicao

Concentracao

|

LIl —KCL—-1
LIl —KCL-2

LIl -KCL-3

LIl - KCL—-4

LIl - KCL—-5
LIl -KCL—-6

52%
25%

5%
2,5%

0,5%
0%

NBL—-101-A
NBL—-102—-A
NBL—-103—-A
NBL—-104—-A
NBL—-105—-A

61,5 g de KCl
54,16 g de silica
28,9 ¢ KCI 83,00 ¢
80,12 g de silica
5,80 ¢ de KCI 85,928
82,11 g de silica
2,90 ¢ de KCI 85,01 ¢
84,72 g de silica
0,5 g de KCl 85,228
50 g de silica 50¢g
Pechblenda e SiO, 50¢g
Pechblenda e SiO, 50g
Pechblenda e SiO, 50¢g
Pechblenda e SiO; 48,96 g
Pechblenda e SiO, 50¢g

10.070 ppm
1.025 ppm
499 ppm
98,8 ppm
10,2 ppm

T

|

Th—2

Th-3

Th—4

Th—-5
Th—-6
Th-17
Th—28

NBL—-106—-A

NBL—-107—-A

NBL—-108—-A

NBL—-109—-A

NBL—-110—A
LII-Th—1
LIl —Th—-2
LII-Th-3

Areia Monazitica e SiO;
Areia Monazitica e SiO;
Areia Monazitica e SiO;
Areia Monazitica e SiO;

Areia Monazitica e SiO,

Areia Monazitica e SiO;
Areia Monazitica e SiO;
Areia Monazitica e Si0;

50g

50g

50g
48,96 g

50g

50g
50g
50¢g

1% Th (10.290 ppm)
0,04% U (400 ppm)
0,1% Th (1.028 ppm)
0,004% U (40 ppm)
0,05% Th (515 ppm)
0,002% U (20 ppm)
0,01% Th (105,2 ppm)
0,0004% U (4 ppm)
0,001% Th (10,4 ppm)
0,00004% U (0,4ppm)
0,0005% Th (5 ppm)
0,00025% Th (2,5 ppm)
0,000125% Th (1,25ppm)

Para a medicdo da concentracdo de tério, foi utilizada a areia monazitica adquirida

junto ao “New Brunswick Laboratory” do “U.S. Department of Energy”, nos Estados Unidos.
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Essa areia tinha os cédigos NBL — 106 —A, NBL— 107 —A, NBL— 108 —A, NBL— 109 —A e
NBL —110—A. Além disso, foi utilizado um padrdo elaborado no LABIDRO a partir de uma

amostra de sedimento de corrente proveniente do Morro do Ferro em Pogos de Caldas, MG.

Os resultados da leitura espectrométrica para os padroes NBL estdo apresentados na
Tabela 10 e foram utilizados para tragar a curva de calibragdo da concentragéo de tério (Crh) em

fun¢do da intensidade efetiva (I7h), expressa pela equacdo 4.3 apresentada na Figura 37.

log (Crp) = 1,075. (logIy,) + 3,273 4.3)

Tabela 10 — Parametros utilizados para a constru¢do das curvas de calibracdo em concentragdo dos
nuclideos de interesse (DUARTE, 2002).

Tempo de  Nimero Taxa de Intensidade

Cédigo do Padrao Massa (g) Conc.*[] contagem de Contagem efetiva
(min) Contagens (cpm)** (cpm.g™")

H

NBL—101—-A 50,00 10000 358,12 251247 701,58 14,031
NBL—102—A 50,00 1000 220,62 26163 118,59 2,372
NBL—103—A 50,00 500 14354 77245 53,81 1,076
NBL—106—A 50,00 400 575,32 57672 100,24 2,005
NBL—104—A 48,6 100 1023,92 10711 10,46 0,213
NBL—107—A 50,00 40 1273,27 15366 12,07 0,241
NBL—105—A 50,00 10 2695,88 3024 1,12 0,022
NBL—106—A 50,00 10000 575,32 109200 189,808 3,796
NBL—107—-A 50,00 1000 1273,27 36561 28,714 0,574
NBL—108 — A 50,00 500 1439,77 23545 16,353 0,327
NBL—109—-A 48,96 100 1089,25 3683 3,381 0,069
NBL—110—A 50,00 10 2613,52 1051 0,402 0,008

LIl —-Th—1 50,00 5 1409,53 424 0,301 0,006

LI —Th-2 50,00 2,5 1461,10 133 0,091 0,002

I

LIl -KCI—1 61,05 52 530,4 70536 132,986 2,178
LIl -KCl -2 83,06 25 484,62 29854 61,603 0,741
LIl -KCl-3 85,92 5 979,20 11712 11,961 0,139
LIl -KCl—4 85,01 2,5 1020,92 7053 6,908 0,081
LIl -KCl -5 85,22 0,5 1769,57 2304 1,302 0,0153

* U e Them ppm (partes por milhdo) e K em %
** cpm - contagens por minuto

Para a determina¢@o da concentragdo de potdssio, utilizou-se KCI (P.A.) puro com uma
concentracdo de 52% de K (cédigo LIl — KCl — 1). Foi realizada a mistura e homogeneizagao
com silica pura, adicionando 54,16g de silica a 28,9g de KCl (codigo LIl — KCI —2), 80,12¢g
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de silica a 5,80g de KClI (cédigo LIl — KCI —3), 82,11g de silica a 2,90g de KCI (cédigo

LIl — KCIl —4) e 84,72g de silica a 0,5g de KCl (codigo LIl — KCI —5).

Figura 36 — Curva de calibra¢do do U em concentracio.
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Fonte: adaptado de Duarte (2002)

Figura 37 — Curva de calibragdo do Th em concentracao.
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Assim como para os outros dois nuclideos, os pardmetros relativos ao fotopico “°K para

esses ‘padrdes’ foram determinados no sistema espectrométrico ilustrado na Figura 24, e os

resultados obtidos (equacdo 4.4) estdo na Tabela 10.
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A partir desses resultados, foi possivel tracar a curva de calibracdo em concentragcdo para
o potassio (Cy) em funcgdo da intensidade efetiva (Ix), expressa pela equagdo 4.4 apresentada na

Figura 38, descrita por:

log (Ck) = 0,953. (logIx) + 1,459 (4.4)

Figura 38 — Curva de calibra¢do do K em concentragao.
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4.1.6 Nivel Critico de Detecgao

Em algumas amostras, a taxa de contagem em um pico de interesse foi baixa, o que
exigiu a verificagdo de se o sinal encontrado correspondia realmente a detec¢ao do pico devido
ao radionuclideo. Para realizar essa verifica¢do, foi empregado o nivel critico (L¢), estabelecido
por Currie (1968), que serve como base para a decisdo estatistica a posteriori. Para determinar o
valor de L¢ (em nimero de contagens) para cada amostra, é necessario fazer leituras da radiacao
de fundo nas regides dos picos de interesse, ou seja, 40K | 214Bj e 298T], Para isso, as medidas da

radiag@o de fundo nessas regides serdo usadas na expressao de Currie (1968).

O artigo de Duarte (2002) apresenta os parametros utilizados para a andlise das amostras,
incluindo L¢ (limite critico), Lp (limite de detec¢do), Np (nimero de contagens da radiacao de
fundo para cada janela de interesse) e ¢ (tempo em minutos de cada aquisi¢do de dados). Os
valores dos limites de detec¢do calculados foram comparados com as contagens dos padroes
utilizados na calibracao do detector de Nal(Tl), a fim de identificar as emissdes gama provenientes

dos padrdes analisados.
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Quando as contagens liquidas no pico excederam L, foi considerado que o radionuclideo
de interesse foi detectado na amostra. Caso contrario, foi estabelecido o limite de detec¢do Lp

(CURRIE, 1968) em niimero de contagens, utilizando a equacao correspondente.

Np+ (2,71 +4,61../Ng
Lp=-2 ( t 5) (4.6)

4.1.6.1 Resolugdo do Sistema Utilizado

A resolucdo do detector Nal(T1) foi avaliada por meio da anélise dos fotopicos de energia
conhecida do '¥’Cs e do 2°%T1, apresentados nas Figuras 39 e 40. Verificou-se que a resolucio
obtida para o fotopico de 661 keV do '3’Cs foi de 7,60%, a qual est4 de acordo com o intervalo

de 6 — 7,5% relatado em outros estudos sobre a resolucao deste tipo de cintilador.

Figura 39 — Resolucdo do cristal 2”x2” Nal(TI) para a energia de 0,661 MeV do '¥Cs.
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Figura 40 — Resolucdo do cristal 2”x2” Nal(TI) para a energia de 2,61 MeV do 2°8T1 (*32Th).
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4.1.6.2 Fotopicos de Interesse para o Nal(Tl)

Os picos de interesse correspondem aos intervalos entre os canais (eixo X) do espectro
gerado, que sdo utilizados para integrar o nimero de contagens de cada um dos trés radioele-
mentos de interesse. Além disso, o intervalo total de contagem também pode ser utilizado com
base nas janelas padrdes de energia gama recomendadas para o mapeamento de radioelementos
naturais (SURVEYING, 1991). A calibracdo em energia permitiu a determinac¢ao dos intervalos
mencionados na Tabela 11.

Tabela 11 — Intervalo em canais dos fotopicos de interesse com base nas janelas de energia indicadas pela

Surveying (1991).
Janela (Window) Nuclideo Faixa de Epergla Canais (Channel)
(MeV)
Potdssio K 1,370— 1,570 803 — 926 | 836 — 986
Uranio 214Bj 1,660 — 1,860 980 — 1142 | 1040 — 1202
Tério 20811 2,410—2,810 1490 — 1682 | 1550 — 1742

4.1.7 Célculo das concentracdes do espectrometro Nal(T1)

Para converter as taxas de contagem obtidas nas janelas do K, U e Th em concentragdes,
foi utilizado o método de correcao de stripping, que permite determinar as taxas liquidas de
contagem dos radioelementos em cada janela sem a interferéncia das outras (DARNLEY et al.,
1986). Esse procedimento envolve a determinacdo de dois conjuntos de constantes de calibragdo:
as razoes de stripping (coeficientes de espalhamento Compton) e as constantes de sensibilidade

de cada uma das trés janelas correspondentes a cada radioelemento (K, U e Th).

As razoes de stripping sao obtidas comparando as contagens detectadas em uma janela
em relacdo as contagens detectadas em outra janela quando uma fonte pura de uranio, tério ou
potéssio € utilizada (Figura 41).
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Figura 41 — Esquema representativo das interagdes entre as janelas de K, U e Th. A interferéncia entre
janelas de energia denominado fator de stripping € usada para remover a interferéncia segundo
as setas indicadas acima. Comumente séo usados os fatores de stripping o, B e . Os fatores
a, b e g sdo, geralmente, pequenos ou nulos e por isso, normalmente, sdo ignorados.

Decrescimento de energia
Fonte: adaptado de Gomes (2003)

A concentragdo € entdo determinada através da relacdo entre as taxas de contagem
nas janelas e as sensibilidades das janelas. As sensibilidades das janelas sdo expressas como
contagens por minuto em cada janela por unidade de concentracdo e sdo dependentes da eficiéncia

do instrumento, do seu limiar de discriminacdo, do tamanho do detector e da geometria da medida.

A nota¢do adotada para a correcdo de stripping é a seguinte: o, 3 ¢ ¥ sdo as taxas de
contagem em uma janela de energia mais baixa em relagdo as de uma janela de energia mais alta,
enquanto as razodes de stripping reversas a, b e g sao as taxas de contagem em uma janela de
energia mais alta em relacdo as de uma janela de energia mais baixa. As razdes de stripping e
as sensibilidades das janelas sdo geralmente determinadas por meio de medidas em blocos de

concreto de calibragdo.

4.1.7.1 Equagdes de Calibracao

Para realizar a calibrag@o, primeiramente foram definidos intervalos de energia, também
chamados de janelas espectrais, em torno dos picos de absor¢ado total de energia dos radio-
nuclideos naturais “°K, >'“Bi e 28TI. Essas janelas foram selecionadas de forma a abranger
uma fragdo significativa da area de cada pico de absor¢ao total, a0 mesmo tempo em que se
minimiza a interferéncia de picos de absorcao total vizinhos ao pico de interesse. Além dessas
janelas, foi definida uma janela de contagem total, que cobre quase todo o intervalo de energia

correspondente aos espectros dos radionuclideos naturais.

Ao expor o espectrometro a uma fonte de radiacdo, cada janela espectral acumula, durante
um periodo de tempo de integracdo, as contagens relacionadas ao pico de absor¢do total do
radionuclideo correspondente presente na fonte, contagens associadas ao espalhamento Compton
de fétons gama de maior energia e contagens associadas a radiacdo de fundo. A janela de

contagem total acumula as contagens de todo o espectro.
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A taxa de contagem bruta em cada janela espectral (n;or01bruta> "Kprutas "Upruta € BT Rpryza)
¢ definida como o numero de contagens acumuladas dividido pelo tempo de integracdo. Ja a
taxa de contagem associada a radiagéo de fundo em cada janela espectral (70141 fundo» K fundos
nU funao € nT huna,) € estimada por meio da exposi¢@o do espectrometro a uma fonte estéril. A
diferenca entre as taxas de contagem brutas e as taxas de contagem de fundo resulta nas taxas de

contagem com fundo removido (1,441, nK, nU e nTh).

4.1.7.2 O método de remocao dos fatores de interferéncia

O método consiste na aplica¢do da regressao linear multipla para determinar como cada
fator de interferéncia contribui para a radioatividade observada. Com base nos resultados da
regressao, € possivel calcular a radioatividade corrigida para a amostra, eliminando os efeitos

dos fatores de interferéncia sobre os intervalos de interesse nos espectros gama.

