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Medidas ininterruptas de gases radioativos naturais sao
desenvolvidas na  Estacdo Antartica Comandante Ferraz (62°05'S,
58923'0) para um estudo da influencia continental (América " do Sul)
sobre a peninsula Antartica, empregando-se como tracador atmosférico o
Rn222, A instrumentacao empregada na medida é baseada num processo de
precipitacao eletrostatica de isotopos de polonio na forma de fons
cuja eficiencia de coleta ¢ da ordem de 50 - 577, empregando-se um
potencial de 17 kV, otimo para a detecgao dos nuclideos aplicado no
interior de wuma camara hemisférica projetada de forma a maximizar seu
rendimento geométrico. A atividade radiocativa observada na ilha Rei
George exibiu, mnos perfodos marco - novembro nos anos de 1986 e 1987,
comportamento médio diferenciado caracterizado por um decréscimo de
aproximadamente 507 no mesmo_ periodo: (2,6 * 1,8) . 1072 Bq.m3 em
1986 e (1,4 *+ 0,8 . 107 Bq.m_3. Variacoes correspondentes de
intensidade do vento e aerossol continental tambem foram observadas.
Periodicidades caracteristicas encontradas nas concentracoes de
Rn222 sao mais acentuadas para 25 e 30 dias. Nenhuma tendencia sazonal
foi observada e as intensidades transientes maximas indicaram boa
correlacao com os curtos periodos de degelo. 0 fluxo médio dos
isétopos, Rn220 a Rn222 calculados a partir da amostragem de 20 pontos
de afloramento local (Ilha Rei George) indicam uma contribuicao
L relativa de 250 étOmos ﬁfz s para o isbtopo 220" e 7500 atoimos m. 25~ para o isGtopo 222.
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ABSTRACT

292 Continuous measurements of the natural radioactive
gas Rn are made at the Brazilian Antarctic station ''Comandante
Ferraz" (62°S, 58 W) to study the continental influence of air masses
over the Antarctic peninsula. The technique employed in the
measurements is base on the process of electrostatic collection of the
ionized Polonium isotopes (the Radon decay products). The efficiency
of collection is of the order of 507 to 57% for an applied electric
potential of 17 kV. The collection chamber has a hemispheric shape in
order to optimize the collection yield. The observed radioactivity at
the Ferraz station for the period March to November 1986 and 1987
exhibited different behaviors. Th yvear, 1986 showed an average
radioactivity of (2.6 + 1.8) x 10 Bq.m-3, while in 1987 a 50%
decrease in the concegtration was observed with a wvalue of
(1,44 + 0.8) x 1072 Bq.m °. Associated variations of wind velocity and
continental aerosol loads were also observed., Periodicities in the
radon time series displayed more intense peaks at 25 to 30 day
periods. No seasonal trend was observed, Transient increases of radon
correlated with short deicing periods. The average flux of Rn were
calculated from a sampling network consisting of 20 points spread over
the exposed regolith§2and_loutcrops O£2Othe King George is}fnd,_fith
values of 250 atoms m s for the Rn and 7500 atmos m s for
the 222pp isotope.
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capfTuro 1

INTROBDUCAQ

Muito da potencialidade do uso do radonio atmosférico
como tragador radicativo de massas de ar nos deslocamentos horizortais
e convectivos permanece inexplorado. Seu monitoramento em periodos de
grandes atividades vulcanicas (como registro de produgac para a at-

10 _ Lambert, 1982), em regides propicias a abalos sis-

mosférica de Pb-
micos (como registro de previsao de terremotos - Smith et al., 1980),
em minas de uranio e fosfato e ambientes residenciais (como indicador
de protegao radioldgica - Posterndorfer et al., 1980), na ciéncia es-
pacial (no estudo da difusao de gases em superficies planetdrias) e das
propriedades fisicas e quimicas de seus produtos de decaimento (no es-
tudo da produgao de ions nos baixos niveis, eletricidade atmosférica -
Roffman, 1972 - e formagao de particulas higroscdpicas) representa um
quadro geral do uso do radonio e seus isotopos na pesquisa basica e

aplicada em diversas areas do conhecimento.

Particularmente, o emprego de elementos radioativos na-
turais como tracadores atmosféricos tem demonstrado ser uma técnica
eficiente no estudo da dinamica das massas de ar nos baixos niveis (em
regides abaixo da tropopausa). Dentro deste contexto suas medidas em
estacoes remotas € um indicativo dos transportes em grande e meso-
escalas no globo cujo interesse é atual e envolve o estudo de outros

gases minoritarios de modo geral.

Este trabalho trata portanto de dois objetivos:  Primei-
ramente do desenvolvimento de uma técnica baseada na precipitagao ele-

trostatica de ions para a detecgdo de radioisdtopos produzidos pelo de-

220 e Rn222 liberados pela crosta terres-

238 e Th232 respectivamente.

caimento dos 0s gases Rn

tre, oriundos das séries radioativas do U

O desenvolvimento dessa técnica experimental estara rela-
cionado com o estudo das propriedades fisicas dos ions e dos gases me-

didos no interior de uma camara eletrostatica.



A abordagem instrumental nao trata especificamente da
eletronica envolvida no sistema de detecgio e tratamento de pulso nu-
clear mas na otimizagao, aperfeigoamento e calibracdo de wuma instru-
mentagao que proporcione a melhor relagdo sinal-ruido para seu uso em
medidas de baixas concentragoes de radiocatividade como observados na

Antartica e nos perfis verticais atmosféricos.

O segundo objetivo é mostrar os primeiros resultados da
utilizagao dessa técnica de monitoramento de radonio atmosférico na
peninsula Antdrtica (ilha Rei George) durante os invernos de 1986 e
1987, suas correlacOes com parametros de transporte empregados em me-
teorologia dinamica e sindtica, temperatura do solo e niveis de cober-
tura de gelo e neve, mostrando a influéncia da produgao local dos ga-
ses como também a influéncia continental da América do Sul sobre a re-

giao da peninsula.

Serao apresentados valores de concentracao local e as va-
riagoes observadas em escala sazonal. As discussoes abrangem predomi -
nantemente uma visao qualitativa dos resultados devido as restrigoes
impostas pelo uso de apenas uma estagao remota para a medida de radonio

no leste do continente antartico.

Os resultados obtidos indicam que as concentragoes regis-—
tradas na Estagao Antartica Comandante Ferraz (62°05'S, 58°24'W)  apre-
sentam valores médios anuais compativeis em ordem de grandeza com ou-
tros valores determinados em estagoes francesas no oceano Indico nas
vizinhangas das regioes subantarticas. Periodicidades de 25 a 30 dias
encontradas a partir das concentragoes anuais registradas na estagao
brasileira apresentam forte concordancia com a periodicidade de 28 dias
observadas por Lambert et al. no final da década de 1960 nas ilhas sub-

antarticas onde operam as estagoes francesas.

Abordar-se-a em seqguéncia e} problema

da concentracao de radonio produzido in loco principalmente  durante



o verao onde o afloramento de rochas e sedimentacac alcanca cerca de
1% da area total da ilha. O aumento da area efetiva de producao dos
gases radioativos faz com que esta contribuicao se superponha as concen-
tracoes decorrentes do transporte em larga escala. Para um primeira
avaliacao do fluxo de radonio produzido no periodo de maior degelo na
i1lha, definiu-se 20 pontos para o estudo de espectrometria gama na su-
perficie de areas degeladas para a determinacao das concentragoes de
uranio e tdrio locais. Esses resultados associados a um simples modelo
para a difusdo de gases no solo e na atmosfera determinam o fluxo médio

esperado.

Finalizando, sao colocadas propostas resultantes do de-
senvolvimento da técnica empregada e dos resultados obtidos visando ob-
jetivamente uma melhor resposta quanto a sensibilidade da instrnuetagao
e deteccao dos radioisdtopos medidos e do uso dos tracgadores atmos-
féricos como indicadores de fendmenos associados ao transporte de gases

minoritarios nos baixo niveis da atmosfera.



CAPITULO 2

FUNDAMENTACAO TEORICA

2.1 - O RADONTO NA ATMOSFERA

Sera apresentado nesse trabalho uma técnica de monito-
ramento do gas radiocativo Rn utilizado como tracador atmosférico. Os

elementos basicos desse estudo estdo relacionados ao conhecimento das

propriedades desse gas e de seus processos de difusao solo-atmosfera
como também seu transporte a nivel global na troposfera. A combinagao
entre a meia-vida do Rn222 de aproximadamente 3,82 e o fato desse ra-

238 .
e co-

dioisétopo ser produzido na superficie dos continente, pois o U
mumente encontrado na crosta terrestre faz com que o seu emprego como
tragador atmosférico seja de relevancia no estudo sobre a difusao de
gases nas regioces abaixo da tropopausa, nos movimentos das massas de
ar a nivel global desde que a escala de tempo de transporte seja compa-
tivel com a meia-vida do gas tracador e também na distribuicdo  verti-
cal de componentes gasosos minoritarios.

222

A distribuigao espago-temporal do Rn e de seus isOto-

pos Rn220 e Rn219

é dominada pelo parametro temporal que define a meia-
-vida do radioisotopo. dos processos difusivos destes no meio atmosfeéri-
co, além dos proprios agentes naturais presentes na atmosfera respon-
saveis pelasm remogao limitando seu tempo de residencia e governando
seu comportamento dindmico.

A consequencia desse aspecto fisico faz com que o Rn22o,
cuja meia-vida é de 55,60s, tenha seu transporte restrito espacialmen-
te significativamente apenas na determinagao da influéncia de varia-
veis meteorologicas nos processos de difusao de gases a partir do solo.
0 Rn219 por ser também um radioisétopo de curta meia-vida, aproximada-
mente 3,96s, tem seu papel como elemento trago ignorado além de ter
como precedente em sua série radioativa o U235 cuja abundancia (0,02
ppm na crosta terrestre) é comparativamente reduzida em relagao ao

y38 (2,70 ppm) e o Th232 (8,50 ppm).



A Fig. 2.1 mostra as duas séries radioativas naturais
(Thz32 e U238), no periodo pos-fase gasosa, de maior interesse nesse
trabalho e os lugares ocupados pelos isotopos do radonio: &n?? e rRn

(isStopo mais estavel) em cada uma das séries.

