-
—_——
— e — i
i - -
-
i W b

— =

LY
—
™

-_'_.\_--l'
p—

IMPRENSA DA UNIVERSIDADE8DE COIMBRA
201

i —



OTIMIZAGAO DA ANALISE RADIOMETRICA DE MATRIZES
AMBIENTAIS POR ESPECTROMETRIA GAMA

DE ALTA RESOLUGCAO

OPTIMIZATION FOR THE RADIOMETRIC ANALYSIS OF
ENVIRONMENTAL MATRICES BY HIGH RESOLUTION

GAMMA SPECTROMETRY

T. M. R. Bastos - thiagomrbastos@gmail.com (Centro Regional de Ciéncias
Nucleares do Nordeste - Brasil, Servico de Analises Ambientais)

J. D. S. Paiva - daniel.paiva@pesqueira.ifpe.edu.br (Instituto Federal de Per-
nambuco - Brasil, Departamento de Pesquisa e Inovaciao)

R. S. Cantinha - rcantinha@gmail.com (Centro Regional de Ciéncias Nuclea-
res do Nordeste - Brasil, Servico de Analises Ambientais)

E. J. De Franca - ejfranca@cnen.gov.br (Centro Regional de Ciéncias Nuclea-
res do Nordeste — Brasil, Servico de Analises Ambientais)

PALAVRAS-CHAVE: EGAR, Marinelli, MDA, radionuclideos, matrizes

ambientais

RESUMO: A Espectrometria Gama de Alta Resolucao (EGAR)
é bastante utilizada na identificacio e quantificacao de
radionuclideos de diversas matrizes ambientais. No entanto, a
determinacao desses radionuclideos em baixas concentracoes
de atividade nem sempre é possivel. Este trabalho tem por
objetivo propor uma geometria de analise que possibilite
a otimizacao da determinac¢ao de radionuclideos de baixa

atividade. Para isso, foi analisado um padrao interno de



vegetacio do Programa Nacional de Intercomparaciao - PNI,
organizado pelo Instituto de Radioproteciao e Dosimetria,
Brasil, por EGAR utilizando-se da geometria Marinelli
modificada. A amostra, ap6s o equilibrio secular, foi analisada
no espectrometro gama da Canberra, modelo 3018, com
resolucio de 1.9 keV no fotopico de 1.33 MeV do 9°Co. Os
resultados de concentraciao de atividade obtidos concordaram
grandemente com os valores de referéncia para todos os
radionuclideos analisados. Os valores das atividades minimas
detectaveis para a quantificacio de 40K, 60Co, 134Cs, 137Cs,
214pp e 214Bj nessa condicio analitica foram cerca de 22
vezes inferiores aos obtidos utilizando-se da geometria

tradicional.

KEYWORDS: EGAR, Marinelli, MDA, radionuclides, environmental

matrices.

ABSTRACT: High Resolution Gamma-Ray Spectrometry
(HRGS) has been widely used for identifying and quantifying
radionuclides in various environmental matrices. However, the
determination of these radionuclides activity at low activity
concentrations is not always possible. This work proposed
geometry of analysis that enables the optimization of the
low activity radionuclide determination. For this, an internal
vegetation standard provided by the National Intercomparison
Program - PNI from the Institute of Radiation Protection and
Dosimetry, Brazil, was analyzed by HRGS using a modified
Marinelli beaker. The sample radioactivity, after the secular
equilibrium, was measured by means of a HPGe detector
from Canberra, model 3018, with a resolution of 1.9 keV
in photopeak 1.33 MeV from 9°Co. The obtained activity

concentration results agreed quite well with the reference
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values for all radionuclides analized. The minimum detectable
activity values for quantifying 40K, 60Co, 134Cs, 137Cs, 214pb
and 214Bi in this analytical condition were about 22 times

lower than those obtained using the traditional geometry.

1. INTRODUCAO

A espectrometria de raios gama de alta resolucao (EGAR) é uma
técnica analitica nuclear utilizada na identificacao e quantificacio de
radionuclideos naturais ou artificiais de diversas matrizes ambien-
tais, por meio de um detector de radiacio acoplado a um sistema
eletronico de aquisicao de dados. A técnica consiste na andlise de
um espectro de emissdo especifico de radiacao gama, permitindo a
identificacio da natureza e a determinacdo da atividade dos radio-
nuclideos presentes na amostra, sem a necessidade de tratamento
quimico (Paiva et al, 2015).

A determinacao de radionuclideos quando em baixas concen-
tracoes por meio da técnica de EGAR nem sempre é possivel, pois
diversos parametros como massa, geometria, eficiéncia de detecciao
e homogeneidade influenciam diretamente os resultados analiticos
e aumentam as atividades minimas detectaveis. Variacdes de al-
guns milimetros nesses parametros fundamentais podem produzir
oscilacdes de aproximadamente 15% nas eficiéncias de pico gama
(Ferreira, 2012).

Diante do exposto, este trabalho tem por objetivo propor uma
geometria que possibilite a otimizacdo da determinacido de radio-
nuclideos de baixa atividade, sem que haja impactos na vegetaciao
pela retirada de grande quantidade de amostras. A geometria pro-
posta consiste na redu¢iao das dimensoes de um recipiente do tipo

Marinelli (geometria Marinelli modificada).
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2. METODOS

2.1. Preparacao da amostra para analise

A amostra utilizada para o desenvolvimento do trabalho foi o pa-
drio interno de vegetacao do Programa Nacional de Intercomparacao
— PNI, organizado pelo Instituto de Radioprotecio e Dosimetria da
Comissao Nacional de Energia Nuclear - CNEN, Brasil. Esse material
possui concentracdes de atividades certificadas para os radionu-
clideos 40K, 90Co, 65Zn, 134Cs e 137Cs. Porcio-teste de 170 g foi
acondicionada em recipiente do tipo Marinelli, modificado por um
cilindro de polietileno (Figura 1). As medidas do recipiente foram

de 10,5 cm de diametro externo, 8,8 cm de diametro interno e 7,9

cm de altura, resultando em um volume de 76,3 cm?.