Esse método é muito importante e usual pois permite a retificacdo quantitativa da interfe-
réncia que pode distorcer a medi¢do da radioatividade em uma amostra. Isso € especialmente
importante em aplicacdes ambientais e de explora¢do mineral, onde a precisao na medi¢ao da
radioatividade € crucial. No método de remocao dos fatores de interferéncia, as equagdes para se

determinar os coeficientes de calibracdo de um espectrometro gama t€m a seguinte estrutura:

(nTh);;, = (nTh) —a(nU),;, — b(nK),;, 4.7)
(nU),iq = (nU) — a(nTh);;, — (nK) 3, (4.8)
(nK);;, = (nK) —y(nU);, — B(nTh),,, 4.9)

As taxas de contagens liquidas (nT'h);iy, (nU )iq € (nK);;4 correspondem as contagens
que formam cada um dos picos de absorcao total sem nenhuma outra interferéncia, conforme
descrito por Strobino (2006). As equagdes 4.7, 4.8 e 4.9 estabelecem que a interferéncia de um
espectro sobre as outras duas janelas espectrais € proporcional a drea do seu pico de absorcao
total. As constantes o e 3 sdo os fatores de interferéncia do espectro do tério sobre as janelas do
uranio e do potéssio, respectivamente, enquanto y € a constante de correcdo da interferéncia do
espectro do uranio sobre a janela do potdssio, e a € a constante de interferéncia do espectro do

uranio sobre a janela do tério.

Como o espectro natural do urdnio apresenta um pico de absor¢ado total de baixa intensi-
dade no intervalo de energias correspondentes a janela espectral do tério, presume-se que o fator
de interferéncia a seja pequeno. Os fatores g e b representam, respectivamente, as interferéncias
do espectro do potdssio sobre as janelas do uranio e do tério. No entanto, como o potdssio tem
um espectro gama monoenergético, com um pico de energia total muito menor do que as energias

dos picos de absorcgio total do 2'4Bi e do 28Tl, espera-se que esses fatores sejam iguais a zero.
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A conversdo das taxas de contagens liquidas em concentragdes de potassio (Ck), urinio
(Cy) e torio (Cry,) € realizada por meio das constantes de sensibilidade das janelas espectrais
(Sk), (Sv) e (Sti), conforme a seguinte equagao:
N liq

Ci=-¢t i=KUTh (4.10)
i

onde:
(ni)1iq = taxa de contagens liquidas do elemento i, e
Si; = constante de sensibilidade da janela espectral correspondente ao elemento i.

Essas informagdes foram descritas por Strobino (2006) e sdo importantes para o calculo

das concentracdes de elementos em um dado material.

4.1.7.3 O método do Sistema Linear

As equacoes utilizadas para calcular as constantes de calibracdo de um espectrometro
portatil através do método do sistema linear podem ser diretamente derivadas das equacdes do
método dos fatores de interferéncia. Esse método permite relacionar as taxas de contagem, com

o fundo removido, as concentragdes de torio, uranio e potdssio na seguinte forma matricial:

ng Ok K OK.U OK Th Ck
ny | = |Quk Quu Oy Th Cu 4.11)
nrh ornk Orhy OrnTh| |Crh

onde a matriz do sistema representa os coeficientes de interferéncia entre as janelas espectrais.

Comparando-se as equacdes 4.7 - 4.10 com a matriz do sistema da equacdo 4.11 temos:

(04
= UTh (4.12)
OTh,Th
(04
- KTh (4.13)
Orh,Th
(04
=AY (4.14)
ouu
o
a=-Y (4.15)
ou.u
o
p—= 1hK (4.16)
Ok K
oy .k
— UK 4.17)
Ok K

Sk = Ok K (4.18)
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Sy = Qy.u (4.19)

STh = OrnTh (4.20)

Das equagdes 4.16 e 4.17, espera-se que os coeficientes 0y, k) € Oy k) sejam nulos. O
sistema de equacgoes 4.12 a 4.20 consiste em uma forma conveniente de se obter os fatores de
interferéncia (a, 3, Y e a) e as sensibilidades das janelas (Sk, Sy e Stj,) quando se dispdem de
padrdes de calibragdao mistos. Uma alternativa para a calibragdo de um espectrometro gama sem
o cdlculo dos fatores de interferéncia e das sensibilidades é escrever formalmente o inverso da

equacgdo 4.11 na forma:

Ck Bk .k Bx.u Bx.rh nk
Cu | = |Bux Buu Bu,rh ny (4.21)
Crn Brix Briu Brarh| |nrh

onde os coeficientes [3<U’ K)© B(T;% k) também devem ser nulos.

Bx.x Bx.u Bk,rh Ok .x OKU OK. Th
Bux Buu Burn | = |k Cwu o Th (4.22)
5Th,1< BTh,U ﬁTh,Th Ornk OXThu XTh,Th

Embora seja mais pratico, quando ndo se deseja obter os fatores de interferéncia e as
sensibilidades, podemos calcular os coeficientes da matriz (Equagao 4.22) diretamente a partir

dos dados experimentais de calibracdo.

E=Tgx.ng+Ty.ny +I'ry.npy (4.23)

4.1.8 Regressado linear multipla em Excel

Para realizar a calibragdo do sistema de deteccao dos dados analisados neste trabalho, foi
utilizado o software Excel - O Microsoft Excel € um editor de planilhas produzido pela Microsoft
- que utiliza o método dos minimos quadrados para realizar a regressao linear. A regressao linear
¢ um procedimento estatistico que busca estabelecer uma equagcdo matematica que descreva
o relacionamento entre duas ou mais varidveis. Essa equacdo pode ser usada para estimar ou
predizer valores futuros de uma varidvel com base em valores conhecidos ou supostos de outra

variavel.

De acordo com Stevenson et al. (1986), a correlacdo mede a forca ou grau de relaciona-
mento entre duas varidveis, enquanto a regressao fornece uma equag¢ao matematica que descreve
esse relacionamento. A regressdo analisa dados amostrais para determinar como e se duas ou

mais varidveis estdo relacionadas entre si em uma populacgdo. O resultado desse processo € uma
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equacdo matemdtica que descreve essa relacao e pode ser usada para fazer previsdes de valores
futuros de uma varidvel com base em valores conhecidos ou supostos da outra variavel (SELL,
2005).

A regressdo linear multipla envolve trés ou mais varidveis, sendo uma varidvel dependente
e duas ou mais varidveis independentes, com o objetivo de melhorar a capacidade de previsdo em
comparacdo com a regressao linear simples. Quando a regressao multipla envolve trés varidveis,
resulta em um plano, e quando envolve 'n’ varidveis, resulta em um hiperplano. No caso deste
estudo, temos quatro varidveis envolvidas, portanto, teremos um hiperplano como resultado da

regressao.

De acordo com Sell (2005), a regressao € utilizada para diversos fins, incluindo:

a) a estimativa de valores de uma varidvel com base em outra variavel conhecida,
b) aexplicacdo dos valores de uma varidvel a partir dos valores de outra varidvel, e

¢) aprevisao de valores futuros de uma varidvel. A correlacao, por sua vez, mede o grau de
associagdo entre duas varidveis, indicando até que ponto os valores de uma varidvel estao

relacionados com os valores da outra.

A regressdo, através da estimativa de parametros, demonstra o efeito da varidvel explica-
tiva (X)) sobre a varidvel dependente (Y), enquanto a correlagdo mede a associacio entre Y e a
varidvel independente X (SELL, 2005).

No contexto da regressao multipla, a multicolinearidade pode surgir quando duas varid-
veis explicativas X| e X, ou uma delas e as outras incluidas na equacdo do modelo, apresentam
correlagdo quase perfeita, o que significa que elas medem essencialmente a mesma coisa (MA-
TOS, 2000). Esses aspectos fundamentais relacionados a regressdo multipla serdo explorados a

seguir:

* O R? ajustado é uma medida do grau de ajustamento da equagdo de regressdo multipla aos
dados amostrais. Ele exibe o coeficiente de determinaciao multipla, que indica a propor¢ao
da variacdo em Y explicada pela varia¢io em X. Um R? préximo a 1 indica um ajuste
perfeito, enquanto um valor proximo a 0 indica um ajuste inadequado. O coeficiente de
determinagdo ajustado leva em conta o nimero de varidveis e o tamanho da amostra. Ele é
uma modificacio do coeficiente miltiplo de determinacio de R? e mede a aderéncia da

equacdo de regressao aos dados amostrais.

e A varidncia residual, S*, é uma medida do grau de dispersao entre os valores observados e
os valores estimados de Y. O erro-padrio da estimativa é a raiz quadrada de S? e representa
a dispersdo em torno da reta de regressdo. E uma medida de dispersdo da estimativa do

parametro indicada pelos dados amostrais.
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A Estatistica F ¢ utilizada para testar o efeito conjunto das varidveis independentes sobre
a dependente. A hipdtese nula (H,) indica que nenhum dos X afeta Y, enquanto a hipdtese
alternativa (H1) assegura que, pelo menos, uma das varidveis independentes influenciara a
varidvel dependente Y. O nivel de significancia para rejeitar a hipdtese nula é geralmente
escolhido como 0,05. Se o valor da Estatistica F' for menor que 0,05, a regressdo €

significativa; se for maior ou igual a 0,035, a regressdo ndo € significativa.

A Estatistica T € utilizada para testar se o efeito de cada uma das varidveis independentes
sobre a dependente € estatisticamente significativo. O intervalo de confianca é um inter-
valo dentro do qual o valor verdadeiro do parametro populacional caird, respeitando um
determinado nivel de confianga. Se a hip6tese nula for rejeitada e o valor estimado de “f3;”

for positivo, zero nao pertencerd ao intervalo.

O Valor P € o maior valor de nivel de significancia para o qual o teste € significativo ou € o
maior valor de nivel de significdncia que rejeita a hipotese nula, H,. Ele € uma medida de
significancia global da equacao de regressao multipla e uma boa medida de aderéncia da
equagdo aos dados amostrais. Para julgar a significancia do teste, o Valor P é comparado
com o nivel de significancia ou erro tolerado escolhido. A equacgdo de regressdo linear

multipla é representada por:

Y =B+ B X1+ B Xo+-+Bi.X; (4.24)

Y = representa a varidvel dependente,
Bo = intercepto ou a interse¢ao,
B1; Ba;. . . ;i = coeficientes angulares e

X1; Xo;. .. ; X; = representam as varidveis independentes.

Um teste de hipdtese € um procedimento que usa dados amostrais para determinar se uma
hipétese € valida ou ndo. Uma hip6tese é uma afirmacao condicional sobre uma populagdo,

e existem dois tipos de hipdteses:
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Figura 42 — Analise de regressdo linear miltipla do software Excel com uma breve descricdo de cada
pardmetro fornecido.

Estatistica de regressdo

R multiplo 0,931173872 = raiz quadrada de R?

R-Quadrado 0,86708478 = coeficiente de determmacio — R? =1-(SQE/SQT)

R-quadrado ajustado 0,861639669 = 1-(1- R¥)*((T-1)/(T-K)), onde T=dimensio amostra, K=n. de regressores
Erro padrio 6,069610335 = erro padrio da regressio = raiz quadrada da vafancia estimada
Observacdes 52 = dimensio da amostra

ANOVA (Anilise de Varidncia)
&l kle} MO F F de significacao
(praus de Liberdade) (soma de quadrados) (média de quadrados)
)

A

(graus de Lberdade

Regressio (fontede  do numerador no 11776,18388 5888,091939 139,828025 3,36962E-22
variacio explicada) teste F) (SQR) AIQR=SQR/2) (MMQR/MQE) (Piob(Feisss =F)
49
(graus de hberdade 36,84017205
Residuo (vadacio do denominador 1805,16843 AIQE=SQE/49)
nio explicada) no teste F) (SQE) (variancia estimada)
Total 51 13581,35231
(5QD
Coefictentes Erro padris Statt ralor-P 95% inferiores 93% superiores
(dos coeficcentes) (teste t calculado ) (Prob (tew-->t)) (linutes intervalo de confianca)

Intessecio (Bg) 104,7855136 6,482718984 16,16382167  2,83516E-21 91,75800996 117,8130172

P (fy) -6,641930069 3,191192928 -2,081331407  0,042650528 -13,05486847 -0,228991673

AB2) 2,984298953 0,166936136 17,87689007  4,11139E-23 2,648828431 3,319769473

Fonte: (BRANCHI, 2010)

a) A hipétese nula (H, — Bo; B1; B2; -..; Bi = 0) é aquela em que se assume que ndo ha

diferenca entre a informacao fornecida pela realidade e a afirmacdo da hipdtese.

b) A hipétese alternativa (H; — Bo; B1; Ba; ---; Bi # 0) € aquela em que se assume que ha
diferenca entre a informacao fornecida pela realidade e a afirmacao da hipétese.

Nesses termos, um teste de hipdtese € um método para avaliar se os dados amostrais
fornecem evidéncias suficientes para rejeitar a hipétese nula e aceitar a hipétese alternativa. O
objetivo € determinar se ha evidéncias estatisticas para acreditar que uma hipdtese € verdadeira
ou nao. Isso € feito calculando-se um valor de teste a partir dos dados amostrais e comparando-o
com um valor critico que € derivado de uma distribui¢@o estatistica apropriada. Se o valor de teste
¢ maior do que o valor critico, rejeita-se a hipétese nula e conclui-se que a hipétese alternativa é

verdadeira. Caso contrario, ndo ha evidéncias suficientes para rejeitar a hipotese nula.

E importante destacar que o sucesso de um teste de hipétese depende de vérios fatores,
como o tamanho da amostra, o nivel de significincia escolhido e a precisao das medidas coletadas.
Além disso, a escolha da hip6tese alternativa deve ser cuidadosamente considerada, pois ela deve

ser relevante e consistente com os objetivos do estudo.
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Portanto, um teste de hipétese é uma ferramenta importante na andlise estatistica de
dados e é amplamente utilizado em diversas dreas do conhecimento, como na ciéncia, engenharia,
medicina, economia e outras. E um processo sistematico e rigoroso que ajuda a tomar decisdes

informadas com base em evidéncias empiricas.

Neste trabalho, foi adotado como critério um valor de & = 0,05 = 5% como nivel de
significancia para a aceitagcdo ou rejeicao de hipéteses. A Figura 42 contém uma ilustracao dos
resultados fornecidos pela andlise de regressao linear do software Excel com todos os testes

estatisticos mencionados e uma breve explicacdo dos parametros fornecidos.