O ciclo do Rn222 na atmosfera é relativamente simples
uma vez que seus processos de perda sao quase que exclusivamente por de-

caimento radiocativo.

O radonio é um gas nobre, possui valéncia nula, e por
esse motivo nao se combina quimicamente com nenhum outro atomo livre,
existindo somente na forma de molécula monoatomica, € um gas minoritd-
rio na atmosfera onde sua razdo de mistura comparada com a do nitroge-
nio molecular QJ? na troposfera, em ambiente seco, é na ordem de 7,68.

10_2 (Lewis et al., 1987) possui nicleo instavel e decai radioativa-
mente emitindo uma particula alfa (atomo de hélio duplamente ionizado)
de 5,49 MeV com probabilidade superior a 99% ou pela emissao de radia-
gao gama de 0,51 MeV com probabilidade na ordem de 0,07% (decaimento

ramificado) para o radioisdtopo 222.

Seu perfil vertical tem a forma aproximada de um decres-
cimento exponencial, numa atmosfera padrao, apresentando um valor tipi-

co de 3 km para sua escala de altura em regices continentais.

. 2 . .
Ao se desintegrar na atmosfera, o Rn 22 da origem a

218 o po2l4y cuja existen-

dois isdtopos emissores de particula alfa (Po
cia é apenas transitdria na regido de produgao uma vez que sao metais
pesados de curta meia-vida e nao ostentam as mesmas propriedades fisi-
co-quimicas de seu precursor. Possuem cardater ionico e em condigoes
atmosféricas normais de 12% destes s3o neutros e 88% sao portadores de
carga positiva (cdtions+l), seu carater interativo com outros particu-
lados é fungdo da concentragao local de ions, aerossdis . e  impurezas
presentes no ar, podendo formar "clusters" com outro s ions livres na
atmosfera, nicleos de condensagao, serem removidos por campos elétri-
cos gerados em tempestades durante descargas elétricas atmosféricas,
reantireremse eletronicamente, fomrarem axdidos a partir das reagies aam 0, e N0,  cu
ainda penmenecerem agregacdos a netais ra superficie da Terra. O transprte e e ™A
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Fig. 2.1 - Decaimento radiocativo dos nuclideos nas séries "4n+2" e "4n" a partir da fase gasosa até a pro-
ducao do elemento estavel.

FONTE: Baseado em Kaplan (1963).

A sequéncia mostra as meias-vidas envolvidas no decaimento e o tipo de desintegragao.



presenca de campos elétricos atmosféricos intensos se constitui num dos
importantes processos de migragdo de ions nos baixos niveis. Dentro desse
ponto de vista, o estudo das variagoes dos produtos de decaimento do
Rn222 de curta meia-vida desempenham relevante papel no estudo da eletri-
cidade atmosférica devido seu processo migratdrio nas adjacéncias das
correntes elétricas atmosféricas. A redugao local dos ions nesses even-
tos sugere que um movimento ascendente ou descendente esteja diretamen-
te associado com a intensidade e polarizagdo do campo elétrico definindo
a direcao de migracao desses ions. Nessas migracoes muitos ions radioa-
tivos neutralizam-se ou recombinam-se. A carentracdo de Rn222 - atmosfé-

rico, por outro lado, mantém-se inalterada.

Existem portanto, complicacdes tedricas e experimentais na
formulacao de um modelo autoconsistente para a descrigao do perfil de
concentragao desses radionuclideos devido principalmente a dificuldade
de manipulacao de seus agentes de producac e perda muito porque nao exis-
te um estado estacionario de equilibrio para esses ions a nivel glo-
bal na atmosfera. Quantitativamente, cerca de 10% dos produtos do Rn222,
em condicoes de equilibrio radioativo secular, estdo associados a peque-
nos ions, e presumivelmente os 90% restantes existem na forma de grandes
ions ligados de modo irreversivel a aerossois. Estes 90% de portadores
de atividade radicativa atmosférica de origem natural constituem-se em
particulados cujos raios variam de 5 . 10_2 - 5. 10—l U tipicamente
encontrados em massas de ar do tipo continental. Assim os produtos de

222

decaimento do Rn s30 encontrados basicamente em tres formas:

1. Na forma de pequenos ions positivos.
2. Na forma de grandes ions positivos e negativos.

3. Na forma de atomos ou agregados a aerossois neutralizados eletri-

camente.

Resumindo, a variagao no tempo da atividade relativa aos

produtos de decaimento na forma de metais radioativos depende basicamente

222

da taxa de emanagao do Rn das diferentes formacoes dos solos e das ro-

chas, das meias-vidas caracteristicas dos radioisotopos envolvidos no



decaimento do gas de origem e da taxa de remogao desses elementos por
qualquer agente presente na atmosfera que exerca influéncia global ou
localizada em relagao a regiao de produgao. Isto implica que seu trans-
porte horizontal e remogao por "washout" ou "rainout" segue © mesmo
comportamento relativo aos aerossois. fons radiocativos em dimensdes sub-
microscopicas ou mesmo atomos isolados de radonio ndo Sao precipitados
pela agao direta de goticulas de agua (washout). Contudo, a remogao
dos ions agregados aos aerossdis de dimensdes maiores ou aqueles solu-
veis em agua (higroscopicos) pode ser significativa estando também
associada a processos de formacao de nuvens. A remogao & caracterizada
por um mecanismo de “precipitacao seca" onde as espécies (ions, agrega-
dos) sao depositadas livremente nas superficies dos continentes e dos
oceanos e que S30 mecanismos mais eficientes nos niveis  préximos = a
superficie e "precipitacdo umida" onde as espécies sao incorporadas em
elementos de precipitacao (chuva, aerosséis) e depois depositados na
superficie. A principio, a presenca desses ions radiocativos cuja espec-
tativa média de vida é conhecida, agregados aos aerossdis, fornecera
subsidios para a determinagao do tempo de residéncia desses particula-

dos e seus mecanismos de transporte na atmosfera.

2.2 - SOBRE OS PROCESS0OS FISTCO-QUIMICOS QUE ENVOLVEM  OS PRODUTOS DE
DECATMENTO DO Rn ATMOSFERICO

Recombinagao, troca de carga, "attachment" sao apenas al-
guns dos processos de neutralizacao e formagdo de aglomerados  idnicos.
Como difusao turbulenta e reagao quimica sao processos competitivos na
atmosfera, a distribuigdo vertical desses ions quanto a concentragao,. e

suas meias-vidas definirao a importéancia relativa de cada processo.

A regido de formacao dos ions de polonic € predominante-
mente abaixo da tropopausa, portanto numa atmosfera tipicamente  neutra
com baixissima concentracdo numérica de ions disponiveis para recombi-
nacao e para perda ou transferéncia de carga. O tipo mais provavel de
neutralizacao desses ions se da de forma indireta a partir da formagao

de Sxidos ou através da formagao de "clusters'" hidratados.
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Processo de formacao e recambinacdo: No instante imediatamente apds
a emissao de uma particula alfa pelo nucleo do ’n??? existe um ex-
cesso de dois elétrons em torno de um nucleo residual recém-formado:
o} P0218. Esse excesso o torna durante uma fragao de segundos um
anion (-2). A particula alfa emitida, por sua vez, tem energia su-
ficiente para gerar perturbacdes na nuvem eletronica do atomo de
P0218, autoionizando-o e fazendo com que este presumivelmente per-
ca quse que simultaneamente a emissao alfa, dois ou mais elétrons de
sua envoltdria. A energia de recio do nicleo é na ordem de 101 Kev.
Parte da energia envolvida no processo de decaimento € convertida
em energia de movimento do par nucleo residual-particula alfa,
outra parte é dissipada no meio como energia térmica e outras for-
mas ionizando e excitando atomos e moléculas no percurso da produ-
gao do par. Novos elétrons s3o entao produzidos e capturados pelo
ion no meio de forma que o balanco de cargas ao final do recuio é de
88

oo

de cations (+1) e 12% de dtomos neutros, em condicoes normais
de temperatura. Durante o percurso de recuo, calcula-se que cerca
12 .~ . . . .
de 10" colisces ocorram ate que toda a energia do 1on seja trans-
ferida ao meio. O comprimento médio caracteristico para o recuo
no ar € na ordem de 50 um. Resultados semelhantes, nos mesmos valo-
res percentuais, sao também encontrados para os produtos de decai-
220 .~ . . .
mento do Rn (Hopke, 1981). Em condigoes normais em meio ambien-
te, ao nivel do mar, observa-se uma ionizagao especifica que varia
3 L4 . . 7/
entre 107 - 7 .103 pares de 1ons produzidos por milimetro de tra-
jetéria correspondente ao deslocamento de uma particula alfa es-
222 a

omo tambem

pontaneamente emitida no ar pelo decaimento radiocativo do Rn
218 o Po214 238 e

232)

producao desses ions (Po na série do U

P0216 e P0214 na série do Th

desempenha importante papel na for-
macao de nicleos de condensacdo e de outros aglomerados ionicos em
regioes da baixa atmosfera. A neutralizagao dos ions positivos

218_ + P
Po podera ocorrer em duas naturezas:

. . ~ ~ . . ~ p 218_ + p
i. Recombinagao Ionica: Recombinacao dos 1ons Po com outros ions

negativos podendo ainda ser subdividida em duas categorias:
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i(1): A recombinagao podera ocorrer diretamente com a presenga

de um ion negativo livre na atmosfera.

i(2): A recombinacao se processa através da captura de um elée-
tron a partir de um gas cujo potencial de ionizagao € me-
nor comparado com o potencial de ionizagao do oxido  for-

mado pelo ion de poldonio através da reagao:

218Po+ + 0, — 218Po 0" +0 ..... Reagao de Troca de

2 Carga

218Po+ com elée-

ii. Recambinacao Eletronica: Recombinagao dos ions
trons. Este tipo de reagdo € pouco provavel devido a nao-exis-
téncia de uma concentragao relevante de "elétrons livres" dis-
poniveis abaixo de 50 km para a recombinagdo de metais pesa-
dos cuja dinamica se deservolve basicamente na troposfera. Ele-
trons ou atcmos ionizados pcdem existir nos baixos niveis  em
intervalcs de tempo muito curtos, de nanosegundes a  microse-

gundos, antes de participarem de reagoes de neutralizagao.