Figura 1. Adptacido de estrutura de recipiente Marinelli.

2.2. Determinacdo de radionuclideos por egar

Depois de acondicionada e selada em recipiente do tipo Marinelli
modificado, a amostra foi reservada para se estabelecer o equilibrio
secular por um periodo superior a 21 dias. A quantificacio dos radionu-
clideos foi realizada em espectrometro de raios gama de alta resolucao
com detector de germanio hiper-puro (HPGe) da Canberra, modelo
3018, com resolucio de 1.9 keV no fotopico de 1,33 MeV do °°Co
(Canberra, 2009). Este detector teve seu cristal de germanio caracteri-

zado pelo fabricante, o que permitiu a geracao da curva de eficiéncia
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por método de Monte Carlo (Rédenas, 2003). O tempo de contagem
utilizado para anilise das folhas foi 200.000 segundos e 1.000.000
segundos para o branco analitico. O tempo de contagem do branco
analitico foi superior ao das amostras para melhorar as incertezas do
branco nos calculos de concentracao de atividade dos radionuclideos. A
curva de eficiéncia gerada pelo método de Monte Carlo foi construida
a partir do programa de computador ISOCALS, a partir da simulacao
da geometria de deteccio no software Geometry Composer. Apos as
analises, foram calculadas as concentracoes de atividade dos nuclideos
por meio do programa Genie (Canberra, 2009).

A avaliacao da qualidade do procedimento de analise de fo-
lhas foi realizada a partir da andlise por 5 vezes consecutivas de
radionuclideos do préprio padrao interno do PNI. O Numero E,,
diferenca entre os valores obtidos e os valores certificados divido
pela raiz quadrada da soma das inscertezas expandidas em nivel
de confianca a 95% ao quadrado, foi empregado para averiguar a
concordancia dos valores obtidos e de referéncia conforme a ISO
13528 (2005) (International Organization For Standartization, 2005)
em que valores entre -1 e 1 sao indicativos de controle de qualidade
do procedimento analitico em nivel de 95% de confianca.

A atividade minima detectavel (MDA) para um espectrémetro
gama representa a sua capacidade de detectar um f6ton gama na
presenca de interferentes, tais como radiacao de fundo, espalha-
mento e ruidos do sistema de medidas. O calculo da atividade
minima detectavel foi realizado por meio do programa Genie
(Canberra, 2009).

3. RESULTADOS E DISCUSSAO

A Tabela 1 mostra os resultados das concentracoes de atividades

dos nuclideos 40K, 95Zn, 90Co, 134Cs e 137Cs, as respectivas incertezas
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analiticas expandidas em nivel de 95% de confianca e os valores

do Numero E,, que estiveram na faixa entre -1 e 1.

Tabela 1. Resultados de concentracoes de atividade obtidas e de referéncia com suas
respectivas incertezas analiticas expandidas em nivel de 95% de confianca e nimero En
para o padrio interno de vegetacao do PNI/IRD/CNEN.

Nuclideo Valor(gz rke;ir)encm Vﬁ;; El;i;lo Nuamero E,
40K 1132 + 196 1100 * 44 0,2
60Co 52,2 + 9,00 50,0 + 1,9 0,3
657n 49,8 * 8,60 50 * 5,0 0,2
134cs 52,6 + 9,10 50 + 3,0 -0,6
137¢Cs 48,3 + 8,40 50 + 3,0 0,5

A nova geometria utilizada na analise de radionuclideos vegetaciao
por EGAR se mostrou eficiente na reducao das atividades minimas
detectaveis. A Tabela 2 compara os valores das atividades minimas
detectaveis obtidos para os radionuclideos 40K, 60Co, 134Cs, 137Cs,
214pp e 214Bi em vegetacio analisadas por EGAR nas geometria
Marinelli adaptada (este trabalho) e a geometria tradicional (placa
de petri em poliestireno tipo cilindrica 1,5 cm de altura; 8 cm de
diametro; massa maxima de 7 g), utilizado pelo Centro Regional

de Ciéncias Nucleares do Nordeste, Brasil.

Tabela 2. Comparaciao de atividades minimas detectaveis para radionuclideos em folhas
analisadas por EGAR.

Atividade minima detectavel (Bq/kg)

Nuclideo

Geometria Marinelli adaptada Geometria normalmente
(este trabalho) empregada
40K 45 111
60Co 0,7 12
134 0,7 13
137¢s 0,6 12
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Atividade minima detectavel (Bq/kg)

Nuclideo Geometria Marinelli adaptada Geometria normalmente
(este trabalho) empregada
214pp 1,1 39
214Bj 0,8 21

As atividades minimas detectavel para a geometria empregada
neste trabalho foram 22 vezes inferiores a geometria tradicional

utilizada para anilise de amostras de vegetacio no CRCN-NE.

4. Conclusoes

» A geometria Marinelli adaptada se apresenta como uma boa
alternativa para determinacio de baixas concentracdes de ativi-
dade em amostras de matrizes ambientais.

» Pesquisas que envolvem anilises radiométricas de amostras
com pouca massa podem ser viabilizadas com a utilizacao da geo-
metria Marinelli adaptada.

« E possivel obter melhoria na atividade minima detectivel a partir

da combina¢io dos parametros geometrica e massa da amostra.
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