4.1.9 Cailculo da razao entre os elementos K, Th e U e parametro F

O objetivo principal do célculo da razao entre os elementos K, Th e U é observar como
a concentracdo de um elemento varia em relagdo aos outros elementos no terreno. Em certas
areas, uma mesma regido pode apresentar contrastes positivos e/ou negativos para ambos 0s
elementos, o que pode fazer com que nuances importantes em uma dada drea de pesquisa mineral,
unidade litolégica ou dominio geotectdnico sejam ignorados. Os radioelementos tém diferentes
mobilidades no meio, o que significa que muitas caracteristicas geoldgicas de uma regiao podem

ser mais bem estudadas com o uso de mapas geofisicos de razao entre esses elementos.

Por exemplo, enquanto o potassio é extremamente movel, o uranio depende de seu estado
de oxidacdo para passar de uma fase mais inerte para uma fase mais mével no meio ambiente, e
o torio tem a menor mobilidade entre os trés radioelementos por existir naturalmente em sua
forma reduzida. Nessas situacdes, € ttil empregar as razdes entre os radioelementos para mapear

variagOes locais na propor¢ao entre K, Th e U.

Essas variacOes ndo se restringem apenas a andlise regional de dominios tectonicos, mas
também podem ser mapeadas em uma unica rocha. Por exemplo, rochas graniticas formadas
por diferentes pulsos magmaticos podem apresentar diferentes ficies. Areas onde processos
metassomdticos associados a mineralizagdes de interesse econdmico, como alteracio hidrotermal

potdssica, podem ser real¢adas com o uso de razdes K /eThe K /eU.

Os mapas de razdo U /eTh e eU /K também sdo uma boa fonte de dados para projetos
de pesquisa que investigam mineralizagdes associadas a rochas formadas por material rico em
matéria organica, como depdsitos de grafita, uma vez que a adsorc@o por matéria organica ¢ um
dos principais mecanismos de transporte do uranio durante o ciclo do urdnio no meio ambiente.
Portanto, o calculo da razdo entre os elementos K, Th e U é uma ferramenta valiosa para entender

as variagdes espaciais e a distribuicdo de elementos quimicos na geologia.

O objetivo do célculo da razdo entre os elementos K, Th e U € avaliar como a concentracao
de um elemento varia em relacdo aos outros no terreno. As vezes, a mesma regiao apresenta

contrastes positivos e/ou negativos para ambos os elementos, o que pode obscurecer certas
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nuances em uma drea de pesquisa mineral, unidade litolégica ou dominio geotectdnico, quando
analisados separadamente. Os radioelementos t€m mobilidades diferentes no meio ambiente, €
mapas geofisicos de razdo entre os radioelementos podem fornecer informagdes importantes
sobre as caracteristicas geoldgicas de uma regido. As razdes entre K, Th e U sdo particularmente
Uteis em situacdes em que o potdssio é muito mével, o uranio depende de seu estado de oxidacao

para se tornar movel e o torio tem a menor mobilidade dos trés radioelementos.

As razdes também podem mostrar variagdes locais na propor¢do entre K, 7h e U, mesmo
em uma unica rocha. Em dreas com processos metassomdticos associados a mineralizacoes de
interesse econdmico, como altera¢do hidrotermal potdssica, as razdes K/eTh e K/eU podem ser
Uteis para realcar essas dreas. Projetos de pesquisa que investigam mineraliza¢des associadas
a rochas formadas por material rico em matéria organica, como depdsitos de grafita, podem
usar mapas de razdo U /eTh e eU /K para ajudar na delimitacdo de dreas alvo, uma vez que a
adsor¢@o por matéria organica é um dos principais mecanismos de transporte do uranio durante

o ciclo do uranio no meio ambiente.

Existem vdrias aplicagdes para esse tipo de mapa, que dependem do objetivo do projeto
e da selecdo cuidadosa dos parametros de exploragdo a serem empregados pelo geofisico. Um
exemplo é o parametro F (GNOIJEK; PRICHYTAL, 1985), que mostra a relacdo entre os
elementos de maior mobilidade (K e U) em relacdo ao elemento quimico mais relacionado a
litologia (Th). Esse mapa fornece uma estimativa de regides propensas a fendmenos de transporte
e acumulacdo de material contendo teores de K e/ou U em sua composi¢do mineral, que podem
estar associadas a mineralizagdes de interesse, como ouro, cobre e ferro. O calculo do pardmetro

F segue a seguinte expressao:

F=—K — (4.25)

onde:
K, Th e U = concentracOes dos respectivos elementos em ppm.

O mapa de razdo F pode ser ttil em projetos de exploragdo mineral para identificar dreas
com potencial mineral, regides propensas ao acumulo relevante de K e U, ou para delinear zonas

de alteracdo hidrotermal em uma regido.

4.1.10 Composicao ternaria RGB ou CMY (K — eTh—eU)

O uso do mapa de composi¢ao terndria RGB (Red, Green, Blue) ¢ comum na pesquisa
mineral e no mapeamento geofisico. Esse mapa combina os trés radioelementos (K, eTh, eU),
sendo que o potdssio é representado no canal vermelho, o tério no canal verde e o uranio no canal
azul (Figura 43). No entanto, em algumas situagdes, esse mapa pode apresentar problemas de

visualizacdo, tornando dificil a identificacdo de contrastes entre K, eTh e eU em algumas regioes.
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Para solucionar esse problema, pode-se gerar um mapa CMY de composi¢ado terndria, onde o
potassio € representado pela cor ciano, o tério pela cor magenta e o uranio pela cor amarelo.
Essa técnica permite visualizar a distribui¢ao dos radioelementos de forma simultanea e facilita
a interpretacdo das tonalidades de cor diferentes do mapa, o que ajuda na identificagdo dos tipos
de rochas associados a cada regido (SOUSA, 2021).

As rochas félsicas, como os granitos, t€m um teor mais alto de radioelemento do que as
rochas ultrabésicas e méficas. No mapa RGB, as rochas graniticas aparecem em coloragdo branca,
enquanto as rochas maficas e ultramaficas geralmente aparecem em coloragdo escura. Algumas
rochas, como os granitos de suites calcioalcalinas de alto potdssio, granitos shoshoniticos e
sienogranitos, apresentam uma coloragdao de magenta a vermelho intenso devido ao alto teor de

potdssio em seus minerais, como o K-feldspato e as micas (SOUSA, 2021).

Figura 43 — Possibilidades de correlacio entre tipos litoldgicos e tonalidades de cores em uma Composicao
Terndria RGB.

- potassio equivalente tério

solos

lateritas

sienitos

granitos calcioalcalinos

vulcanicas acidas

Fonte: adaptado de SORDI (2020)

Ja as rochas metamorficas apresentam uma variedade de assinaturas gamaespectromé-

tricas. Por exemplo, alguns ortognaisses podem ter altos niveis de tério em relacdo ao K e eU,
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resultando em uma coloracdo mais esverdeada no mapa RGB. No entanto, a interpretacdo desses
dados requer cuidados, uma vez que ha ambiguidade associada ao processo de interpretacdo e
correlacdo geoldgica de dados geofisicos. Por exemplo, a relacdo entre a concentragdo de um
determinado radioelemento e um tipo especifico de rocha pode variar significativamente em
diferentes regides. Além disso, outros fatores, como a presenga de minerais acessorios € o grau
de alteracao da rocha, também podem influenciar a distribui¢do dos radioelementos no meio
(SOUSA, 2021).

O mapa de Composi¢ao Terndria RGB tem o potencial de distinguir diferentes unidades
geoldgicas, porém também pode levar a interpretacdes ambiguas, como ilustrado na Figura 43.
Por exemplo:

a) A cor vermelha no mapa pode estar correlacionada com a presenga de granitos ou sedi-

mentos imaturos, Como grauvacas;
b) A cor branca pode indicar a ocorréncia de sienitos ou rochas vulcanicas acidas;
¢) Ja a cor preta pode ser associada a rochas ultraméficas ou arenitos puramente quartzosos;

d) Por fim, a cor verde pode estar relacionada a metassedimentos ou lateritas.

Portanto, é essencial incorporar informacdes adicionais e realizar uma andlise cuidadosa
para evitar interpretagdes equivocadas dos dados gamaespectrométricos, a fim de obter resultados

confidveis em estudos geoldgicos e exploragcdo de recursos minerais.

4.2  GAMAESPECTROMETRO DIGIDART NAI(TL) DE 2”X2”

O detector de Nal(T1) 2BY2 — DD da ORTEC ¢ acoplado ao digiDART — LF (um mo-
nitor LCD que permite a visualizacdo e armazenamento dos dados de campo) e possui um
pré-amplificador interno e fonte de alimentacao de alta tensdo encapsulada dentro de uma robusta

carcaca de aluminio (Figura 44).

Ele inclui um fornecimento de alta tensdo ajustavel, uma rede de polarizagdo ativa e um
pré-amplificador de deteccdo de cargas. A incorporag¢do de uma rede ativa de polarizacdo na base
do photomultiplier tube (PMT - tubo fotomultiplicador) elimina conexdes de cabo de alta tensdao
com fontes high voltage (HV - alta voltagem) externas volumosas. A rede de polarizacao ativa
permite alta taxa de operacdo com mudangas minimas de pico. O modelo 2BY?2 — DD recebe
energia através do digiDART — LF. O peso do detector € de aproximadamente 4,6 kg (10/b).

O detector foi utilizado nas andlises dos padrdes e amostras da Formacao Irati coletadas e

quantificadas por Cecatto (2021). A Figura 45 ilustra a geometria e os materiais que perfazem os
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invélucros selados hermeticamente para a calibra¢do do sistema portatil, e para a leitura espectral
das amostras coletadas.

Figura 44 — Detector de Nal(Tl) 2BY2 — DD da ORT EC e monitor digiDART — LF.

Fonte: ORTEC e Brochures (2012).

Um total de 111 amostras da Formacao Irati foram lidas no gamaespectrometro digiDART ,
sendo que algumas amostras exibiram resultados abaixo do limite de detec¢@o e foram portanto
retificadas para a validacdo dos dados amostrados.

A coleta de amostras foi realizada ao longo do paredao em trés secdes distintas: superior,
média e inferior, como ilustrado na Figura 50. As amostras foram obtidas a partir de diferentes
tipos de rochas, incluindo calcario, folhelho e diabasio. O esquema de amostragem para a

parte superior pode ser visualizado na Figura 51, enquanto o esquema para a parte inferior esta
representado na Figura 52.
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Figura 45 — Padrdes utilizados na calibracio dos sistemas gamaespectrométricos de Duarte (2002) e
Cecatto (2021) com a definicdo da uniformidade da geometria dos invélucros hermeticamente
selados.
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5 AREAS DE ESTUDO

Nesse capitulo serd apresentada a descri¢ao das 2 dreas referentes aos dados coletados
para a aplicacdo da metodologia descrita neste trabalho, com a finalidade de compreender e
refinar a andlise quantitativa de levantamentos gamaespectrométricos, considerando a remog¢ao
da contribui¢do do espalhamento Compton e como ela pode interferir no cdlculo e interpretagao

dos dados radiométricos.

5.1 CARACTERISTICAS GERAIS DO PROJETO RIO PRETO (GO)

A regido estudada estd localizada no nordeste do Estado de Goids, em uma drea de
aproximadamente 650 km?2, delimitada pelos meridianos 47°50 " e 48°05 " W e pelos paralelos
13°47" e 14°00 " S, incluindo as confluéncias dos rios Claro e Preto (Figura 46). As amostras
utilizadas neste estudo foram coletadas durante uma expedi¢do realizada por Duarte (2002) entre
o final de janeiro e o inicio de marco de 2001, permitindo complementar dados inicialmente

apresentados por Duarte (1997).

A drea € caracterizada por sua beleza natural, incluindo vastas chapadas e uma rica rede
hidrogréafica com numerosas cachoeiras e pocos de dgua cristalina. Estd localizada a oeste do

Parque Nacional da Chapada dos Veadeiros, em Goids.

A regido estudada faz parte da bacia hidrogréfica do rio Tocantins, sendo o Rio Preto
seu principal afluente. A drenagem da regido € dominada pelo Rio Preto e seus afluentes, com
destaque para o rio Claro. A rede de drenagem ¢ influenciada pela litologia e pela estrutura
subjacente, apresentando padrées dendriticos abertos com baixa densidade de ramificacdo em
substratos gndissicos e padrdes dendriticos mais densos em xistos com vales em *V’ fechados. Em
areas com a presenca de estruturas domicas, como corpos graniticos e gndissicos de composi¢ao

granodioritica, a rede de drenagem assume padrdes radiais divergentes (FILHO et al., 1982).

A Figura 47 representa a hipsometria e rede de drenagem da area de estudo, evidenciando
a forte influéncia estrutural no relevo e na drenagem, com alinhamentos notdveis na direcao
leste-oeste e alinhamentos secunddrios na dire¢do noroeste. Possui trés principais direcoes de
alinhamento, o que indica a presenca de fraturas nas direcdes leste-oeste (EW), norte-sul (NS) e
noroeste (NW). A drea estd situada na Regido do Planalto Central Goiano, mais especificamente
na unidade do Complexo Montanhoso Veadeiros-Arai, de acordo com (FILHO et al., 2000).
Essa regido faz parte do Dominio dos Planaltos de Estruturas Dobradas, com relevo resultante da

exumacao de estruturas dobradas em vérios ciclos tectonicos.
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Figura 46 — Mapa de localizacdo da 4rea de Estudo e dos pontos de coleta das amostras.
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Figura 47 — Mapa Hipsométrico da drea de estudo e do seu respectivo perfil de drenagem encontrada.
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As caracteristicas estruturais da drea de estudo explicam as particularidades do relevo na
regido. Essa regido estd localizada no Dominio dos Planaltos de Estruturas Dobradas e apresenta
feicoes de relevo resultantes da exumacao de estruturas dobradas durante varios ciclos tectonicos,

evidenciando diferentes estilos estruturais que explicam as caracteristicas do relevo.