A possivel formacdo do dxido de poldnio, cujo potencialde
ionizagdo varia entre 10 e 11 (eV) possibilita a extragao de elétronsde
moléculas existentes na atmosfera como NO (9,25 eV) ou N‘O2 (9,79 ev),
uma vez que o ion 218Po+ isolado tem baixo potencial de ionizagao (8,43
ev). A Fig. 2.2 mostra algumas reagoes tipicas de produgao e
aniquilamento desses compostos como também de N2, O2 e H20, estruturas
mais abundantes envolvidas direta ou indiretamente nas reagoes que en-

volvem os oxidos nitrogenados.
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Compendio dos Compostos Atmesiéncos indicados como mais provov

dos produtos de decaimenio do Rn : Propriedacies @ Distribe

Too de moiecuc| [ Percent por Vol-ar seco]  |Potenciol os onzacdo (2v)

Raz3o 08 st ORie e

NO | [Conl 9,25 o
L varver - _ Tor
N 02 | rcnie c0 omma18.15°- 2. 16° 9,79 ol
veriswel _ ot Oy -4 =
o | [TEELl | ess |
N, || -7aoea || 1558 || EE=a
—_— e
i 40a ij’:
o, || -0%ae || rio ||| A2

L2 X 7 1 3 \

Fig. 2.2 - Quadro geral dos compostos atmosféricos envolvidos nas reac;oes
quimicas com os isStopos de poldnio e suas distribuigoes a ni-
vel troposférico-estratosférico.
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Wilkening (1961) mostra que a vida-média efetiva dos nu-

218

clideos do Po na forma de ions pode ser expressa como:

XP0218

TP0218 1 -
+&n + N

onde: &n é aprobabilidade de perda, por recombinacdo do ion 2185,*

com pequenos ions negativos (&: coeficiente de recombinagao) .

IN € a probabilidade de perda por "attachment" do ion com nu-
cleos de condensagao .onde "N" é a concentracac de nuclecs de

condensagao por m e "z" é o coeficiente de "attachment".

Valores tipicos de £n e ¢N determinados em laboratdrio

mostram que:

tn” o~ 0.77 . 100 s7L
En” < Ap 218 < EN

N~ 100 . 1070 st

A formagao de complexos idnicos ou de atomos neutraliza-

218

. ~ + . .
dos resultantes da interagao do Po com o meio amblente pode  ocor-

rer antes ou depois do "attachment" com aerossdis , Fig. 2.3.

Quanto ao vapor d'agua, este € quimicamente ativo, seu
tempo de residéncia na atmosfera € estimado na ordem de 10 dias e de-
sempenha importante papel nas reagoes quimicas a nivel mesosférico-
troposférico. Em particular nas camadas préximas ao solo seu papel do-
minante estd relacionado com a formagao de ligagoes fortes envolvendo
ions positivos e negativos devido seu elevado valor de momento de di-

-30

polo elétrico (~ 6,2 . 10 C.m). Portanto, algumas moléculas de agua
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tenderao a aglomerar-se aos ions de polonio como também a outros ions
existentes nas suas vizinhangas de forma a criar em torno dos ions
"clusters" microscopicos (CLR) com didmetros em torno de 18 - 30 A. A
dimensao média e a estrutura do "cluster" dependera da densidade, pres-
sao, temperatura de vapor e da natureza das interagoes intermoleculares

numa forma complexa.

Hopke e Stukel.(1981) acrescentam que a agua nao interage
diretamente com os ions 218Po+ devido seu potencial de ionizacao (12.56
eV); no entanto, esta poderia capturar elétrons dos pares elétron-ion
produzidos ao longo do caminho descrito pela particula alfa resultante

do decaimento do Rn222

. Neste caso a neutralizacao dos ions depende-
ria exclusivamente do numero de elétrons aprisionados pelas moléculas
de agua e que seriam usados na recombinagao dos ions de poldnio, ou
seja a taxa de recombinagao aumentaria com o aumento da quantidade de

280t ma presenga de molé-

dgua suspensa no ar. A neutralizacao do ion
cula de agua se desenvolve numa escala de tempo da ordem de milisegun-

dos.

Porstendorfer e Mercer (1979) mostram uma correlagao en-
tre umidade relativa e coeficiente de difus@o para os atomos de polo-

nio na forma de ions ou neutralizados.

Valores caracteristicos para o coeficiente de difusao tu-

bulenta (D) encontrados sao:

218 . 6 2 -1
" *°(neutralizados)’ D~7,9.10 " m.s
(P0218)+; D~ 3,9 . 10_6.8_1

A mobilidade desses ions € comparada com a mobilidade de

’ ’ . . "3 .
pequenos lons atmosféricos (raio < 7,0 . 10 u) cujo wvalor absoluto
decresce com o aumento de umidade relativa devido ao incremento do dia-

meto do "Clusters" até a formagao de uma estrutura estdvel.
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INetraizacGo de 10ns ,,Po’ airoves de cOMPOs1os existente ro meio ambente

|
i
| L FASE GASOSA
i
: 2 PRECIPITACAD
z t
) 10 LETRONS
i T e S lem
== ——n OEOASS STREroe
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\} !
:
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1
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|
1

Fig. 2.3 - Circuito que ilustra a produgao de radonio e seu ciclo na at-
mosfera: Emanagao da superficie -+ produgao de ions -+ re-
combinagao -+ precipitagao.

A fase pos-gasosa mostra a producao de 218Po+ € sua neutra-

lizagao atrgvés da molécu:ga de H50, a formagao de oxido (PoO)+
e suas reagoes-cam-as moleculgas de NO e NO2 e posterior pre-

Cipltagao na forma.de aerossol.
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Definindo-se TPO como o intervalo de tempo - caracteristi-

p 218+ . . . . . ~
CO para que O 1on PO 1inicie um processo quimico de neutralizagao

ou troca de carga, tendo como base de comparacao o valor da meia-vida do
218
Po

, tem-se:

TPo . TPo ~ TPo .
recombinagao produgao neutralizagao
pequenos ions "Clusters"

< TF° < TO
"attachment" decaimento
radioativo

As reacOes quimicas mais provaveis e, teoricamente, res-
ponsaveis pela formagao do 6xido de polonio e sua neutralizacao poderao

ser resumidas como indicado nas reacoes:

(1)
a. PoO" + NO,, K poo + NOy wvenennn. reacao exoenergética
. (i) . i ,
b. PO + NO —— Po0O + NO ......... reagac exoenergetica

c. po' + 4H2O — Po(OH)Z + 4H

Po(oH) " + NO., —— Po(OH) , + NO, «v... producao de hidrdxido de
4 2 4 ~ 3 oo
polonio (Phillips e Leung,

1988)

N+

Atomos de Po podem formar.compostos com estados de oxida-

gao: -2, +2, +3 (provalmente), +4 (estado de oxidagao mais estdvel) e
+6 . Pooi_, Poog-, po?t e P02+ s3o ions formados através do Po em so-

lucao.
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2.3 - PROCESSOS DE TRANSPORTE

A descrigac dos processos de transporte de Rn222 sera in-
troduzida nessa secao de forma elementar e abrangera exclusivamente dois
aspectos distintos no contexto geral do assunto. Primeiramente sera
abordado o transporte a nivel de superficie, isto €, difusac micro e
macroscopica solo-atmosfera. Numa etapa posterior, o transporte sera

descrito quanto seu carater global.
Transporte no solo e na interface solo-atmosfera:

Todos os isOtopos do radonio sao regularmente liberados da  su-
perficie dos continentes e dos oceanos, numa escala reduzida, (cerca de
100 vezes inferior a média de produgao continental) e cuja origem deri-

va do Ra®?® dissolvido na agua. A taxa média de emanagac continental de

Rn222 3 étomos/mz.s e 7,20 . 103 étomos/mZ.s para

€ estimada em 7,10 . 10
os hemisférios norte e sul respectivamente, o que corresponde a um valor
anual de 1,70 . 109 Ci/ano (Lambert et al., 1982), 98% @& fluxo total
produzido permanece em constante circulagac na baixa, média e alta
troposfera. Os 2% restantes serao responsaveis, juntamente com a produ-

Gao vulcanica, pelo depdsito estratosférico de Pb2lo, Bi210 ¢ po?10,

In-
tensidades maximas localizadas de concentragao atmosférica podem ser ve-
rificadas durante erupgoes vulcanicas de forma que a producac do gas
decorrente dessas atividades sobrepoe-se ao "background'" local de produ-
Gao. O equilibrio s6 € novamente restabelecido apds a diluigao completa
do radonio no meio associada aos fendmenos de remogao e transporte.

0O mecanismo de escape do Rn222 de solos, rochas e mine-
rais para a atmosfera é fortemente influenciado pelas caracteristicas
do solo e pelas condigOes atmosféricas. presentes: porosidade, teor de
uranio, umidade, difusao molecular e gradiente geotérmico sao Os agentes
associados a estrutura fisica e composigao dos solos  fundamentais no
conhecimento da taxa de liberacaoc do gas, que juntos as quantidades fi-
sicas atmosféricas como a difusao turbulenta, convecGaoc e o arrasto ho-

rizontal no ar descrevem seu transporte em todos os niveis.
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O Rn é relativamente imdvel no interior dos minerais das
rochas; sua mobilidade é limitada a apenas algumas . constantes de suas

redes cristalinas.

Fleischer (1987) mostra partindo do grau de porosidade
do solo que os atomos de radonio poderao migrar de seu interior a-
través dos filamentos capilares existentes entre os pequenos graos
(com diametros na ordem de micrometros) que o compoe. O reclio sofrido

pelos atomos de Ra220

222

, no ato da emissao de particulas alfa, pode condu-
zir o Rn para o interior de um espago intersticial (ou simplesmente
filamento de ar) localizado entre graos adjacentes o qual poderia pos-
teriormente ser removido por condugao de agua caso © solo esteja umi-
do o suficiente ou por correntes de ar no solo. Uma segunda alternativa
resulta num mecanismo indireto de liberagao do gas de forma que o recuo

do Ra226
Rn222

o conduziria para o interior de um outro micrograo, assim o
produzido nao seria liberado por ndao estar numa regido disponi-
vel para seu transporte. No entanto, é criado ao longo da trajetdoria de

226 \m filamento que mesmo ndo sendo desobstruido € facilmen-

recto do Ra
te removido com escoamento de dgua no meio, criando um filamento que

torna possivel o escape do Rn222,

Difusdo e transporte por meio de fluidos s3ao fatores sig-
nificativos no deslocamento do radonio e seus produtos de decaimento nos
solos. De um modo geral, difusdao € um mecanismo mais eficiente no domi-
nio dos canais intergranulares, pequenos poros e micrcfraturas. Em gran-

des poros, o transporte em meio fluido torna-se predominante.

Tanner (1980) mostra que para a difusao unidimensional de
isdtopos de radonio, num meio onde a distribuicao de poros € uniforme, a
concentracdo desses isotopos decresce exponencialmente na diregao de
migracao destes. Nesse modelo tanto os parametros de difusao como de

transporte sao considerados.
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O mecanismo de difusao do radonioc na regidao limitrofe

solo-atmosfera é complexo e pode ser subdividido em duas categorias:
a. Difusao Molecular

DEFINIGAO: Difusao molecular é gerada por gradiente de concen-
tragao oriundos da nao homogenizagao da distribuigao espacial
de moléculas. A difusao molecular satisfaz a lei de Fick, ou
seja, a difusao se da na diregac em que a concentracao decresce.
Este tipo de difus3ao juntamente com o escoamento viscoso em
microfilamentos ou microfaturas, caracterizam oOs processos mi-

croscopicos.

Subcateqgorias:

a.l. A primeira denomina-se "difusao de Knudsen" caracterizada
quando o livre caminho médio molecular é grande comparado

com o didmetro dos filamentos capilares do meio.

a.2. A segunda denominada "difusac molecular" propriamente dita
ocorre quando o livre caminho médio molecular, distancia
média percorrida por uma molécula entre colisdes sucessi-

vas, é pequeno comparado com o didmetro dos poros no meio.

a.3. O terceiro tipo de difusdao é normalmente caracterizada quan-
do o transporte se da por meio de escoamentos laminares
através de filamentos devido a gradientes de pressao ho

meio. E conhecido como "escoamento de Poiseuille'.

b. Escoamento macroscopico atraves de fissuras e canais

Arraste de Rn222 por correntes de convecgac térmica é

e - 4 . 2
tambem considerado como possivel mecanigamo de transporte de Rn22 e par-
ticularmente aplicado para transportes em grandes distancias verticais

na crosta terrestre, induzido principalmente por fenomenos de superfi-
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cie superpondo-se ao gradiente geotérmico natural do solo (Pereira e
Hamza, 1982).

222 pas mediagoes acima do solo € es-

A concentracao de Rn
pecificada pela razao entre o coeficiente de difusao molecular, que de-
pende da estrutura fisica do solo, e pelo coeficiente de difusao turbu-
lenta, associado ao transporte turbulento e advecgao vertical do gas na
atmosfera, como também pela razao produgao-decaimento do mesmo, dentro

de um modelo simplificado de distribuicdo nos baixos niveis.

Transporte em larga escala:

O transporte em escala continental e oceanica de Rn222 de-
pende essencialmente do padraoc de circulacao das massas de ar. Seu mo-
nitoramento em estagoes remotas onde a produgao local & desprezivel é
um diagndstico da circulagac atmosféricas média nessas escalas. A pre-
cipitagdo, o periodo de transito juntamente com a eficiéncia de mistura
vertical sao os principais agentes responsdveis pela diluigao do gds na
atmosfera.

Uma diferenca basica deve ser estabelecida quanto ao
transporte de Rn222 e seus produtos de decaimento: tanto o Rn222 como
seus descendentes estdo igualmente sujeitos a advecgao vertical, aos

processos turbulentos na homosfera, aos deslocamentos horizontais produ-
zidos pelos ventos e de um modo geral por todos os fendmenos de  con-
servagao de massa que se desenvolvem na atmosfera. Os fendmenos quimi-
oos e eletradiramioos ao invés  daqueles de arigen metecroldgica atuEm sarEnte SO
bre os descendentes do Rn222, ou seja, estes ultimos sofrem dupla in-
fluéncia, em termos de transporte. Primeiro relativa a agao dos '"ventos
neutros" e segundo pelas-correntes produzidas pelas, ja citadas, des-

cargas elétricas atmosféricas.

A escala sindtica oferece todos os requisitos basicos para
. . P c A 222
ser escolhida como uma escala ideal para a andlise da dinamica do Rn
na atmosfera, uma vez que algumas das magnitudes tipicas para desloca-

mentos de massa ar nessa escala sao:
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1. Escala de comprimento: lO6m

2. Escala de tempo: 1055

3. Velocidade horizontal: 10 m.s_l

-

1. Velocidade vertical: lO_Zm.s—l

5. Escala de altura: 104m (Holton, 1979).

Assim, pode-se correlacionar esses valores de escala com
a meia-vida do elemento tracador (3,82 dias) com a distancia média dos
continentes a estacao de medida, com as velocidades tipicas de arrasto
do gas em diferentes periodos do ano como também seu grau de mistura
vertical e observar que as escalas sao, de modo geral, compativeis.

222 atmosférico no contexto da

Tratando a dinamica do Rn
circulagao geral, seu movimento devera ser considerado como um escoa-
mento médio no tempo onde as médias temporais devem ser feitas para pe-
riodos suficientemente longos para que as variag5és rapidas associadas
aos sistemas isolados de tempo (fendmenos locais) sejam removidos e su-
ficientemente curto para mostrar as variagoes de escalas sindticas e

sazonais.

O balango de radiacao diferencial entre o equador e os po-~
los altera profundamente a dinamica de circulagao das massas de ar na
atmosfera terrestre, de forma que esta atua no sentido de manter o equi-
librio de suas partes. O principal agente responsdavel pelo padrao de
circulacao é a prdpria rotagao da Terra. As células de Hadley, Ferrel e
polar, as instabilidades no escoamento zonal, o surgimento dos ciclones
e anticiclones sao alguns dos mecanismos impostos pelo gradiente térmico
e pela rotagao para a manutengao do atual quadro de distribuigao de

energia do planeta.

0 fato observado nas medidas do radonio atmosférico no
continente antdrtico onde os picos de concentragao nos periodos de
inverno estao quase sempre associados a aumentos de temperatura local

podera ser visto cam  uma conseqﬁéncias do transporte de calor e massa



para os pdlos, uma vez - que o gradiente térmico entre os pdlos e o©
equador € mais intenso no inverno do que em qualquer outro periodo do
ano ou sugere também a grande influencia local da produgao de gases ra-

diocativos nos curtos intervalos de degelo.

Portanto, transporte em larga escala e producac in situ
de Rn®?? s3o dois parametros que devem ser tratados lado a lado. A pas-
sagem de ciclones no estreito de Drake, parece ser o maior indicativo do

222 para a regiao norte da peninsula An-

transporte continental do Rn
tartica devido a influéncia desses sistemas nas trocas de ar entre
regides com gradientes de temperatura O que representa o objeto de estu-

do desse trabalho.



cAPITULO 3

INSTRUMENTACAO

- DESCRICAO DO SISTEFMA DE DETECCAO DE RADONIO ATMOSFERICO*

O sistema de detecgao de raddnio atmosférico foi projetado
para atender medidas em baixos niveis de concentragao ambiental de
Rn®%?. Possui alta resolugao e eficiéncia compativel com outros sistemas
que utilizam a coleta eletrostatica para a captura de ions radicativos.
Seu projeto foi desenvolvido de modo a facilitar seu transporte e ins-
talagdo minimizando suas dimensdes geométricas. O sistema desempenha,
por consequinte, todos os critérios bdsicos para seu uso em regices re-

motas.

A Fig. 3.1 mostra em diagrama de blocos o© esquema sim-

222

plificado do sistema de deteccao de Rn atmosférico como tambem os

componentes do sistema de aquisigao de dados e discriminagao de  pul-

sos. A figura ilustra a configuragao do sistema tal como é disposto nas

medidas do Rn222.

O sistema de medida é do tipo aberto, ou seja, uma parce-
la do ar atmosférico percorre um sistema de coleta eletrostdtica num

sentido irreversivel onde somente o gas € analisado no seu interior.
O sistema de detecgao é constituido de 4 estdgios:

1. Sistema de entrada de ar
2. Precipitador eletrostdtico
3. Eletronica de pulso

4. Sistema de aquisigao de dados

* Descrigao do sistema baseado em publicagdo de Pereira et al. (1984).

23
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Fig. 3.1 - Esquema que mostra em diagrama de blocos a ultima versao do sistema de detecgao de raddnio at-
mosférico (1989) através da técnica de precipitagdo eletrostdtica: 1. sistema de admissdo de
ar; .2, camara de precipitagao; 3. eletronica de selegao e tratamento de sinal e 4. Sistema de
aqulsigao de dados.
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1. Sistema de entrada de ar: E um circuito de bombeamento e circulagao

de ar atmosférico disposto na entrada de um hemisfério de precipi-

tagao. Seus elementos sao: um filtro tipo "millipore" de porosidade
0,47 um disposto no ponto de admissao de ar do sistema e que permite
analisar a atividade do depdsito ativo de Rn222 e a composigao dos

aerossdis na sua superficie pelo emprego de espectrometria alfa e
ativagao neutronica; uma bomba de membrana (aspirador - compressor de
ar) bombeia ar atmosférico para o interior do hemisfério; um medidor
de fluxo que controla a passagem de ar para o interior do hemsifé-

rio de precipitacao. O fluxo de operagac € constante e normalmente
3.-1
.h

igual a 0,3 m ; uma linha de retardo cuja finalidade é  aumentar

o tempo de resisténcia do ar no interior do circuito de entrada de
ar antes que este penetre no sistema de coleta eletrostatica. A 1i-
nha de retardo se faz necessaria desde que se deseije eliminar os

. . 2 ..
elementos de curta mela-vida como, por exemplo, Rn 20 da serie ra-

22

dicativa do Th2>? de origem local. Esse isdtopo do Rn 2 decai por

216

emissao alfa e tem como produto o Po que por sua vez decai emi-

tindo particula alfa com energia de 6,77 MeV. A Fig. 3.2 mostra um

222 e er220

espectro caracteristico obtido pela presenga de Rn no he-

misfério de precipitagac com a presenca da linha de retardo. No es-

. .. . . . . 2
pectro energia/atividade radicativa, o pico associado ao Po 16 se
. . . . 2 214 .
situa entre os picos referentes acs 1sotopos Po 18 e Po , nuc li-
. ~ .. . 2 .
deos usados na determinagao da atividade do gas Rn 22. A faixa de

energia no espectro que corresponde a analise dos isdtopos, é o  in-
216
tervalo 4,4 - 8,2 MeV. Consequentemente o Po por pertencer a essa

regiao espectral contribui para o aumento da contagem total ob-
220 .
e

servada naquela regiao. No entanto, a meia-vida do Rn curta
comparada ao Rn222, 51,5 s, muito pequena para que o isdtopo possa
ser usado como tragador atmosférico nos movimentos das massas de
ar, sua origem é puramente local e que podera ser eliminado da ca-

mara aumentando-~se o tempo de resisténcia da parcela de ar no s iste-

ma de entrada de ar.