A regido norte da drea € dominada pela Serra Ticunzal, que é composta principalmente
por quartzitos e tem elevacdes que ultrapassam os 1.000m. Na parte noroeste da drea, a oeste
do Rio Preto, o relevo é mais fraturado devido a presenca de rochas graniticas, que sustentam
as Serras dos Coelhos e do Zéfiro. Entre a Serra Ticunzal e a dos Coelhos, na interface entre
granitos e quartzitos, encontra-se a Serra do Funil, que € assim chamada por abrigar o funil do
Rio Preto.

A regido possui um clima tropical quente e semitimido do tipo AW de Kéepen, com duas
estacdes bem definidas: uma seca, entre abril e setembro, e uma chuvosa, entre outubro e marco,
com média anual de precipitag@o entre 1500 e 1700 mm (MARTINS, 1999).

Os solos da regido sdo pobres e dcidos devido aos processos intensos de lixiviagdo
e laterizacdo. A cobertura de solos latossdlicos e lateritas € extensa e pouco dissecada, com
solos regolitossolos pedregosos e fragmentos de rochas semi-alteradas nas bordas. H4 também

saprolito lateritizado em pequenas pastilhas sobre xistos e filitos.

Nas encostas dos macigos graniticos pode haver formacao de um latossolo mais profundo.
Além disso, sdo comuns extensas coberturas arenosas elivio-coluvionares, chamadas de areides,

nas dreas de quartzitos e no sopé das escarpas lateriticas (PINTO, 1986).

5.1.1 Aspectos Geoldgicos da area estudada

A drea em estudo estd localizada na por¢do setentrional da Faixa de Dobramentos Brasilia,
pertencente a Provincia Tocantins. As rochas predominantes na regido sao metassedimentares de

baixo grau e rochas granito-gndissicas que representam o embasamento da 4rea.

A geologia descrita neste trabalho € baseada em Andrade et al. (1981), que realizaram o
mapeamento geoldgico na drea do Projeto Rio Preto. O Tabela 12 apresenta a coluna estratigrafica
da regido do Projeto Rio Preto, mostrando a disposi¢cdo das unidades litoestratigraficas presentes
na drea. A Figura 48 apresenta o mapa geoldgico esquemadtico da regido, elaborado por Filho et
al. (1982).
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Figura 48 — Mapa Geoldgico da drea de estudo, modificado de Filho et al. (1982).
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de feldspato potassico; veios e nicleos pegamtiticos associados.
PRE-CAMBRIANO
| CONVENCOES GEOLOGICAS
GRUPO ARAI
Formacio Trairas . Falha
Conglomerade basal com seixos granulosos de quartzitos:
- quartzito grosso friavel associade a camadas de quartzo-Xistos; .~ Falha inferida
metassiltitos com intercalagdes de quartzitos. =
Formacio Arraias b{p\. Falha inversa
Conglomerado basal de matriz quartzo-Xistosa e seixos de quartzo
- & quartzito; quartzito médio a fino, homogéneo e quartzito médio - Contato litologico
a grosso com estratificacdes cruzadas e marcas de ondas; quartzo-
Xisto, calcifero, com lentes de quartzito friavel. Contato litologico inferido
Intrusivas dcidas
Biotita granitos médios a grossos, com pérfiros de quartzo e /< Drenagem
feldspato potassico.
N ‘ Lagoa ou represa
FORMACAOQO TICUNZAL
Membro Superior
Biotita muscovita Xistos em geral grafitosos; xistos granatiferos e % Anomalia radiométri cunndo
turmalini geralmente muito quartzosos; veios e bolsdes Figueiredo Filho et al. (1982).
pegamatiticos associados.
Membro Inferior

Biotita gnaisse fino a médio, com intercalagdes de Xistos: quartzo
muscovita biotita Xistos grafitosos ou ndo, com presenga de
turmalinas; diques de rochas diabasicas e anfiboliticas cortando
08 Xistos.

Fonte: Duarte (2002)
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Tabela 12 — Coluna Estratigréfica para a area do Projeto Rio Preto, segundo Andrade et al. (1981).

Era/SUPER EON UNIDADE LITOESTRATIGRAFICA LITOLOGIA

Grupo Formacio Membro

Coberturas areno-argilosas residuais, coberturas detrito-

Cenozéico lateriticas ferruginosas, bancos de areia dos rios Preto e
Claro.
Quartzo-xistos com lentes de quartzitos fridveis e camadas
P Arai Trairas de metassiltitos. Conglomerado basal com seixos imaturos
R de quartzitos e matriz quartzitica.
& Quartzo-xisto calcifero, associado a quartzitos finos, bem

laminados e bem estratificados, localmente com abundan-

Arrai tes cristais de magnetita. Quartzito fino a médio e quartzito
c rraas médio a grosseiro, com estratificacdo cruzada e marcas de
ondas. Conglomerado basal de matriz quartzo-xistos com

A . .
seixos de quatzo e quartzito.
M - . - .
. ¢ . Biotita-granito grosseiro, com fenocristais de quartzo azul
Instrusivas Acidas
B e feldspato.
R Biotita-muscovita-xistos em geral grafitosos. Xistos gra-
. Ticunzal Superior natiferos e turmaliniticos, comumente quartzosos, pas-
' sando a quartzo-Xistos mais ao topo. Veios pegmatiticos.
A . . . .
Biotita-gnaisse finos (paragnaisses), cinza-claros, grana-
N Inferior tiferos, finamente foliados, comumente cataclasados, int-
o ercalados com biotita-muscovita xistos, grafitosos ou néo.

Anfibolitos, veios pegmatiticos. Diques de rochas bésicas.

Gnaisses (ortognaisses) de composi¢ao granodioriti-
ca/tonalitica, grosseiros, leucocréticos, com foliagdo

Complexo Basal pouco conspicua. Veios pegmatiticos. Granito-gnais-
se, cinza, com porfiros de feldspato potdssico com ou
sem orientacdo. Nicleos de migmatito.

5.1.1.1 Formacao Ticunzal

A Formacao Ticunzal € composta por uma série de rochas xistosas com intercalagdes de
paragnaisses, que estdo localizadas entre os ortognaisses do Complexo Basal e os quartzitos da
Formagdo Arraias, pertencentes ao Grupo Arai. Essa sequéncia é conhecida como a "unidade

xistosa’ de acordo com Marini et al. (1978).

A Formacao Ticunzal € bastante comum na drea de pesquisa e possui dois membros

distintos.

* Membro Inferior: € composto por uma sequéncia de gnaisses com intercalacdes de xistos,

as vezes grafitosos, com espessura maxima estimada em 300 metros.

* Membro Superior: é composto por uma sequéncia de xistos grafitosos com quantidades
crescentes de quartzo em dire¢ao ao topo da formagao, atingindo um extremo de quartzo-
xistos. Nesta posicao da unidade, ocorrem intercalacdes de quartzo-xistos com niveis
de xistos granatiferos e turmalinicos, com pouca ou nenhuma grafita e muito quartzo. A

espessura média estimada para esse pacote € de 250 metros.
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Em termos metamorficos, a paragénese mineral identificada por estudos petrograficos
indica que a Formacao Ticunzal é uma unidade litoestratigrafica de baixo grau metamorfico,
que pode ser classificada na facies xisto verde, zona da granada (almandina) ou grau fraco, de
acordo com Turner (1968, apud Andrade et al. (1981)) e Winkler (1977, apud Andrade et al.
(1981)), respectivamente. Essa sequéncia de rochas sugere que se trata de uma unidade derivada
de rochas sedimentares peliticas e pelito-arenosas que sofreram metamorfismo regional e/ou
dinamotermal (ANDRADE et al., 1981).

Do ponto de vista petrogréfico, os tipos litoldgicos mais comuns encontrados na regiao
sd0 os xistos biotita-muscovita, geralmente grafiticos, e os paragnaisses. Embora existam outras

variedades de xistos com granada, clorita e turmalina, esses tipos s30 menos comuns.

Os paragnaisses sdo formados por biotita-gnaisses finos, cinza-claros, granatiferos e
finamente foliados, com um bandamento evidente. Além de ocorrerem junto aos xistos inferiores,
essas rochas apresentam caracteristicas mineraldgicas, texturais e metamorficas distintas dos

gnaisses do Complexo Basal.

Em geral, os paragnaisses da Formac¢do Ticunzal sdo compostos essencialmente por
plagioclésio, quartzo, biotita e granada, indicando um baixo grau metamorfico, juntamente com
uma foliacdo nem sempre bem desenvolvida (ANDRADE et al., 1981). Afloramentos tipicos de
paragnaisses sdo encontrados as margens de cOrregos e rios, formando blocos retrabalhados e

esculpidos pelas dguas.

Em relacdo aos xistos, o tipo mais caracteristico encontrado na regido € o biotita-
muscovita, frequentemente de cor vermelho-escura devido a oxida¢do dos minerais que contém
ferro em sua composicdo, como a biotita. Em termos de mineralogia, eles sdo compostos de
muscovita, biotita, quartzo e grafita, esta tltima com ampla distribui¢do, aparecendo tanto na
forma de disseminacdes, quanto em concentracdes locais, formando horizontes com mais de
um metro de espessura. Os minerais acessorios sao representados por raros opacos. Em muitos

casos, ha leitos de quartzo no meio dos xistos, concordantes com sua estrutura e textura.

Na Formagao Ticunzal, o Membro Superior apresenta veios e bolsdes pegmatiticos nos
xistos, onde a mineralogia é composta por quartzo, muscovita, alguns feldspatos e cristais de
turmalina. Esses veios e bolsdes sdao encontrados em pequenos afloramentos de estradas, em
pequenos cortes de estrada e em pequenos morros. Além disso, niveis de quartzo ajudam a
sustentar os afloramentos. Algumas trincheiras abertas pela Nuclebrds durante o mapeamento

ainda podem ser encontradas.

As rochas do Membro Superior da Formagado Ticunzal sdo politectonicas e polimetamor-
ficas, apresentando deformacdes de varios eventos, incluindo o Grupo Arai € um evento anterior.
Uma caracteristica notdvel € a presenca de cristais de muscovita deformados, conhecidos como
"mica fish’, resultantes do cisalhamento brasiliano (FILHO et al., 2000).

FilGes e nicleos pegmatiticos sdo frequentes nas rochas de ambos os membros da Forma-
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¢do Ticunzal, assim como numerosos veios de quartzo. Além disso, ocorrem diques de rochas
bésicas, representados por gabro e diabdsio, de dimensdes modestas, cortando discordantemente

a estruturagdo geral dos gnaisses e xistos.

De acordo com Marini et al. (1984), a Formagao Ticunzal teria uma idade paleoprotero-
zoica. Essa interpretagdo € parcialmente confirmada pelos dados de Neto (1983) obtidos através
da andlise Rb-Sr, que determinaram duas retas de referéncia com idades em torno de 2.000 e
2.500 milhdes de anos para amostras da Formacdo Ticunzal e para rochas granito-gnaissicas do

embasamento.

5.1.1.2 Mineralizag¢do de uranio

A mineralizacdo de uranio na drea do Projeto Rio Preto se encontra exclusivamente
na Formacao Ticunzal. Uma das hipdteses para a génese do depdsito sugere que os xistos da
Formacao Ticunzal sdo a fonte de uranio, que teria sido remobilizado e concentrado em zonas
estruturalmente favoraveis (ANDRADE et al., 1985).

Os minerais secunddrios predominantes na superficie da drea mineralizada sdo autunita.
Em subsuperficie, ocorre uranio primario na forma de uraninita. Entretanto, estes minerais nao
foram encontrados durante a realiza¢do do trabalho de Duarte (2002) (ANDRADE et al., 1985).

A mineralizagcdo de uranio estd geralmente associada as rochas xistosas, especialmente
as rochas de quartzo-muscovita-biotita-xistos grafitosos ou nao, granatiferos ou nao. No entanto,
os niveis de xisto pobres em biotita, como os sericita-muscovita Xistos, sao estéreis. Nem todos
os biotita-xistos apresentam concentracdes de uranio. Veios de quartzo esfumagados ocorrem
préoximos a mineralizagdo (ANDRADE et al., 1985).

Com base nos dados existentes, as zonas alteradas hidrotermalmente sdo o principal
elemento controlador da mineralizacao uranifera. A mineraliza¢do preenche pequenas fraturas
e, ocasionalmente, concorda com a xistosidade da rocha. Nessas dreas, a mineralizacio esta
disposta no plano Sp/ /S| dos xistos (ANDRADE et al., 1985).

A mineralizacgdo € caracterizada pela associacdo mineraldgica da biotita, pirita/calcopirita,
clorita e hematita. No entanto, a presenca desses minerais ndo implica em uma mineralizacdo de
uranio com teores significativos (ANDRADE et al., 1985).

Marini et al. (1984) destacam que as caracteristicas da Formagao Ticunzal, como situagio
estratigrafica, caracteristicas de sedimentacao, petrograficas e metalogenéticas, tectdnica e grau
de metamorfismo, sdo muito semelhantes as das formacdes hospedeiras dos depdsitos de uranio

tipo veio do Proterozdico inferior da Austrdlia (Ranger) e do Canadé (Rabbit Lake).
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5.2 CARACERISTICAS DA FORMACAO IRATI

A outra drea de estudo para aplicacdo dos métodos gamaespectrométricos estd localizada
na Bacia do Parand, uma regido que abrange aproximadamente 1,5 milhdo de km? e esta distri-
buida entre os paises Brasil, Argentina, Uruguai e Paraguai. A Bacia do Parana € caracterizada
por uma sequéncia de depdsitos sedimentares e magmaéticos que compreende seis unidades estra-
tigraficas. Essas unidades foram depositadas desde o Neo-Ordoviciano, cerca de 458 milhdes
de anos atrés, até o Neocreticeo, ha aproximadamente 90 milhdes de anos. A espessura desses

depositos pode chegar a até 7 km no depocentro da bacia (MILANI ez al., 2006).

A amostragem foi realizada na Formagao Irati, localizada no Estado de S@o Paulo. Essa
formacao expde toda a se¢do permiana da Bacia do Parand, incluindo o Grupo Itararé, de
idade permo-carbonifera, a Formagao Tatui (Grupo Guatd) e o Grupo Passa Dois (formagdes
Irati e Corumbatai). A Formacdo Irati é subdividida em dois membros: Taquaral e Assisténcia
(BARBOSA; GOMES, 1958; MILANI et al., 2007; HOLZ et al., 2010).

A Formacao Irati, mostrada na Figura 49, corresponde a unidade basal do Grupo Passa
Dois na Bacia do Parana. Apesar de sua pequena espessura, a Formacdo Irati desperta interesse
tanto econdmico quanto cientifico, sendo a unidade permiana com a maior extensao geogra-
fica continua lateral na Bacia do Parand. Ela apresenta caracteristicas litofaciais inicas, como
evaporitos e a alternincia de calcérios dolomiticos e folhelhos betuminosos. Outro aspecto rele-
vante € a presenca de mesossaurideos (répteis aquaticos primitivos), que possibilitam excelentes

correlacdes estratigraficas com unidades eopermianas do sul da Africa (LAGES, 2004).

Irati, que significa 'rio do mel’ na lingua tupi (AMARAL, 1967), foi o termo introduzido
por White (1908 apud Neto (1993)) para descrever a primeira coluna estratigrafica proposta
para a Bacia do Parand. Essa coluna representa uma espessa sucessdo de folhelhos pretos
pirobetuminosos, que contém fésseis do réptil Mesosaurus brasiliensis. A secio-tipo dessa
coluna estd localizada aproximadamente 3 km ao sul da estacdo ferrovidria da cidade de Irati, no
Estado do Parana.

Existe um consenso em relac@o a vasta extensao e homogeneidade dos depdsitos que
deram origem a Formacao Irati. Esses depdsitos incluem ambientes de fundo periodicamente
anoxicos que resultaram nos folhelhos betuminosos caracteristicos da formagdo. Além disso,
ha uma interpretacdo unanime de que houve uma calmaria tectonica significativa durante a
deposi¢ao da Formacdo Irati (LAGES, 2004).

A Formacao Irati € composta principalmente por estruturas tectdnicas caracterizadas por
falhas, mas também apresenta dreas atectonicas menores e localizadas que resultaram em dobras
causadas por deslizamentos subaquéticos. Esses deslizamentos também foram responsaveis pela
formacao de brechas calcarias e niveis pouco espessos de brecha calcdria intraformacional no

banco da base da formacao deste estudo.
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Figura 49 — Localizacdo da drea de amostragem.
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Fonte: Cecatto (2021)
A litologia do Irati varia consideravelmente em termos das proporcdes de calcdrio
e folhelho, mas suas caracteristicas sdo semelhantes e distintas, tornando-o uma formacgao
excelente e fundamental para o estudo estratigrafico do Gondwana. Nas ocorréncias da formagao
localizadas mais ao norte, como nas areas proximas a cidade de Limeira e ao Distrito de
Assisténcia (Municipio de Rio Claro) (Figura 50), € comum observar uma alternancia de dois

conjuntos de camadas com diferengas nas espessuras.

A coleta de amostras utilizadas neste trabalho foi realizada ao longo do pareddo em trés
secdes distintas: superior, média e inferior. As amostras foram obtidas a partir de diferentes
tipos de rochas, incluindo calcdrio, folhelho e diabdsio. O esquema de amostragem para a
parte superior pode ser visualizado na Figura 51, enquanto o esquema para a parte inferior estd

representado na Figura 52.

Um conjunto € centimétrico, variando de 0,5 a 2 cm de espessura, e as vezes separado
por finas 1aminas milimétricas de folhelho, conferindo um aspecto de sedimentacdo ritmica. O
segundo conjunto é decimétrico, indicando a alternancia de fases de sedimentacdo homogénea
durante longos periodos, seguidas por fases de sedimentagdo intermitente, que provavelmente
refletem variacdes climaticas. Para melhor interpretacdo dos dados, dividiu-se por categorias:
folhelhos, calcarios e diabasios conforme o Anexo M (AMARAL, 1967).
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Figura 50 — Parte superior do pareddo de amostragem. Formacao Irati, Pedreira Partecal, Distrito de
Assisténcia.
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O interesse atual na Formacao Irati tem aumentado devido a busca crescente pela com-
preensdo das ocorréncias de petréleo em fraturas de calcdrio. Essa formagdo contém folhelhos
betuminosos do periodo Permiano, que apresentam potencial para a geracdo de hidrocarbonetos

liquidos.

No final da década passada, o mercado energético passou por uma grande revolucao
devido a exploracdo dos folhelhos oleigenos, também conhecidos como oil shales, e a0 aumento
na producdo de petréleo e gds natural provenientes dessas rochas, consideradas reservatdrios

ndo-convencionais de hidrocarbonetos (SLATT, 2011).
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Figura 51 — Croqui da parte superior do pareddo de amostragem.
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Fonte: Descricdo realizada pelo gedlogo Mitsui Arai, UNESPetro - Centro de Geociéncias Aplicadas ao
Petréleo. Segundo Cecatto (2021).

Figura 52 — Esquema de amostragem da parte inferior do paredao de amostragem.
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Fonte: Descricdo realizada pelo gedlogo Mitsui Arai, UNESPetro - Centro de Geociéncias Aplicadas ao
Petréleo. Segundo Cecatto (2021).
Isso levou vérios paises a se tornarem autossuficientes na producdo de gds natural
e petréleo, mesmo que por um curto periodo de tempo, resultando na recuperagdo de suas

economias enfraquecidas (KPMG, 2014). Ao mesmo tempo, outros paises resistiram a exploracio
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devido a questdes ambientais, apesar de possuirem vastas ocorréncias dessas rochas em seus
territorios (KPMG, 2014).

No contexto global, o interesse pelo 6leo extraido dessas rochas, conhecido como ’6leo
de xisto’, ndo € algo novo. J4 no inicio do século XX, paises como Estados Unidos, Franga,
Italia, Alemanha e Escdcia reconheciam o potencial econdmico dessas rochas e acreditavam
que poderiam suprir a escassez interna de energia, substituindo o carvao (McKee (1925); Leith
(1931)).

No caso do Brasil, os estudos geoquimicos e geoldgicos dos folhelhos organicos como
potenciais geradores de hidrocarbonetos datam de um periodo anterior a exploracdo e producdo de
petrdleo e gés natural a partir de reservatdrios convencionais. Isso se deve ao fato de que, na época,
a demanda por combustiveis e derivados de petréleo no pais era suprida por empresas estrangeiras,
uma vez que nado se vislumbrava a existéncia de grandes reservatorios de hidrocarbonetos em
territério nacional. Isso colocava o Brasil, que estava em plena expansdo econdmica, em uma
posicao de dependéncia dessas empresas, sujeito a interrupgdes ou restricdes no fornecimento
(MARASCHIN; RAMOS, 2015).
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6 RESULTADOS OBTIDOS

6.1 AMOSTRAGEM NO PROJETO RIO PRETO (GO)

Foram coletadas 212 amostras na area de pesquisa, em um total de 196 pontos de
afloramento, que foram localizados por meio de Global Positioning System (GPS). Todas as
litologias encontradas foram amostradas, com €nfase na Formacao Ticunzal, pois € a formagao

que abriga a mineraliza¢do de uranio na 4rea.

Além dos 196 pontos de amostragem, foram adicionados mais 76 pontos mapeados pela
Nuclebras durante o Projeto Rio Preto, numerados a partir do ponto 197. Esses dados possuem
as mesmas informagoes coletadas durante o trabalho de campo, ou seja, coordenadas geogréficas

e resultados de andlises gamaespectrométricas.

O trabalho de campo realizado por (DUARTE, 2002) utilizou o mapa geoldgico de Filho
et al. (1982) na escala 1:25.000, as cartas topogréficas Arai, Niquelandia e Minacu (GO) do
Ministério do Exército na escala 1:100.000 e uma imagem de satélite Landsat 7 na composi¢ao
colorida 543 e Pan, cena 221_070, de 15/06/2000, com resolucdo de 15 m e escala de 1:25.000.

Parte de cada amostra coletada foi britada e pulverizada para anélise gamaespectrométrica.
As amostras pulverizadas para andlise foram acondicionadas em caixas de aluminio e mantidas
por pelo menos 1 més (pouco mais de 7 meias-vidas do 2>’Rn) para que o equilibrio radioativo

secular na série do uranio pudesse ser alcangado.
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6.1.2 Medidas de backgroung de Duarte (2002)
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O comportamento das leituras de background do gamaespectrometro de Nal(Tl) do

LABIDRO foi analisado para determinar os Limites de Detec¢do e Critico. Cada medida foi

registrada em um intervalo de tempo médio durante o qual as amostras foram submetidas as

leituras do detector gama. Os dados foram posteriormente utilizados para remover o background

(Net Counts) de cada amostra. A varia¢do do background foi observada entre Outubro de 1995 e
Setembro de 2002 e esté ilustrada nas figuras 53, 54 € 55.

Figura 53 — Gréfico de dispersdo de pontos com a média (linha vermelha) e o desvio padrio (linha roxa);
e modelo Box-plot para as leituras no intervalo da janela do “°K.
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Figura 54 — Gréfico de dispersdo de pontos com a média (linha vermelha) e o desvio padrio (linha roxa);
e modelo Box-plot para as leituras no intervalo da janela do uranio através do 2!Bi.
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Figura 55 — Griéfico de dispersdo de pontos com a média (linha vermelha) e o desvio padrdo (linha roxa);
e modelo Box-plot para as leituras no intervalo da janela do tério através do 2°8TI.
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Os dados foram submetidos a uma anélise estatistica com o objetivo de gerar graficos de

dispersado e de analise pelo modelo Box-plot.
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Figura 62 — Griéfico da relacdo entre a - taxa de contagem experimental x concentragdo padrao do radioe-
lemento - pelo modelo de calibragio para o potdssio (*°K).
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Figura 63 — Grafico da relag@o entre a - concentracdo padrao do radioelemento x taxa de contagem prevista
- pelo modelo de calibracio para o potdssio (*°K).
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Figura 64 — Gréfico da relacdo entre a - taxa de contagem experimental x concentragdo padrdo do radioe-
lemento - pelo modelo de calibragdo para o urdnio (*'“Bi).
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Figura 65 — Gréfico da relacdo entre a - concentragio padrdo do radioelemento x taxa de contagem prevista
- pelo modelo de calibracio para o uranio (2!4Bi).
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Figura 66 — Gréfico da relacdo entre a - taxa de contagem experimental x concentragdo padrdo do radioe-
lemento - pelo modelo de calibracio para o tério (2°8T1).
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Figura 67 — Grafico da relagao entre a - concentracdo padrao do radioelemento x taxa de contagem prevista
- pelo modelo de calibracdo para o tério (2°8T1).
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6.1.4.1 Calculo da Interferéncia e Compton

Os gréficos a seguir descrevem a distribuicdo normal da interferéncia predominante do

urdnio e do torio nas demais janelas espectrais dos fotdpicos de interesse. Posteriormente e com a
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modelagem matemadtica da distribuicdo dos dados de calibracao, baseado nos padrdes utilizados,
foi possivel definir as equagdes que melhor descrevem o comportamento das contagens de cada

um dos 3 elementos nas demais janelas de contagem.

Figura 68 — Interferéncia do Uranio no canal do Tério e do Potéssio.
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Figura 69 — Interferéncia do Tério no canal do Uranio e do Potéssio.
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Figura 70 — Interferéncia do Uranio no canal do Tério a partir da concentracdo dos padrdes de U.
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Figura 71 — Interferéncia do Uranio no canal do Tério a partir da concentracio dos padrdes de U.
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Figura 72 — Interferéncia do Uranio no canal do Potassio a partir da concentracio dos padrdes de U.
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Figura 73 — Definicdo da interferéncia do Uranio no Potéssio a partir da intensidade nas contagens do

uranio.
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Figura 74 — Interferéncia do Tério no canal do Uranio a partir da concentragdo dos padrdes de Th.
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Figura 75 — Defini¢do da interferéncia do Tério no Uranio a partir da intensidade do tdrio.
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Figura 76 — Interferéncia do Tério no canal do Potéssio a partir da concentracio dos padrdes de Th.
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Figura 77 — Defini¢do da interferéncia do Tério no Uranio a partir da intensidade do tdrio.
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Figura 78 — Interferéncia do Potdssio no canal do Uranio a partir da concentracdo dos padrdes de K.
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Figura 79 — Defini¢do da interferéncia do Potdssio no Uranio a partir da intensidade do Potassio.
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Figura 80 — Interferéncia do Potdssio no canal do Tério a partir da concentracio dos padrdes de K.
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Figura 81 — Defini¢do da interferéncia do Potdssio no Tério a partir da intensidade do Potéssio.
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Os modelos aqui mencionados foram a base utilizada para o cdlculo dos descontos
de interferéncia Compton, bem como para a defini¢do final das concentra¢des obtidas pelo

reprocessamento dos dados obtido por Duarte (2002).