A linha de retardo tem comprimento calculado em fungao do

fluxo de ar aspirab e o diametro do tubo que conduz o ar, de forma, que
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216
o) .
todo Rn262 e P0216 (Tl_fl)?2 = 0,16 s) decaiam no sistema de entrada an-

tes mesmo de penetrarem no hemisfério de precipitacao eletrostdtica, assim

somente o Rn222 seja analisado.

Somente no caso de um monitoramento '‘producao local X
conteido de transporte" a linha de retardo deve se ausentar da disposi-

gao do circuito.

2. Precipitador eletrostatico: - Funcao Basica: Acelerar ions positivos
radialmente em direcac a regiao ativa do detector. Seus principais
componentes s30 um hemisfério de precipitacao (camara de captura de
ions positivos) confeccionado em acrilico leitoso, reforcado com
fibra de vidro com volume interno de 0,042 m3. Suas paredes internas
sao revestidas com tinta condutora onde o potencial de precipitacao

€ aplicado. No interior desse sistema aplica-se uma tensdo de preci-
pitacao de aproximadamente 17 K Volts para que os ions produzidos

in loco sejam acelerados na camara.

fons sao depositados sobre a superficie do  detector, du-
rante o periodo de permanéncia da parcela de ar no interior do hemsifé-

rio.

O ar que entra na camara é continuamente renovado por um com-
pressor - aspirador, sua resolucao temporal depende apenas do tempo de
integracao do sistema contador - temporizador. A resolugao temporal do
instrumento € definida como o menor tempo de integragdo compativel com

o tempo de resposta do sistema a transientes de concentragao.

A tensao necessaria a precipitacao dos lons sobre o detec-
tor é aplicada sobre o revestimento interno do hemisfério de precipita-
Gao e também em sua base circular de forma que nas proximidades do de-
tector (cuja estrutura externa € mantida sob o potencial de terra) a

configuracao das linhas de campo elétrico seja aproximidade radial.
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Fig. 3.2 - Espectro de energia dos radioisotopos P0218, P0216, Po214 e
Gib

Po medidos no interior da camara de precipitagao eletros-
tatica preenchida com ar atmosférico.

O uso da linha de retardo desintensifica as intensidades dos
radioisétopos derivados do Rn220 de curta meia-vida.
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3. Eletronica de Pulso: E a instrumentagdo necessaria para a detecgdo
e tratamento do pulso nuclear. Suas principais partes s3ao: um
detector semicondutor que usa a criacao de pares elétron - lacuna nu-

ma juncao de diodo de silicio do tipo n-p modelo BR-033-600-100.
Caracteristicas gerais:

. O detector é submetido a uma tensdo dada pela relagao:

1
4

Vdetector -

Vpolarizac;éo reversa ~ Rinterna ° ‘medida | (3.1)

. Possui pelicula superficial de aluminio que cobre somente a regiao

ativa e cuja espessura é de 1850 &.

. Gera um pulso elétrico que precisa passar por um pré-amplificador

sensivel a carga com grande estabilidade e baixissimo ruido.

A Fig. 3.3 1ilustra na parte esquerda superior a segao re-
ta de um detector do tipo barreira de superficie, com suas partes defi-

nidas como:

I. Anel isolante com faces superior e inferior metalizadas.

H. Area sensivel do detector revestida com fina camada de ouro ou

aluminio
S. Disco circular de silicio
C. Envoltorio metalizado

M. Conector BNC

A parte esquerda inferior da figura mostra o esquema do

"equivalente elétrico" para o detector:
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Circuito de polarizacac do detector

. RL: Resisténcia interna (28 MR) . CL: Capacitor de desacoplamento

A Tensao de Polarizagao

. Det: Detector

O circuito como um todo é o equivalente para o detector

(que opera como um gerador de corrente ideal)

i': Corrente gerada pela criagao de pares elétron - lacuna
- Ryt Resisténcia-intrinseca associada ao detector
. Cd: Capacitancia intrinseca associada ao detector

O pré-amplificador sensivel a carga tem as fungoes basi-

cas:

. Amplificar o pulso criado devido a producaoc de pares elétron -

lacuna

. Integrar o sinal de entrada permitindo a medida da carga 1livre

gerada no diodo semicondutor

. Tem sua tensao de saida proporcional a carga de entrada
A fonte de polarizagao do detector tem sua tensac de sai-
da ajustada para a tensao de operagao deste de acordo com suas carac-

teristicas proprias.

A fonte de alimentacdo geral é responsavel pela alimenta-

G3o dos seguintes circuitos:

. Circuitos do pré-amplificador
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. Circuitos do amplificador (formacao e selecao de pulsos)
. Fonte de polarizacgao

. Alta tensao (precipitador eletrostatico)

Um amplificador de pulso é disposto em série com o pré-

amplificador apresentando as seguintes caracteristicas :

- Amplificar o sinal de entrada, pois o sinal de saida do pré-ampli-
ficador tem baixa amplitude, insuficiente para ser submetido a um

analisador de pulsos (analisador multicanal).

- Transformar o pulso amplificado num pulso com formato  semi-gaus-

siano para uma melhor relagao sinal/ruido.

O amplificador propriamente dito poderd apresentar duas na-

turezas distintas:

. Amplificador - inversor

. Amplificador - nao inversor

A escolha dependera unicamente do tipo de detector (tipo

npn ou tlm nnn).

A exigéncia que torna necessdria a utilizagdo do amplifica-
dor adequado decorre do fato do analisador de pulsos s6 aceitar pulsos
positivos. Por outro lado, dependendo do tipo de detector e da pola-
rizacao aplicada, pode-se ter pulsos positivos ou negativos  produzidos
na entrada do amplificador. Assim um amplificador - inversor serda he-
cessario uma vez introduzindo-se pulsos negativos prbvenientes do de-
tector. Caso contrdrio usa-se um amplificador - nao inversor que mantém
a polaridade do pulso, fazendo com que este possa ser analisado e dis-

criminado de acordo com sua amplitude.



Um integrador e detector de pico efetua integragao de
trem de pulsos, associados a eventuais ruidos espurios provavelmente
originados de fuga de alta tensao ou da vrede de energia. O pulso é
rejeitado quando a amplitude do sinal ruidoso ultrapassa os niveis de
discriminagao inferior e superior estabelecidos para a detecgao do pul-

SO.

Um discriminador de amplitude seleciona a faixa de energia
relativa a emissao de determinados nuclideos. Uma vez que a altura do
pulso é proporcional a energia. A faixa de energia de interesse pode ser
discriminada. A "janela" de discriminacao esta associada a faixa de

tensao na qual se ajusta o integrador - detector de pico.

Um circuito anti-coincidéncia evita que o sinal, cuja am-
plitude € maior que o limite superior do valor de tensao relativa ao
nivel de discriminacao superior, seja considerado e o circuito monoes-
tdvel, disposto na saida do circuito anti-coincidéncia, recebe o pulso
ja selecionado e gera um sinal de forma e largura compativeis com os
circuitos contadores do SIARE (Sistema de Aquisigao e Recuperagao de

Espectro) .

A Fig. 3.4 ilustra tridimensionalmente todos os blocos que

222

estao associados ao sistema de detecgao de Rn atmosférico.

1. Detector semicondutor do tipo barreira de superficie (600 nm12 de

area ativa)
2. Hemisfério (ca@mara) de precipitagao
3. Revestimento metdlico interno
4, Fonte de alimentagao geral
5. Amplificador

6. Fonte de alta tensao
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7. Pré-amplificador
8. Fonte de polarizagao
9. Acesso a entrada de ar

10. Conector de alta tensao

Sistema de aquisicao de dados: O sinal segue o chaveamento "A" ou "B"

da Fig. 3.1 . O caminho "A" da acesso, ao SIARE onde a gravagao

dos dados € armazenada em fita magnética digital e/ou impressao de

contagens (numeros de eventos) por canal da regiao selecionada do

espectro. O caminho "B" conduz a um analisador multicanal cuja aqui-
sig3o € um espectro energia-canal relativo ao gas (Rn222) analisado

no interior do hemisfério de precipitagao.

Uma sintese do processo detecGao-andlise de sinal € mos-
trado nos diagramas de bloco da Fig. 3.5.
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atmosferico.

222

Fig. 3.4 - Sistema de monitoramento de Rn
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reciclado. Os dados assim sao coletados na forma de numero de eventos durante cdintervalo de tem-

pPo.

Etapa final: Registro dos Dados.

Fig. 3.5 - Sinopse da passagem do sinal através do SCE.