Figura 82 — Relagdo entre a taxa de contagem (Net.,,nss) € a taxa com o desconto da interferéncia Compton
para o Potéssio.
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Figura 83 — Interferéncia, por amostra, do Uranio e do Tério no Potéssio.
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Figura 84 — Relagdo entre a taxa de contagem (Net ,,nss) € a taxa com o desconto da interferéncia Compton
para o Uranio.
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Figura 85 — Interferéncia, por amostra, do Potassio e do Tério no Urénio.
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Figura 86 — Relagdo entre a taxa de contagem (Net ,,nss) € a taxa com o desconto da interferéncia Compton
para o Tério.
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Figura 87 — Interferéncia, por amostra, do Uranio e do Potdssio no Tério.
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6.1.5 Interpolagdo das concentracdes e geracao de mapas geoestatisticos com-

parativos entre os modelos do presente trabalho e de Duarte (2002)

6.1.5.1

Mapa comparativo para teores de K, eU e eTh

Figura 88 — Mapas comparativos do Potassio: (a) Duarte 2002; (b) com remocao de interferéncias.
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Figura 89 — Mapas comparativos do Uranio: (a) Duarte (2002) ; (b) com remocao de interferéncias.
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Figura 90 — Mapas comparativos do Tério: (a) Duarte 2002; (b) com remogao de interferéncias.
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6.1.5.2 Mapa comparativo para o Pardmetro ou Fator F

Figura 91 — Mapas comparativos do Pardmetro ou Fator F: (a) Duarte 2002; (b) com remocao de interfe-

réncias.
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6.1.5.3 Mapa comparativo para as razdes eU /K; eTh/K; eU /eTh
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Figura 92 — Mapas da razdo entre Urénio e Potdssio (eU/K): (a) Duarte 2002; (b) com remogdo de

interferéncias.
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Figura 93 — Mapas da razdo entre Uranio e Tério (eU/eTh): (a) Duarte 2002; (b) com remogdo de

interferéncias.
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Figura 94 — Mapas da razdo entre Tério e Potdssio (eTh/K): (a) Duarte 2002; (b) com remogao de

interferéncias.
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6.1.5.4 Mapa da diferenca

Figura 95 — Mapas da subtracdo (diferenga) entre os dados de K, eU e eTh de Duarte (2002) com a
modelagem desenvolvida neste trabalho: (a) K; (b) eU; (c) eTh.
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6.1.5.5 Mapa Ternédrio RGB e CMY
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Figura 96 — Mapa Ternario CMY: (a) Duarte 2002; (b) com remogao de interferéncias.
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Figura 97 — Mapa Terndrio RGB: (a) Duarte 2002; (b) com remogao de interferéncias.
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6.2 AMOSTRAGEM DA FORMACAO IRATI

Os resultados apresentados ao longo desta secdo, estdo relacionados aos dados coletados
e analisados por (CECATTO, 2021), cujas andlises gamaespectrométricas foram realizadas com
o detector portatil de Nal que € ativado com a adi¢ao de concentracdo muito baixa de tédlio (T1),
aproximadamente 0,094 gramas, para um cristal de 2 polegadas (2”x2”) de diametro por 0,25

polegadas de comprimento, tendo seu peso total de 47,24 gramas.

Os espectrometros portateis manuais sao amplamente utilizados em estudos de campo.
Espectrémetros gama portiteis tém até 100 cm® de cristais de Nal(T1) como detectores, e varios
limiares de energia operados por interruptor. O limite pode ser ajustado para uma baixa energia,
para medi¢do de contagem total, e para energias ligeiramente abaixo de 1,46 MeV, 1,76 MeV e
2,62 MeV para medicdo de K, eU e eTh, respectivamente. Uma fonte de emissdo de raios gama

como referéncia € usada para ajuste de ganho do instrumento. Espectrometros de limiar com
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volumes pequenos de cristal sdo adequados para medicdes brutas em locais de anomalias de

contagem total.

6.2.0.1 Calibracdo do detector portétil digiDART

Para a calibracao do detector ORTEC foram confeccionados 2 cilindros de chumbo
com 6 cm de espessura por 4 cm de altura e diametro interno de 8,5 cm. Estes cilindros foram
posicionados conforme a Figura 98, de forma a blindar a contribuicio da radiacdo lateral incidente

no detector.

As andlises feitas por meio dos padrdes de KCl para o intervalo do “°K, de pechblenda
para o intervalo do 2*®U e de monazita para o intervalo do 23*Th, foram tomadas sob 2 anéis
de blindagem de chumbo para a afericao de contagens com menor interferéncia de raios gama

provenientes dos materiais no entorno do detector como podemos observar na Figura 98.

Figura 98 — Espectrometro portétil digiDART e os respectivos anéis de blindagem de chumbo.

A Tabela 15 fornece os respectivos dados de nomenclatura, tempo de analise, padroes
utilizados e suas respectivas concentra¢des para K (%), eU e eTh, além dos intervalos de interesse

para integracdo de dados.
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Tabela 15 — Informacdes sobre os padrdes utilizados para a calibragdo do sistema gamaespectrométrico
portatil nos intervalos de interesse para K, eU e eTh.

Padrao Massa (g) LT (s) K Th K (%) eU (ppm) eTh (ppm)
Cadigo Canais Concentracoes
LII-KCL-1 50,00  2001,92 754 - 886 940 - 1054 1380 - 1528 52% 0 0
LII-KCL-2 50,00  3924,1 754 -886 940 - 1054 1380 - 1528 25% 0 0
LII-KCL-4 50,00 10336,22 754 - 886 940 - 1054 1380 - 1528 2,5% 0 0
LII-KCL-5 50,00  19984,18 754 - 886 940 - 1054 1380 - 1528 0,5% 0 0

NBL-102-A 50,00 956,68 754-886 940 - 1054 1380 - 1528 0% 1025 0
NBL -104-A 48,96 3597,54 754 -886 940 - 1054 1380 - 1528 0% 98,8 0
NBL-105-A 50,00 10583,88 754 - 886 940 - 1054 1380 - 1528 0% 10,2 0
NBL-107-A 50,00 1111,88 754-886 940 - 1054 1380 - 1528 0% 40 1028
NBL-109-A 4896 24824 754-886 940 - 1054 1380 - 1528 0% 4 105,2
NBL-110-A 50,00 6658,38 754 -886 940 - 1054 1380 - 1528 0% 0,4 10,4
BG SiO2 28,00 20000 754 - 886 940 - 1054 1380-1528 0% 0 0

Para a tomada das contagens de background foram confeccionadas amostras de silica com

99,9% (BARBOSA et al., 2018) de pureza e com a mesma geometria dos padroes utilizados para

a calibracao do sistema, bem como das amostras analisadas e apresentadas ao longo desta se¢ao.

A andlise do background (BG) por intermédio de uma amostra de silica pura, com geometria

semelhante a das amostras e padrdes, possibilita a determinagdo do ’Limite de Detecc¢io’ e

’Limite Critico’ das leituras de calibrag¢do do sistema.

Tabela 16 — Dados da amostra de silica com 99,9% de pureza para a calibrag@o do sistema gamaespectro-

métrico portétil digiDART.

K U Th
Gross Area (GA)
17361 4 131,76 5089 i 71,34 2681 + 51,78
Taxa de Contagem (Tc)
52,08 + 0,40 15,27 + 0,21 8,04 4 0,16
LC (cpm)
0,92 EE 3,04E-04 0,50 i 4,14E-04 0,36 + 4,86E-04
LC (cpm/g)
0,03 i 1,09E-05 0,02 d 1,48E-05 0,01 + 1,73E-05
LD (cpm)
1,83 i 6,02E-04 0,99 i 8,19E-04 0,72 + 9,61E-04
LD (cpm/g)
0,07 EE 2,15E-05 0,04 EE 2,92E-05 0,03 + 3,43E-05
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Tabela 18 — Dados das andlises para a calibracdo do sistema gamaespectrométrico portatil digiDART -
Netoums € condi¢io para validacio de dados.

Tc - Bg SiO2 (cpm) Condicao p/ validacao dados

Net K Net U Net Th K (cpm) U (cpm) Th (cpm)

LII-KCL-1 78,23 £2,02 0,80 0,73 -0,13 = 0,51 78,23 +2,02 0,80 *0,73 0,36 * 0,51
LII-KCL-2 35,21 £122 0,85 +0,54 -0,12 + 0,38 3521 + 122 0,85 *0,54 0,36 + 0,38
LII-KCL-4 359 0,69 0,62 *0,37 0,69 =0,27 3,59 #0,69 0,62 *0,37 0,69 * 0,27
LII-KCL-5 -0,93 +£0,56 -0,72 + 0,30 -0,28 + 0,22 0,92 *0,56 0,50 #* 0,30 0,36 + 0,22
NBL - 102 - A 155,07 + 3,63 101,45 + 2,71 1,74 + 0,80 155,07 + 3,63 101,45 + 2,71 1,74 + 0,80
NBL -104-A 13,01 1,11 843 0,66 -0,05 = 0,40 13,01 + 1,11 843 =+ 0,66 0,36 + 0,40
NBL-105-A 7,63 =0,70 1,67 #0,38 1,00 + 0,27 7,63 +0,70 1,67 * 0,38 1,00 * 0,27
NBL - 107 - A 37,23 +223 23,42 + 1,46 27,95 + 1,40 37,23 + 2,23 2342 + 1,46 27,95 £+ 1,40
NBL-109-A 332 +122 247 0,69 3,34 £0,55 332 +1,22 247 0,69 3,34 0,55
NBL-110-A -090 0,79 -1,16 + 042 -0,01 + 0,31 0,92 *0,79 0,50 * 0,42 0,36 * 0,31

4

Tabela 19 — Dados das andlises para a calibracdo do sistema gamaespectrométrico portatil digiDART -
"Intensidade efetiva’ para diferentes concentragdes padronizadas.

Intensidade Efetiva Concentracoes
IK (cpm/g) IU (cpm/g) ITh (cpm/g) K (%) eU (ppm) eTh (ppm)

LII-KCL-1 1,56 + 0,04 0,02 + 0,01 0,01 + 0,01 52,0% - -

LII-KCL-2 0,70 = 0,02 0,02 = 0,01 0,01 + 0,01 25,0% - -
LII-KCL-4 0,07 £ 0,01 0,01 + 0,01 0,01 £ 0,01 2,5% - -
LII-KCL-5 0,02 = 0,01 0,01 + 0,01 0,01 £ 0,00 0,5% - -
NBL - 102 - A 3,10 + 0,07 2,03 = 0,05 0,03 + 0,02 0,0% 1025,0 =
NBL - 104 - A 0,27 = 0,02 0,17 + 0,01 0,01 £ 0,01 0,0% 98,8 -

NBL - 105- A 0,15 = 0,01 0,03 = 0,01 0,02 £ 0,01 0,0% 10,2 -
NBL - 107 - A 0,74 + 0,04 0,47 + 0,03 0,56 + 0,03 0,0% 40,0 1028,0
NBL - 109 - A 0,07 = 0,02 0,05 = 0,01 0,07 £ 0,01 0,0% 4,0 105,2
NBL - 110 - A 0,02 = 0,02 0,01 + 0,01 0,01 £ 0,01 0,0% 0.4 10,4

+

6.2.0.2 Calibracdo pelo método da Regressao Linear Multipla

Como descrito anteriormente neste trabalho, um dos métodos implementados para cali-
bragdo do sistema consiste na ’Regressao Linear Multipla’ (RLM) que tem por base o método
dos ’Minimos Quadrados’ como uma ferramenta capaz de prever a correlacdo entre diferentes

varidveis e como elas podem interferir na determinag@o quantitativa umas das outras.

Para a aplicacdo do método, distintamente dos passos seguidos para a 'Remog¢ao Comp-
tom’, temos como elemento fundamental a determinagdo das Net Counts, ou seja, a subtracio das
contagens relativas ao background no espectro gama das andlises dos padrdes e, posteriormente,

das amostras que serdo calculadas a partir destes modelos.

Portanto, ao fim deste processo, realizado com os mesmos dados de leitura dos padrdes

descritos nesta se¢ao, introduzimos a RLM e obtemos os respectivos coeficientes para os célculos
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das concentracdes relativas as contagens, nos 3 intervalos de interesse, para a obtencao das

concentracdes de Cg, Cy e Crj, que podem ser viastos na Tabela 20.

Tabela 20 — Coeficientes obtidos pela RLM para os cdlculos das concentracdes através da Intensidade de
contagem (cpm/g) de K, U,e Th.

Coeficientes Cx Cy Cri
Intersecao -0,001391953 + 0,007113079 1,401364942 + 2,466627287 -17,15404203 + 3,934625575
IK (cpm/g) 0,342763417 + 0,011383659 -5,639789493 + 3,947551287 - 4 -

6,216791367 -23,67222872 + 5,666653962
11,36581421 1887,439063 + 20,79248429

IU (cpm/g) -0,523059897 + 0,017927527 519,7437819
ITh (cpm/g) -0,015709307 £ 0,032775901 -358,935172

H+ +

As equacdes 6.19, 6.20 e 6.21 abaixo derivam dos coeficientes tabelados e apresentados
na Tabela 20.

Ck =0,3428.1x — 0,5231.1y — 0,0157.17;, — 0,0014 (6.19)
Cy = —5,6398.1x +519,7438.1y — 358,9352.17, + 1,4014 (6.20)
Cryp = —23,6722.1y + 1887,4391 .17, — 17,1540 (6.21)

6.2.0.3 Interpolacdo dos dados

Os graficos a seguir, bem como as equagdes matemadticas estdo descritas de forma
detalhada para a compreensdo dos cdlculos, passo a passo, determinados com o intuito de
compreender e mensurar as interferéncias nas janelas espectrais de interesse, de acordo com

concentracdes dos 3 radionuclideos naturais de interesse.

Figura 99 — Interpolagdo da intensidade de contagens /7, provenientes da interferéncia de concentragdes
crescentes de Cyy.

U-Th

0,040 -
] S

0,035 R* = 0,750573960370 .
0,030 -

0,025 |

L

0,020 -

Th (cpm/g)

0,015 |
0,010 |

0,005 -

0,000 0 200 400 600 800 1000 1200

eU (ppm)

Irn = 0,011791892583.¢(0:001008020159.Cy) (6.22)
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Figura 100 — Interpolacdo da intensidade de contagens Ix provenientes da interferéncia de concentragdes
crescentes de Cy.

U-K
3,5 -
. R*=1,00
3,0 -
2,5 -
&2,0 |
E
(=9
)
1,5
1,0 -
0,5 -
0,0 Y
0 200 400 600 800 1000 1200
eU (ppm)

Ix = 0,000001759353.Cy% +0,001084446943.Cyy + 0, 141440205215 (6.23)

Figura 101 — Interpolacdo da intensidade de contagens [y provenientes da interferéncia de concentragdes
crescentes de Cry,.

Th-U

0,40 R2=1,00

0 200 400 600 800 1000 1200
¢Th (ppm)

Iy = 0,000000196704.C7),> 4 0,000169945698.Cy, + 0,006615045139 (6.24)
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Figura 102 — Interpolacdo da intensidade de contagens Ix provenientes da interferéncia de concentragdes
crescentes de Cry,.

Th-K

0,00 T T T T T T ¥ T T T T T T T T ¥ T T T T T T T T T T T T T 1
0 200 400 600 800 1000 1200
¢Th (ppm)
Ix = —0,000000074686.Cr> +0,000617252633.Cry, + 0,001262532064 (6.25)

Figura 103 — Interpolacdo da intensidade de contagens [y provenientes da interferéncia de concentragdes
crescentes de Ck.
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Iy = 0,018364897854.C 111622791301 (6.26)
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Figura 104 — Interpolagdo da intensidade de contagens I, provenientes da interferéncia de concentragcoes
crescentes de Cx. como podemos observar pelo "coeficiente de determinag¢do multipla’ (R-

Th (cpm/g)

0,016

0,014

0,012

0,010 -

0,006

0,004 -

0,002

0,0000

0,008

quadrado), ndo houve correlagdo para validacdo de modelo de regressao.

K-Th

R*=0,235282819552

Tue Nio ha correlagio

i o o

Yo 10% 20% 30% 40% 50% 60%
K (%)

Figura 105 — Interpolagdo para a defini¢do da interferéncia Compton direta da ’Intensidade de emissao’
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U (cpm/g)

I, = 0,005857927262.1y% — 0,001525184534 .1 +0,012101302426

2,5

(6.27)
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Figura 106 — Interpolacdo para a defini¢do da interferéncia Compton direta da ’Intensidade de emissdo’
do U na janela do K.

U-K
10,0 -

R*=0,997523722176
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1,0 -
i o
b Lod
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0,001 0,010 0,100 1,000 10,000
U (cpm/g)
Ix = 0, 141234413359, ¢1490758913927.1y)) (6.28)

Figura 107 — Interpolagdo para a definicdo da interferéncia Compton direta da ’Intensidade de emissao’
do Th na janela do U.
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Figura 108 — Interpolacdo para a defini¢do da interferéncia Compton direta da ’Intensidade de emissdo’
do Th na janela do K.
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Ix = 0,100973247620.17;, +0,938174584532.I7), + 0,000877504473 (6.30)

Figura 109 — Interpolacdo para a defini¢do da interferéncia Compton direta da ’Intensidade de emissao’
do K na janela do U.
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K (cpm/g)
Iy = 0,016321170413.1 116215705140 (6.31)

Finalmente, por intermédio desses dados conseguimos determinar as equagdes de con-
centragdo de K(%), eU e eTh.
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Figura 110 — Interpolacio dos dados para a definicdo de modelo matemético para o célculo de Ck apds a
remog¢do da interferéncia Compton na Intensidade de emissdo das amostras.

K
60%
R? = 0,999999997297
50% -
40% -
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K (cpm/g)
Ckg = —(),028138167916.IK2 +0,377624698003.1 — 0,001960704702 (6.32)

Figura 111 — Interpolagdo dos dados para a definicdo de modelo matemaético para o cdlculo de Ix proveni-
ente exclusivamente de padrao com concentragdo Ck conhecida.
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Ix = 0,755354749427.Cx? +2,605002027918.C +0,005774380919 (6.33)
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Figura 112 — Interpolacdo dos dados para a definicdo de modelo matemdtico para o cdlculo de Cy apds a
remog¢do da interferéncia Compton na Intensidade de emissdo das amostras.
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Cy = —69,655273627897.Iy% + 652, 154929988065.1y — 11,456335894925 (6.34)

Figura 113 — Interpolag@o dos dados para a defini¢do de modelo matemadtico para o cdlculo de Iy proveni-
ente exclusivamente de padrdo com concentragdo Cy conhecida.
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Iy = 0,000000430525.Cy% +0,001520872252.Cyy +0,017768282458 (6.35)
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Figura 114 — Interpolag@o dos dados para a defini¢do de modelo matemadtico para o célculo de Cr, apds a
remog¢do da interferéncia Compton na Intensidade de emissdo das amostras.
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Crj, = —7.875,676590180950.17,% + 5.813,657578829160.17, — 41,501404650499  (6.36)

Figura 115 — Interpolacdo dos dados para a definicdo de modelo matematico para o célculo de Iy,
proveniente exclusivamente de padrdo com concentrac¢do Crj, conhecida.
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6.2.0.4 Resultados Obtidos pelos métodos de Remog¢ao Compton, Regressao Linear Multipla e
por Cecatto (2021)
Nesta sec@o apresenta-se a distribui¢do das frequéncias estatisticas para as concentracoes

obtidas pelos 2 métodos aqui implementados (Remog¢do Compton - RC e Regressdo Linear

Multipla - RLM), bem como das concentracdes determinadas por Cecatto (2021).
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As Tabelas 21, 22 e 23 a seguir apresentam os dados das concentragdes obtidas para 11
classes amostrais com suas respectivas frequéncias. O método de *Regressao Linear Multipla’
foi utilizado como base de trabalhos anteriores realizados por Barbosa (2016) e Barbosa et al.
(2018).
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Figura 116 — Box-plot da distribuicdo dos quartis e seus respectivos intervalos para os valores de concen-
tracdo do Potdssio nos 3 métodos: RC; RLM e Cecatto (2021).
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Figura 117 — Box-plot da distribuicdo dos quartis e seus respectivos intervalos para os valores de concen-
tracdo do Uranio nos 3 métodos: RC; RLM e Cecatto (2021).
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Figura 118 — Box-plot da distribuicao dos quartis e seus respectivos intervalos para os valores de concen-
tracdo do Tério nos 3 métodos: RC; RLM e Cecatto (2021).
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O Anexo L apresenta os parametros da interpolacdo dos dados de calibracdo com subtra-

¢do do BG para o método de "Regressdo Linear Multipla’, que estdo demonstrados na Tabela 22
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e graficamente, em associacdo com o método de ’Remocdao Compton’ e de Roveratti e Bonotto
(2022), como pode ser visto nas Figuras 119, 120 e 121.

Figura 119 — Gréfico de dispersédo das concentra¢des de K (%) para cada um dos 3 métodos aplicados:
Remocdo Compton (RC); Regressdo Linear Miltipla (RLM) e proveniente de Cecatto (2021).
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Figura 120 — Gréfico de dispersdo das concentra¢des de eU (ppm) para cada um dos 3 métodos aplicados:
Remocao Compton (RC); Regressdo Linear Multipla (RLM) e proveniente de Cecatto (2021).
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Figura 121 — Gréfico de dispersdo das concentra¢des de eTh(ppm) para cada um dos 3 métodos aplicados:
Remocdo Compton (RC); Regressdo Linear Mdltipla (RLM) e proveniente de Cecatto (2021).
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6.2.0.5 Efeitos da dispersdo da ’Intensidade de emissao’ calculada com e sem a ’Remocao da

Interferéncia Compton’ nas amostras de Cecatto (2021).

As Figuras 122 a 127 apresentam a distribuicdo dos valores absolutos e apés a RC para
as 111 amostras da Formacao Irati.

Figura 122 — Relacio entre a "Intensidade de Contagem Total’ (com subtragdo do BG, mas sem a remocao
da interferéncia Compton) e a ’Intensidade de Contagem com Remocao Compton’ (RC)
para o Potdssio.
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Figura 123 — Interferéncia gerada na janela do K pelo U e pelo Th, para cada amostra mensurada em

"Intensidade’ (cpm/g).
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Figura 124 — Relagdo entre a ’Intensidade de Contagem Total’ (com subtra¢do do BG

da interferéncia Compton) e a ’Intensidade de Contagem com Remoc¢ao Compton’ (RC)

para o Uranio.
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Figura 125 — Interferéncia gerada na janela do U pelo K e pelo Th, para cada amostra mensurada em

"Intensidade’ (cpm/g).
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Figura 126 — Relagdo entre a ’Intensidade de Contagem Total’
para o Tério.
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Figura 127 — Interferéncia gerada na janela do 7h apenas pelo U, para cada amostra mensurada em
"Intensidade’ (cpm/g); o K ndo obteve correlagdo e contagens suficiente para validagdo de

um modelo matemadtico compativel.
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6.2.0.6 Distribuicdo estatistica dos residuos

H7
H9
H11

H13

As Figuras 128 a 136 apresentam a distribui¢io gaussiana e a frequéncia de ocorréncia

de valores residuais para 11 diferentes classes amostrais na forma de histograma. Estes gréificos

demonstram o comportamento residual dos resultados da subtracio entre os diferentes métodos

aplicados (RC, RLM e provenientes de Cecatto (2021)).

Os valores minimos e mdximos residuais encontrados para a subtracdo entre os 3 diferen-

tes métodos sdo apresentados a seguir:

1. Residuos da Subtragdo de RC — RLM:

e K(%): Min = —16,51%; Mdx = 6,99%.
» eU(ppm): Min = —51,18; Mdx = —1,27.
» eTh(ppm): Min = —16,27; Mdx = 436,39.

2. Residuos da Subtracdo de RC — Cecatto (2021):

e K(%): Min = —0,84%; Mdx = 22,19%.
* eU(ppm): Min = —148,06; Mdx = 25,40.
o ¢eTh(ppm): Min = —154,79; Mdx = 738,04.

3. Residuos da Subtracdo de RLM — Cecatto (2021):

e« K(%): Min = —0,68%; Mdx = 21,57%.
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» eU(ppm): Min = —107,89; Mdx = 69,29.
* ¢Th(ppm): Min = —170,81; Mdx = 301,64.

Figura 128 — Distribui¢do Gaussiana e histograma de frequéncia por classes para os dados de subtracgao,
amostra por amostra, entre o método de RC e RLM para o K.
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Figura 129 — Distribui¢do Gaussiana e histograma de frequéncia por classes para os dados de subtragdo,
amostra por amostra, entre o método de RC e Cecatto (2021) para o K.
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Figura 130 — Distribui¢do Gaussiana e histograma de frequéncia por classes para os dados de subtracgao,
amostra por amostra, entre o0 método de RLM e Cecatto (2021) para o K.

Distribuicio Diferen¢a (KrLM — Keeeatto2021)) Distribuigio Diferenca (Kriy ~ Keeeatozoan))

IS

3
5
5

FREQUENCIA
-
L S N . T Y
FDM (fungio massa de probabilidade)
S = N W & @ oa a9 = e

15% -10% 5% 0% 5% 10% 15% 20% 25% 25,3% -22,0% -18,6% -15,3% -119% -85% -52% -18% 15% 49% 82% 116% 150%
K (%) K (%)

Como podemos observar tanto na distribui¢ao dos valores de concentracdo e, de forma
mais acentuada, através da diferenca entre os valores amostrais determinados pelos diferentes
métodos, € importante avaliar quais os parametros ou metodologias acabam por delimitar valores

tao discrepantes para algumas das amostras analisadas por Cecatto (2021).

Alguns elementos foram levantados ao longo da anélise estatistica e, sobretudo, da anélise
metodoldgica aplicada por Cecatto (2021), que ndo determina uma interpola¢do de dados no
qual as interferéncias sejam correlacionadas e dimensionadas para uma melhor definicao dos

dados amostrais. Tais elementos sdo apresentados na conclusio deste trabalho.
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Figura 131 — Distribui¢do Gaussiana e histograma de frequéncia por classes para os dados de subtragdo,
amostra por amostra, entre o método de RC e RLM para o U.
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Figura 132 — Distribui¢do Gaussiana e histograma de frequéncia por classes para os dados de subtracgio,
amostra por amostra, entre o método de RC e Cecatto (2021) para o U.
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Figura 133 — Distribui¢do Gaussiana e histograma de frequéncia por classes para os dados de subtragdo,
amostra por amostra, entre o método de RLM e Cecatto (2021) parao U.
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Figura 134 — Distribui¢do Gaussiana e histograma de frequéncia por classes para os dados de subtracgao,
amostra por amostra, entre o método de RC e RLM para o Th.
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Figura 135 — Distribui¢do Gaussiana e histograma de frequéncia por classes para os dados de subtragdo,
amostra por amostra, entre o0 método de RC e Cecatto (2021) para o Th.
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Figura 136 — Distribui¢do Gaussiana e histograma de frequéncia por classes para os dados de subtracgao,
amostra por amostra, entre o método de RLM e Cecatto (2021) para o Th.
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7 DISCUSSAO E CONCLUSAO

Em suma, existe uma variedade de técnicas que podem ser usadas para minimizar o efeito
Compton em andlises gamaespectrométricas com detectores cintiladores. A escolha da técnica
mais adequada depende da aplicacdo especifica e das caracteristicas da amostra e do detector.
Neste trabalho foi utilizado o método da selecao das regides de interesse (ROIs) baseadas nos 3
radionuclideos principais utilizados em levantamentos gamaespectrométricos para diversos fins

em estudos geoldgicos, prospeccao mineral, estudos ambientais e radioprotecao.

A idéia do método se baseia no fato de que, a partir de um espectro gama, existem
picos caracteristicos de radionuclideos especificos, que correspondem as energias dos raios
gama emitidos por esses nuclideos. Ao selecionar as regides de interesse em torno desses picos,
€ possivel remover o espalhamento Compton associado a eles, mantendo apenas o sinal de

interesse.

7.1 DADOS DO PROJETO RIO PRETO (GO)

Uma melhor caracteriza¢ido dos radioelementos naturais presentes na drea do Projeto
Rio Preto (GO) foi possivel através da integracdo dos resultados obtidos por Duarte (2002),

sobretudo no ambito das andlises de espectrometrias gama.

Para o desenvolvimento deste trabalho fez-se necessdrio determinar as curvas de cali-
bracdo em energia e concentracao para a utilizacao do sistema espectrométrico gama. Foram
determinados os limites criticos de detecc¢ao para 40K | 214Bj e 208T], pois, em alguns casos, 0s
valores encontrados para os dois ultimos nuclideos poderiam estar abaixo dos niveis da radiacao
de fundo (background). Também foram quantificados os erros associados as detec¢des para que
os cdlculos de concentracdo de radioelementos pudessem ser efetuados. A investigacdo por meio
de modelo geoestatistico de interpolacdo de dados pelo método de “Minima Curvatura”, para
a determinacgdo da distribuicdo dos radioelementos na drea de estudo foi efetuada através do
software Geosoft OASIS Montaj.