L
(2]
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3.1 -DESENVOLVIMENTO E APERFEICOAMENTO DO SISTEMA DE MEDIDA DE Rn ATMOS-
FERICO

O aperfeigoamento do sistema descrito nesta segao re-

presenta a elaboragao experimental do conteudo deste trabalho.
Os Gois primeiros itens dessa secao descrevem a depen-
dencia do rendimento geométrico e da eficiéncia de coleta eletrostatica

em fungao:

1 - Forma Geométrica Hemisferio-Detector

2 - Configuracao do Potencial de Precipitagao

3.1.1 - REGIAO UTIL DE PRECIPITACAO

Rn?20 e Rn2%? produzem isotopos de polonio na forma de

ions positivos que sob a presenca de um campo elétrico aproximadamente
radial no interior da camara migram para o centro geométrico da lbase
dc hemisfério cnde estda posicionado ¢ detector de particulas  semiccn-
dutor. No entanto, nem todos os ions acelerados no sentido do detector
atingem sua area ativa, permanecendo retidos nas bordas laterais. As-
sim, é criado em fungdo da geometria hemisfério-detector wuma regido
efetiva de captura (RC) dos ions e outra imprdpria para sua medida di-

reta, Fig. 3.6.

A existencia de uma regido imprdpria na camara eletros-
tatica é o resultado do emprego de uma superficie condutora que abrange
somente o interior da calota hemisférica. A configuragao radial para
as linhas de campo no hemisfério € obtida aterrando-se a base da cama-
ra. Assim, todo e qualquer ion produzido na regido imprdpria permane-

cera fora do alcance da regido ativa do detector.

A consequéncia direta € a perda da eficiéncia de coleta
do sistema associada ao "rendimento geométrico". Para uma distribuigao
. ’ - ~ C em .
uniforme de ilons na camara a razao V'olR /V'olh = NB /N@ determina a
C em ion’ 10n
fracao de ions retidos nas bordas, desta forme calculando-se as dimen-

soes da regido de captura tem-se:
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i
! VOIRC = V'OlTronco de * VOlCalota
; Cone Circular Esférica
l
Regiao
de Captura

detector

Fig. 3.6 - Posigdo do detector no interior do hemisfério de precipitagao.

As regides de captura e imprdpria definem a probabilidade de
captura de ions.

Vol : Regiao definida pelo tronco de cone onde a base menor
Tronco de &d pe

Cone Circular e uma area circular cujo raio e o raio do detector

e a base maior é a drea definida pelo plano de inter-

cessao entre a geratriz do cone e o hemisfério de pre-

cipitacao.
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VolCalota : Volume de calota onde o raio da base mede Rhemisfério . s B.
Esférica
_1 2 2y .1 _ .2 ;

Volge =3 ma (Rdet * Raet D+ D7) + 3 ™h (3Rhem h) (3.2)

h : Altura do detector
det
Rdet : Raio do detector
Roem Raio do hemisfério de precipitagao
h
B = arc tg Rdet
det
a: Rhem . sen B - hdet
b : Rhem . cos B
h : Rhem - hdet -a=R (1. - sen B)
2
R h
VolR: = % il Ri . 1 -sen B + —:ngg——— . |sen B - det) _
em J2 . Rh Rhem
em
h R
_ —det det cos B + 1 R . sen B cos B -
2 2 Rh det
2Ry
em

- hdet . cos2 B]‘f (3.3)
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Rdet = 1,38 cm
hdet = 1,00 cm
Rh = 27 cm
em
2
R R . h :
—%93 -~ 0,0026 ; det2 det 4, 0019
Ryem Rpem
XEEBE— 1 - sen |arc tg hdet} )
~ - * o 3.4)
VO]'hem Rdet) (
Vo
—lﬂj— ~ 0,41 (3.5)

-

Este resulta® mostra que apenas 1 cm de elevagao do detec-
tor sobre o plano da base da camara introduz uma perda de aproximada-
mente 60% do volume total interno.

E possivel, no entanto, estimar as dimensces da regiao de
perda a partir da razao h (aproximacaoc de primeira ordem) e oti-

det/ Rdet
miza-la para o sistema fazendo com que a eficiencia seja maxima tornando

a razao h t30 pequena quantc se deseje.

det’Raet
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3.1.2 - POTENCIAL ELETROSTATICO NO INTERIOR DO HEMISFERIO DE PRECIPITACAO

No item anterior mostrou-se como a geometria do sistema de
captura e detecgao dos isdtopos de polonio € afetada pela  disposicao
interna do detector mantendo-se eletrizada apenas O revestimento interno

do hemisfério.

No entanto, nao é apenas um problema de configuragao que

limita as regioes de captura e imprdpria para a captura.

fons radiocativos produzidos no interior da camara hemisfé-
rica ao serem acelerados pela diferenga de potencial interna seguem
trajetorias definidas pela configuragado das. linhas de campo elétrico
presentes na camara. As superficies eguipotenciais perpendiculares a
estas linhas de campo determinam, além do valor absoluto do potencial
em cada ponto no interior da camara, a trajetdria percorrida pelos ions
desde o seu ponto de produgdo (num ponto arbitrario no hemisfério) até

sua colisao com a superficie ativa do detector.

Isto implica que adotando-se uma configuracao adequada para
o campo elétrico no interior da camara, ions produzidos fora da regiao
prevista para sua captura poderao ser detectados aumentado-se sensivel-

mente o rendimento geométrico do sistema.

Visando a melhoria da eficiéncia de captura dos 1ons na
camara é aplicado um potencial de precipitacdo em toda darea plana cir-

cular ao redor do detector na base do hemisfério.

A obtencao de uma forma funcional para o potencial interno
torna-se relevante também porque algumas das propriedades  quimicas e
fisicas dos ions envolvidos no processo de captura estdo diretamente 1i-

gadas ao potencial aplicado.



41

O tempo e a eficiéncia de coleta de ions, a frequencia de
colisao com atomos e moléculas neutras, a energia eletrostatica arma-
zenada no campo elétrico interno e a mobilidade s6 podem ser determina-
das conhecendo-se o potencial interno. Isto torna possivel um estudo
mais apurado das propriedades difusivas dos ions de poldnio no interior
da camara, dos processos de recombinagao dos ions e da produgdao e ani-
quilagao de '"clusters" nos experimentos quando vapor d'agua satura o
ambiente sendo submetidos & campos elétricos de grande intensidade em—

pregados na precipitagao eletrostatica.

A camara de precipitagac tem sua base ‘circular (disco com
orificio central onde se situa o detector) e uma estrutura hemisférica
ambos submetidos ao mesmo potencial (+ Vb). A linearidade das equagoes
que descrevem o potencial junto a simetria do conjunto (cilindrica para
o disco e esférica para o hemisfério) permite sobrepor as duas contri-

buicoes na forma:

 amara = @“)(r, e)«-@(Z)ux Z) (3.6)

S a e d .
olucao por partes d ~amara

3. 1.3 - POTENCIAL DA CASCA HEMISFERICA

- Soiugéo geral da equacao de Laplace em coordenadas esféri-

cas.

® -(2
b [AQ *+B . r ( +l)] Pg(cos 0)

(1) =
o "A{r, 0) 2=0 2

(3.7)

Eliott, 1966).
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A e BQ/séo coeficientes determinados pelas condicdes de
contorno do problema e Pl(cos 0) os polindmios de Legendre cuja forma

compactada é a representacao da formula de Rodrigues:

'3
P (£) = ——

2y S

- 1)£ com £ = cos 9O

Condicoes de contorno:

O hemisfério de precipitacdao tem simetria azimutal nao
havendo cargas em r = O (centro geométrico da base de sua estrutura), as-

sim o potencial assumira um valor finito naquele ponto e consequentemen-—

te o coeficiente B2 =0 VY %.

O potencial na superficie, interna da casca hemisférica, de-
finido pelo comprimento Rhem tem a forma:

+ VO ' 0< © 5_%

®(R,0) =V(@) = (3.8)
Ll
L o, 5 < @<
Assim,
R
vV(0) = ; A RRP (cos ©)

'3 ') (3.9

2=0
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O potencial é uma série de Legendre e os coeficientes

sao fungoes integrais na forma

m/2
A = 20 + 1

3 3

v(0) Pg(cos ©) sen 6 . 4O .
2R

0

Os limites de integragao sao impostos pela definigao

potencial como descrito acima.

A integral calculada para os primeiros coeficientes Ag:

_ 1
Ab ) Vb
N 3V
12" R
A.=A =A =A_ = =A =0 Y n £ 0
2 4 6 8 n ¢ (par)

11 o

"16 " 5
Rhem

1 7
A3=5-3

3 ’
Rhem

A

(3.10)

do

O potencial eletrostatico para qualquer ponto no interior

da camara de precipitagdo devido a casca hemisférica sera:

\Y
el
2

W [~

1y 3 r -
(ﬁl&r, o) 1+5. [ } Pl(cos Q)

(541}

3
r | p.(cos 0) +
[Rherj >
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€m

5 (1)
+—§:-'—é. { rJ P5 (cos 6) + ... (3.11)

onde:
O0<rx< Rhem = 27 cm
Bl
0<6< 5

3.1.4 - POTENCIAL DA BASE CIRCULAR DO HEMISFERIO

- Solucac geral da equacao de Laplace em coordenadas cilindri-
cas.

Raio do orificio onde € colocado o detector.

R_. : Raio da base do hemisfério.
max

(2)
® (p, 2)

Potencial de disco (p = R_. ) - Potencial de disco

com (p

It
o

p: Coordenada cilindrica radial
z: Coordenada vertical

Calculo para o disco com raio R_.

(1) A configuracao das equipotenciais é mostrada na Fig. 3.7.



POTENCllAL INTERNO :
HEMISFERIO ELETRIZADO

|. EIXO DE SIMETRIA SEGAO RETA DA CAMARA DE
2. LINHA EQUIPOTENCIAIS PRECIPITAGAO ELETROSTATICA

Fig. 3.7 - Solucdo da equacdo de Laplace para o potencial de precipitagao associadc a geometria
hemisférica.