O modelo interpolativo de maior interesse no presente estudo estd relacionado ao que
ilustra as diferencas entre os valores de concentragdao com a subtrac¢do dos fatores de interferéncia
em relacdo aqueles definidos pelo trabalho de Duarte (2002). Como pudemos observar, os valores

de concentragdo para os radionuclideos de interesse foram significativos:

¢ K(%)=max:4,98% | min: -5,74%
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e eU=max:35,55 ppm | min: -330 ppm

* ¢Th= max:56,46 ppm |-199,4 ppm

O mapa Ternério também nos permite analisar de modo mais plausivel as zonas de maior
enriquecimento para cada elemento analisado, fazendo a associacdo com o aspecto litologico da
area estudada. Como pudemos notar, as maiores amplitudes diferenciais entre os dados atuais
e aqueles definidos por Duarte (2002), permitiram concluir que os pontos onde houveram os
maiores valores de enriquecimento de uranio e tério, foram também os locais com as maiores
diferencas percentuais entre os dados obtidos, algumas vezes sendo inferior a 50% dos dados
apresentados no trabalho de Duarte (2002).

Tais valores demonstram claramente a importancia de se definir métodos de calibracio
eficientes e mais precisos, que considerem nio apenas a calibragdo baseando-se em padrdes
que possibilitem a integracdo dos dados por meio de valores condizentes com a finalidade e
variabilidade estatistica do estudo sugerido, valendo salientar a dificuldade em se determinar
uma curva de calibracdo mais exata, quando utilizamos padrdes com valores de concentragdo que

extrapolam em muito os valores mais comumente associados aos estudos geofisicos e geologicos.

Portanto, a confeccdo de uma maior quantidade de padrdes com varia¢des de concentragdo
de radionuclideos dentro de uma faixa média do que comumente encontramos em campo, seria

de grande valia para a definicdo de modelos matematicos mais precisos.

Além disso fica claro a importancia de compreender e de definir modelos matematicos
que possam remover significativamente os fatores que interferem na leitura, sobretudo aque-
les relacionados ao continuo Compton e suas implicacdes no incremento de valores que ndo

representam a concentracao real dos elementos estudados.

Os mapas de isovalores construidos a partir dos valores de concentragdo dos radioele-
mentos, sugerem areas andmalas condicionadas, principalmente, a Formagao Ticunzal. Ainda
¢ possivel realizar uma amostragem mais direcionada, buscando veios e fraturas, direcdes

estruturais favordveis, onde podem ter se concentrado alteracdes de carater hidrotermal.

7.2 DADOS DA FORMACAO IRATI

Conforme demonstrado nas andlises gamaespectrométricas provenientes da Formacao
Irati, foi possivel aplicar 2 métodos adicionais ao de Cecatto (2021), que consiste na mesma
metodologia demonstrada e implementada por Duarte (2002). Os métodos de Remogdo Compton
(RC) e de Regressdo Linear Miiltipla (RLM) foram aplicados aos dados de calibracdo do sistema
digiDART e comparados posteriormente com as concentragdes determinadas no estudo anterior.
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Como foi possivel verificar nos resultados obtidos, tanto na RC quanto na RLM, ocorreram

valores abruptos em concentragdo para os 3 radionuclideos. Uma analise pormenorizada dos

passos seguidos para a obten¢do dos valores de Intensidade Efetiva (cpm/g) mostram que alguns

calculos efetuados podem estar associados a uma propagagao de erros que dificulta ainda mais a

quantificagdo dos dados integrados.

Alguns pontos fundamentais podem ser destacados como recomendacdes a serem segui-

das para uma maior precisdo e efetividade da calibracdo e da quantificacdo dos dados integrados,

sao eles:

a)

b)

d)

Frequéncia de tomadas do BG: Um dos passos que podem corroborar tais diferencas
significativas se da na contabilizacdo das Net counts, ou contagens com desconto do
background (radia¢ao de fundo). Notamos que ao longo do periodo de andlise gama das
amostras de Cecatto (2021), apenas 2 tomadas de medidas foram realizadas num intervalo
de semanas. Isso dificulta demasiadamente o entendimento das variacdes que podem
ocorrer no sistema, sobretudo pela interferéncia da radiagao de materiais circundantes (mas
em menor grau, devido a blindagem), e sobretudo pelas oscilagdes da radiagdo césmica e
do drift gerado nos espectros do detector de Nal(T1).

Uso do BG de maior amplitude numa base deficiente de dados: Para a definicdo dos
dados incorporados aos métodos deste trabalho, e tendo em vista as duas leituras de BG
realizadas num periodo de semanas, convencionou-se o uso da média como uma forma
de diminuir a propagacao de erros ja implicita em qualquer condicdo de mensuramento
dos dados. No entanto, os resultado de Cecatto (2021) foram convencionados a partir do
uso individualizado do BG, sendo em grande parte determinado com o uso do de maior

amplitude (sendo tais valores situados entre 1,5-2,0 vezes superior).

Consideragdo da interferéncia do efeito Compton e de energias gama que sobrepde os
picos de interesse: Este fator € um dos que mais dificulta a interpretacao dos dados e a
correlacdo com métodos que, invariavelmente, tentam associar as contagens de forma
independente aos radionuclideos de interesse, desconsiderando suas demais emissdes gama
e o continuo Compton por eles gerado. A remocao das contagens interferentes nas janelas
de interesse com a subsequente calibracdo do sistema pela interpolacao das leituras dos
padrdes vigentes, acaba por gerar modelos mais precisos, mas que podem potencializar as

distincdes dos valores absolutos calculados para cada amostra.

O drift do sistema gamaespectrométrico, e a necessidade da realizacdo de releituras para
integragoes insatisfatorias ou de interpolacdo com margem diferencial significativa: Um
dos fendmenos que interfere numa integracao mais eficiente dos intervalos gamaespec-
trométricos, diz respeito ao drift espectral, um fendmeno descrito neste trabalho e que

depende do uso de métodos adequados, tais como os demonstrados por autores em se¢des
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anteriores, para que se consiga delimitar integracdes com menor propagacdo de erros e

discriminacdo de intervalos.

e) Uso de mais padrées com concentragoes intermedidrias definidas para radionuclideos
puros ou em associacdo: A calibragdo do sistema € um passo fundamental e necessario
para a quantificacdo dos dados, no entanto nem sempre os padrdes apresentam valores de
concentracdo que sdo condizentes com as amostras ambientais coletadas em campo. Definir
padrdes com valores intermedidrios para os 3 radionulideos naturais é de fundamental
importancia para que se consiga interpolar os dados com uma correlagdo satisfatéria e

gerar modelos matematicos precisos para posterior aplicacao nos dados amostrais.

f) Uniformidade da geometria, massa e dos materiais recipientes para selar hermeticamente
as amostras: Um requisito apropriado e diferencial para uma melhor leitura gama, é
a uniformidade dos parametros no qual as amostras serdo acondicionadas. Diferentes
massas, com presenca maior de materiais inertes ndo emissores, podem contribuir para
variacOes nas energias gama que chegam até o cristal cintilador. O tipo do material
do recipiente utilizado também pode contribuir significativamente, e podemos verificar
neste trabalho que materiais perfazem os invélucros dos padrdes de uranio e tério em
relacdo aos de potéssio e das amostras coletadas. A densidade do material, relacionada
aos nucleos atdmicos presentes nos materiais, acabam por contribuir ndo apenas com
a blindagem de radiagdes gama emitidas pelos radionuclideos de interesse, mas podem
também aumentar a incidéncia de energias provenientes de interagdes Compton que podem
ocasionar eventos em outros intervalos de leitura, bem como diminuir as contagens do

radionuclideo associado.

Portanto é de fundamental importancia que tais aspectos sejam observados nas andlises
gamaespectrométricas, visando atender a necessidade permanente de aprimorar a metodologia
de pesquisa, bem como a de geracdo de dados confidveis e de exceléncia para a produgdo do

conhecimento tecnolégico e cientifico.
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ANEXO L - Andlise de Regressdo Linear Multipla para Cg, Cy e Cpy, dos dados
de Cecatto (2021).

RESUMO DOS RESULTADOS DA REGRESSAO LINEAR MULTIPLA PARA Cx (%)
Estatistica de regressédo

R miltiplo 9 9696E-01
R-Quadrado 9.9392E-01
R-quadrado ajustado 9.9088E-01
Erro padrio 1,6525E-02
Observagdes 10
ANOVA
= SQ MQ F F de significagdio
Regresséio 3 02679 0.0893 3270162 4,90223E-07
Residuo 6 0.0016 0.0003
Total 9 0,2696
Coeficientes Erro padrdo Stat t valor-P 05% inferiores 95% superiores
Interseciio -0,001391953 7.1131E-03 -19569E-01 §.5131E-01 -1,8797E-02 1.6013E-02
Ik (cpm/g) 0342763417 1.1384E-02 3.0110E+01  8.9024E-08 3.1491E-01 3.7062E-01
I (cpm/g) -0,523059897 1,7928E-02 -29176E+01 1.0743E-07 -3,6693E-01 -4.7919E-01
It (cpm/g) -0,015709307 3.2776E-02 -4,7929E-01  6.4870E-01 -9.5909E-02 6.4490E-02
RESULTADOS DE RESIDUOS RESULTADOS DE PROBABILIDADE
Observagdo Previsto(a) K (%6)  Residuos  Residuos padréo Percentil K (%)
1 5.2645E-01 -6,4514E-03  -47813E-01 5 0
2 2.3098E-01 1.9022E-02 1.4098E+00 15 0
5 1.6576E-02 §.4236E-03 6,2430E-01 25 0
4 -4,0834E-04 54083E-03 4.0083E-01 35 0
5 -1,6579E-04 1.6579E-04 1.2287E-02 45 0
6 -5,0435E-04 5.0435E-04 3.7379E-02 55 0
il 3.3197E-02 -3.3197E-02  -2.4604E+00 65 0,005
8 -3,0220E-05 3.0220E-03 2.2397E-03 75 0.025
9 -5,6857E-03 5.6857E-03 4,2138E-01 85 025
10 -4 0834E-04 4 0834E-04 3.0263E-02 95 0,52
RESUMO DOS RESULTADOS DA REGRESSAO LINEAR MULTIPLA PARA Cu (ppm)
Estatistica de regressio
R miltiplo 9.9989E-01
R-Quadrado 9.9979E-01
R.-quadrado ajustado 9.9968E-01
Erro padrio 5.7306E+00
Observagdes 10
ANOVA
g 50 MO F F de significacdo
Regressio 3 923046.95 307682.32 9369.36 2,12616E-11
Residuo 6 197.04 32,84
Total 9 92324398
Coeficientes Erre padréo Stat t valor-P 95% inferiores 95% superiores
Intersecio 1,401364942 2 4666E+00 56813E-01  5.9056E-01 -4,6343E+00 7.4370E+00
Ik (cpm/g) 3 9476E+00 -1 4287E+00  2.0302E-01 -1,5299E+01 4 0195E+00
Iu (cpm/g) 6,2168E+00 8.3603E+01  1.9724E-10 5,0453E+02 5.3496E+02
Itk (cpm/g) i 72 1.1366E+01  -3.1580E+01 6.6984E-08 -3 8675E+02 -3,3112E+02
RESULTADOS DE RESIDUOS RESULTADOS DE PROBABILIDADE
Observagio Previsto(al el (ppm)  Residuos  Residuos padréo Percentil el (ppm)
1 -1,7303E+00 1.7303E+00 3.6981E-01 5 0
2 3,6550E+00 -3,6550E+00  -7.8115E-01 15 0
3 2 4542E+00 -2 4542E+00  -5.2452E-01 25 0
4 3,8827E+00 -3,8827E+00  -8.2981E-01 35 0
5 1,0260E+03 -9.6430E-01  -2.0609E-01 45 0.4
6 8.6766E+01 1.2034E+01 2.5719E+00 55 4
7 1,0689E+01 -4.8932E-01  -1.0458E-01 65 10.2
8 4 0049E+01 -4 9005E-02  -1.0473E-02 735 40
9 2,7870E+00 1.2130E+00 2.5924E-01 85 98.8
10 3,8827E+00 -3,4827E+00  -7.4432E-01 95 1025
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RESUMO DOS RESULTADOS DA REGRESSAO LINEAR MULTIPLA PARA CTa (ppm)

Estaristica de regresséo

R miltiplo 9.9958E-01
R-Quadrado 9.9916E-01
R-quadrado ajustado 9,9892E-01
Erro padrdo 1.0617E+01
Observagdes 10
ANOVA
al S0 MO F F de significagéio
Repressio 2 036388.08 468194.04 4153.69 1.73156E-11
Residuo 7 789.02 112,72
Total 9 93717710
Coeficientes Erre padréio Stat t valor-P 05% inferiores 95% superiores
Interseciio -17,15404203 3.9346E+00  -43598E+00  33151E-03  -2.6458E+01 -7.8501E+00
v (cpm/g) -23,67222872 5.6667E+00 -4.177SE+00  4.1504E-03  -3.7072E+01 -1.0273E+01
Itk (cpm/g) 1887.439063 2.0792E+01 9.0775EH01  5.1864E-12 1.8383E+03 1.9366E+03
RESULTADOS DE RESIDUOS RESULTADOS DE PROBARBILIDADE
Observagdo Previsto(a) eTh (ppm)  Residues  Residuos padréo Percentil elh (ppm)
1 -3,8692E+00 3.8692E+00 4.1324E-01 5 0
2 -3.8935E+00 3.8935E+00 4.1583E-01 15 0
3 8.5057E+00 -8.5057E+00  -9,0842E-01 25 0
4 -3.7277E+00 3.7277E+00 3.9812E-01 35 0
5 5,2984E-01 -5.2984E-01  -5.,6588E-02 45 0
6 -7.2785E+00 7.2785E+00 7.7736E-01 55 0
7 1.9770E+01 -1,9770E+01  -2.1115E+00 65 0
g 1.0268E+03 1.1622E+00 1.2412E-01 75 104
9 1.1045E+02 -5.2531E+00  -5,6103E-01 85 105.2
10 -3.7277E+00 1.4128E+01 1.5089E+00 95 1028
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