34
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Sol Geral: cb(z)(p, 2)=L J (Fom o) B . cosh (Fom Z)

=1 (3.12)

- Simetria azimutal

- Jo(l“Om p): Fungao de Bessel de primeira espécie de ordem zero

definigao do potencial para o problema:

V., 0<p<R_.
o] - max

®(p, 0) =
O ’ RITB’X 5. p < ®
assim:
Rdx R .
max :
2
J v,oe J (T e) dp —J o J_ (T, ) Bdp (3.13)
0 0

Usando-se as relagoes:

n+l

J (l“ci)n+1 . Jn(l“g)d(l"i) = (Tt) Jn+1(T€) (3.14)

e
2

2
2 _ & 12 _n- 2
JEJn(FE)dE == {Jn (Tg) + {1 + ng] Jn(l“ci)}
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R . R .
v max
9 —
2 [ (o Fom) J (rom p)d (Fom p) = B J QJ?'(FCm p)do
)
om 0 0
R .
v max . ,
) _
1,2 (p 1ﬂom) Jl(rom P) -2 Bm P
om 0
R .
max
J23r g+ 3T ¥ 3.15)°
o “om o' om (3.15)
0

(2)
Uma vez que ®(p, 0)

veis para as raizes T _ sdo tais que J (I __ R . ) = 0. Lembrando também
om o' om max

=0 em =R . o0s valore ssi-
p s PO

que Jé(Fg) = - Jl(FE). Os valores de Tom sao mostrados na Tabela 3.1.
\Y
o) _1 2 2 .
T Reax 71Tom Brax) = 2 B Rudx 71 Tom Reax)  * - (3.16)
2V
B = Q (3.17)
m T .R. .J (T R .) .
om max 1" "om max
(2) _ 2Vo ® JO(I‘om p) cosh Tom Z
max m=1 om 1 "om max

analogamente, para o disco de raio = R_. @
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2V .
@(2)( 7) = —0 Jo(l"ok p) . cosh Fok z
min ' "’ “R.._ T z T .J. (I' . R ) (3.19)
min =1 ok 1 ok "min
Assim, }
Total , _ (2) (2) .
disco com orificio‘P’ z) = ®méx b, z) -0 min(p’ zZ) .". (3.20)
Total © Jo(rom p) .cosh T2 -
disco com orificio(p’ Z) = 2v_ . z T R..J(T_R.)
=1 om max 1' om  max

(s 0]

JO(Fok o) . cosh Fok Z
- I T R, J. (T, R.) (3.2D)
k=1 ok min ° “1' "ok min
Rai :J(I R . ) = L) =
izes o( om max) 0 Jo(rok len), 0 (3.22)
TABELA 3.1 - VALORES DE l"um
m l"om k Fok
1 r _ 2,405 1 r _ 2,405
01" R . 01 " R .
max min
5 I 5,520 ) r . 5.52
02 R . 02  R_.
max min
3 I _ 8,654 3 I _ 8,654
03 R . 03 R..
max min
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O potencial total também podera ser escrito na seguinte
forma:

Total (2)

disco com orificio — (o, 2) = 2Vb

p
= 3k —9—] . cosh [k Z ] - J [k . —2] . cosh [k —L
5 ol om Rméx om Rméx ol om R . an R _.

(3.23)

k sao as raizes de J (k_ ) = 0, ou seja:
om O om

k01 = 2,405

ko2 = 5,520

kO3 = 8,654

R . =27 cm R. =1,4cm p e Z as variaveis
max min

Os demais coeficientes dos termos da expansdao s3ao mostrados
na Tabela 3.2.

(2) As contribuigoes somadas das Equagdes 3.11 e 3.23 sdo mostradas atra-
ves das equipotenciais da Fig. 3.8.



POTENCIAL INTERNO :

HEM. + BASE CIRCULAR
ELETRIZADOS

. EIXO DE SIMETRIA SEGAO RETA DA CAMARA DE
2. POSIGAO DO DETECTOR . PRECIPITAGAO ELETROSTATICA
3. LINHAS EQUIPOTENCIAIS !

Fig. 3.8 - Soma algébrica das solucoes das equagoes de Laplace para o hemisfério + disco circular
da base sulmetidos ao mesmo potencial + V-
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TABELA 3.2 - COEFICIENTES CONSTANTES DA EQUACAO 3.23

k k
. _ om om
m J (k) - Ky | Raizes de J ko =0 7. IR, Iy (k)
(k max min
om
1 1,248 2,405 0,089| 1,718 0,519
2 -1,879 5,520 0,204 3,943 ] -0, 340
3 2,350 8,654 0,321] 6,181 0,272
4 -2,742 11,792 0,437) 8,423 | -0,233
5 3,083 14,931 0,553]10,665| 0,207
6 -3,392 18,071 0,669 (12,908 | -0,188
7 3,676 21,212 0,786(15,151] 0,173
onde para cada valor de 0 < Z < Rhem' p variara no intervalo:
2 2%
O<p < (R -2
3.1.5 - ANALISE DO DECAIMENTO DE RADIOISGTOPOS NQ INTERIOR DA CAMARA DE
PRECIPITACAQO ELETROSTATICA
As Figs. 3.9 e 3.10 mostram o perfil de decaimento ra-

diocativo de uma parcela de ar atmosférico no interior da camara de pre-
cipitagdo com o sistema de coleta eletrostatica operando no modo estati-
co, ou seja, a parcela de ar permanece na camara sem que haja circulagao
desta para o meio exterior. Nesta andlise os quatro isétopos do Po sao
medidos simultaneamente dentro da mesma janela do contador de pulsos.

A primeira figura ilustra a produgao dos nuclideos P0218,

Po214 222) e PO212

(produtos de decaimento do Rn
220

(produto de decaimento
do Rn““Y) através das intensidades observadas no espectro alfa de decai-

mento dos isdtopos.
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Os histogramas mostram as intensidades relativas apds

16 hs e 6,6 dias de andlise do ar atmosférico na camara.

O espectro de decaimento para 6,6 dias consecutivos nao
apresenta o pico relativo ao po> 16 cuja energia de emissao (6,77MV) e

218 e P0214.

se posiciona entre as energias dos isotopos Po A auséncia

do P0216 se da devido sua curta meia-vida (0,16 s) na camara. Mesmo sen-
do depositado na superficie ativa do detector, sua desintegragao se
processa mais rapidamente que o tempo necessario a estabilizagao do sis-
tema eletronico de detecGgao e tratamento do sinal produzido pela parti-

cula alfa de seu decaimento.

220

A curva de decaimento conjugada para os isdtopos Rn e
Rn222 na forma de contanges (mimero de eventos) por tempo (hora) mostra

a contribuicao dos dois gases no intervalo de tempo total da amostragem

da parcela de ar. A curva pontilhada mostra a contribuicdo dos isdto-
pos Rn220 e Rn'2_22 nas primeiras horas de analise. Os histogramas para as

16 hs iniciais indicam que a contribuigao do P0212 (8,78 MeV) e conse-

quentemente do Rn220 nas primeiras horas € relevante comparada com a

22

contribuicao do Rn 2 (radioisétopo cuja meia-vida € de 3,82 dias). A

configuragao torna-se contraria para os intervalos de tempo maiores on -

de as intensidades dos isotopos P0218 e P0214 crescem progressiv amen-
te.

A curva cheia mostra a regido onde a contribuigao do
Rn222 € consideravelmente maior sendo o Rn220 um radioisotopo de curta

meia-vida. A comprovacao experimental de que a reta cheia (curva de in-
terpolacao das contagens para intervalos maiores que 70 hs) represen-
ta a medida real do Rn%2 na camara € obtida através da determinagao

do coeficiente angular da curva.

A atividade radioativa no sistema fechado € determinada

pela relacao:
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222 222 ( )
- - - 3.24
log A (t) = log A (tg) - 0,434 an222(t to)
222 222
1ogARn (t) - log AR (¢
222 = =
*%n 0,434 (t - t_)
o]
¢ (3.25)
0,693
_ ==
Agp222 = 223
T
2

- Para dois intervalos de tempo arbitrarios:

it e = (3.26)
" log

222 - t. 222
T . 0,301 .7 tg — L - 3,763
1/2 J ogcj{ 2 . djaS
experi-
mental
A diferenca entre o valor encontrado (3,76 dias) e o

valor esperado (3,82 dias) deve-se a presenga residual do isdtopo Po212

na superficie do detector.
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Na série radiocativa do Th232, o ppl? radionuclideo que

decai emitindo particula B~ é criado apds o Po216 mas anteriormente ao
212 . . p ~

Po , sua mela-vida e de 10,6 h e portanto a produgao de Po212

sistema fechado é sistematica -até que todo Pb212 decaia completamen-—

te na camara.

3.2 - ESTIMATIVA DA TAXA DE_CONTAGEM ASSOCIADA A PARTICULAS AIFA PRO-
DUZIDAS PETO DECAIMENTO DO Rn222 NO INTERIOR DO HEMISFERIO DE

PRECIPITACAO ELETROSTATICA

O alcance médio atingido pelas particulas alfa geradas na

camara pelo decaimento do Rn222

depende da densidade atmosférica "in
loco" e das energias envolvidas no processo de emissac nuclear. Grande
parte da energia cinética dessas particulas é perdida ao longo de seu
percurso devido a formagao de pares de ions no meio produzidos através
de colisOes ineldsticas da particula com moléculas e dtomos livres de
forma que a ionizacao especifica é fungao do mimero de moléculas passi-
veis as colisOes como também da maneira pela qual a colisao particula-
-molécula neutra se processa. Em condicOes ideais em laboratério numa
atmosfera mantida a 15°C sob uma pressac de 760 mm Hg a ionizagao espe-
cifica produzida no percurso de uma particula alfa aumenta monotonica-
mente com o aumento de sua distancia ao micleo fonte, apresenta aumento
rdpido prdximo ac valor maximo de produgao de pares de ions e decai ra-
pidamente apds atingir o valor de pico. Finalmente elétrons sao  cap-
turados pelas particulas alfa formando atomos de hélio neutralizados

no meio.

Valores caracteristicos nas condicoes ambientes citadas

acima mostram o alcance das particulas produzidas pelos nuclideos:

Rn222, Po218 e Po2l4, como ilustra a Tabela 3.3.



TABETA 3.3 - COMPRIMENTO DO PERCURSO CALCULADO EM

FUNCAO DA PERDA DE ENERGIA

ENERGIA DE EMISSEO

PERCURSO MeDIC MO AR

. MUCLIDEOS (MeV) {cm)
Rp222 5 4861 + 0,0070 4,051 + 0,008
po°18 5.9982 * 0,0008 1,657 = 0,008

N
po 14 7 6804 + 0,0009 6,907 + 0,006

LS
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Levando-se em consideragao as dimensces do  hemisfério de
precipitagao cujo raio dista 27 cm do centro geométrico de sua base cir-
cular conclui-se que apenas uma fragao de atomos de Rn222 existentes no
interior da camara poderao ser detectados através de suas proprias parti-

culas alfa emitidas.

Basicamente dois fatores contribuem para a queda de efi-

ciencia no sistema de coleta utilizando-se o gas como padrac de medida:

I. Scmente poderao atingir o detector aquelas particulas emitidas
radialmente, no sentido do detector, no interior do angulo so-

lido subentendido pela area ativa do mesmo.

II. Somente as particulas emitidas numa fina pelicula de ar proxima
ao detector poderao ser detectadas com energias cujos valores
correspondam ao valor aproximado da energia de emissao (carac-
teristica do nuclideo) sem que as perdas no meio sejam relevan-

tes.

Essas duas limitagoes, a primeira imposta pela geometria do
sistema de precipitagao eletrostatica e a segunda pela transferencia de
energia particula alfa-molécula neutra determinam regices de maiores e
menores probabilidades de detecgao das particulas alfa produzidas pelo

2 ~
Rn 22 na camara.

Assim, para uma estimativa da fragao de atomos de Rn>%2
existentes no interior do hemisfério cujas particulas.alfa podem ser con-
tadas com valor de energia tipico desses nuclideos € necessario levar em
consideragao a proximidade da emissaoc em relagao ao detector e o fator
geométrico definido em funcdo das dimensdes da camara de precipitagao e do

detector utilizado.

O primeiro passo é estimar a proximidade maxima, a partir
do detector, que as emissoes devem ser efetuadas para que a perda de

energia das particulas alfa seja suficientemente pequera em relagao ao

valor inicial da energia de emissao.
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3.2.1-DETERMINACAO DO VAIOR LIMITE PARA A PERDA DE ENERGIA

Antes porém, & importante ressaltar a implicacdo instru-
mental que envolve a detecgao de uma particula carregada. O sistema ele-
tronico de tratamento e selegdo de sinal (pulsos elétricos produzidos
pela interacao da particula com o detector) discrimina energias, fora de
uma faixa pré-estabelecida, que nao correspondem ao valor aproximado de
energia de emissdo nuclear de um isdtopo radiocativo especifico. Desta
forma, é necessaria a determinagao do valor minimo de energia transfe-
rida ao detector para que o pulso produzido configure dentro da faixa
de energia (conhecida como janela de discriminagao) e seja contado como

um evento.

A carga total produzida no detector pela interacao de uma
particula alfa é proporcional a energia da particula incidente e é da-

da pela relagao:

) E + dg- k (3.27)
an&mkh E(B',b)
(o) ™ )
. o~ =EX, . 1+ —& (3.28)
emissao cinetica mnﬁcleo
residual
E . -
A pm1sfao , (conservagdo de energia e momentum linear).
o
1+ ——2—
mP0218
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onde

(a) _ (o)

indtica - : Energia da particula alfa incidente.

(87, b),

E : Energia necessaria a produgdo de um par elé-
tron-lacuna. Para um detector de silicio a
energia necessaria para a produgao do par é
3,62 eV (300°K) a 3,71 eV (77°K).

k: Constante de Conversao de escala (MeV para eV), 106.

g Carga do elétron, 1,6 x 10719 Coulombs.

m : Massa da particula alfa.

Mdcleo * rnPo218'
residual

No caso particular para a energia transferida por uma

particula alfa emitida pelo nuclideo Rn222 sobre a superficie de um de-

tector semicondutor de silicio, sem perdas de energia, o numero maximo

de pares elétron-lacuna produzidos é:

222
R 549 L 100 ev
(87, D) 3,71 eV

~ 1,48 . 106 pares

Na descricdo do sistema eletronico de selegao e tratamen-
to de sinal associado ao precipitador eletrostatico, foi introduzido a
nocao de discriminador de amplitude cuja fung3o basica € de selecionar a
faixa de energia para pulsos gerados na saida do amplificador. Assim
para que um pulso de altura "h" seja contado como um evento correspon-

222

dente a energia de decaimento do Rn , as alturas minima e maxima para

o0 pulso devem necessariamente estar compreendidas no intervalo definido

pela janela de discriminagdo que efetua a selegao do sinal.
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Desta forma estabelece-se um limite maximo de perda de
energia da particula alfa emitida pelo Rn222 no ar, a fim de que o sinal

produzido tenha uma amplitude maior do que o limite minimo de discrimi-
nagao.

A altura maxima de um pulso elétrico produzido pela in-

teragao particula alfa-detector é:

0 .
_produzidaa . . .
ypulso _ “produzida n* (unidade: volt) (3.29)

i =

CF: Valor da capacitancia de realimentagao (circuito do pré-ampli-
ficador)

n*: Ganho do Amplificador.

mas

-1
-k m
0 . =EL— 1+ —2— E . .= (3.30)
produzida E(B‘, b) ° mP0218 * “emissao .
-1
goulso _ Jp= ¥ T 1+ o E - | e
max c. E(B‘, b) mP0218 * “emissao -31)

|
Y

n**
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K
pu'lso = * %k = 1 3 M — _Q |
[Vmax n** E_ =k, Volts (emissao sem perdas) R E i
|
(3.32)
Janela de discriminaGao
. limite inferior: ngnela = 2,3 Volts
. limite superior: V%Znela = 3,0 Volts
Amplitude de Pulso
. limite inferior: Vpglso = n** E. = k
min 1 1
.. . . pulso - k% -
. limite superior: Vméx n E2 k2
E1 2: Energia da particula alfa atenuada no meio.
. E
janela _ pulso _ .. _ . 1 _2,3
Vinin Vinin mrE =23 . g T
o o
. . E
janela _ pglso _ " _ . 2 _ 3,0
V- me n E2 3,0 . . E k
o} o
. . Banda de
ij?mela < Vpulso < qunela . 2,3 E_ < energia < 3.0 B
min max k o . o]
o] selecio- o]
da

(3.33)
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Ajustando-se o ganho do amplificador de forma que ko

2,6 Volts para um pulso produzido por uma particula lafa incidente de

5,4861 MeV (Rn222), o valor minimo de energia para que o pulso esteja

dentro dos limites da janela de discriminagao é 0,87 E, como indicado
na Fig. 3.11.

600
A
A EReE
B: 0,87 E, '
400 — _ D \ —
£ A
| l
at ||
5 | ||
QO 200 |— i )l ! \ —
£ | i
[ \\ A
| winl
o) / \\ J \ \ s \

Energia

Fig. 3.11 - Perda de energia de particula alfa indicada pela altura do
sinal.

FONTE: Nuclear Instruments and Systems (1986/1987).

DESCRIGCAO FISICA DO PROCESSO DE PERDA:

A férmula de Bethe descreve a perda de energia para uma

particula carregada por unidade de comprimento em sua trajetdria, pela
expressao:




qu_: Carga da particula
Z: Numero atdmico dos atomos que constituem o meio

I: Excitagao média dos &tomos do meio.

Para uma particula alfa nao relativistica a equagao tem a forma:

4 _
161 9= wz . 1n {-——&—O‘

2
mB_ Va

_dE _ (3.35)
dx

ou seja, a densidade do meio, o nmumero de pares elétron-ion formados e
a energia cinética da particula alfa no meio modulam a perda de energia

desta desde o momento da emiss3ao até o alcance maximo atingido.

A arva de Bragg éa Fig. 3.13 mostra a perda de erergia @ partir da
ionizagao especifica para a particula alfa do nuclideo Rn2%2, a regido
hachurada representa o trecho do percurso onde ~a perda de energia é de
aproximadamente 13% do seu valor inicial (0,87 Eo) . O comprimento de
trajetdria associado a essa perda € de 0,95 cm (Experiments in Nuclear
Scierre, . AB4/EE, CRIEC, 1981) que corresponderd a distadncia méxima nucleo
emissor (Rn222) - area ativa do detector onde a emissao alfa deva ocor-
rer  para que a particula uma vez detectada produza um pulso elétrico

. . . . . 222
cuja altura esteja associada a energia de decaimento do Rn .

Fica delimitado consequentemente uma regido de maxima
probabilidade para a detecgao de particulas alfa provenientes do decai-

mento radiocativo do Rn222

no interior do hemisfério de precipitagao ele-
trostatica. A Fig. 3.12 ilustrando um detector barreira de superficie mos-
tra uma aproximagdo da "Regido de Maxima Probabilidade (RMP)" nas ad-

jacéncias da area ativa do detector.
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Fig. 3.12 - Aproximagao para a segao reta da regiao de maxima probabilidade onde uma particula alfa emitida

no detector pelo Rn222 é contada como um eventc associado a este nuclideo.
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Fig. 3.13 - Perda de energia de particula alfa em fungdo da ionizagao especifica pro-
duzida no meio.
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Volume da RMP:

2 2
2m ?’95 * 1/Rdetector ¥ hdepresséo do
VolRMP ~ J/ | detector r2dr
0 0

hdepresséo do

m detector
5 T arc tg R
J' detector send do } dp
0
~ em coordenadas esféricas
2 2
0,95 + V/ Rdetector * hdepresséo do °~ 2,3¢ cm , onde
detector
Rietector ~ 1,38 cm e hdepresséo do ~ 0,20 cm
detector

para um detector modelo BR-033-600-100 (EGG-ORTEC)

20
3

Volemp ~

)
. 12,81 {:1 - sen (érc tg'% } j . (2.36)

Vo
VoiRMP - 0,0006 .°.  Voly, ~ 0,06% do valor
total hemisf.

VOltotal hemisf.
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Desde que a densidade numérica de atomos de Rn222 seja
constante no volume total da camara de precipitacao eletrostdtica sera
possivel a partir da Ultima equagao determinar o nimero de &tomos por

unidade de volume existente na RMP.

Total NRMP
Npn??2  Npp222 - _ Volpwp wlosal

- Rn222 ~ Vol * “Rn222 .
V'olTotal VolRMP Total

Total
Rp222 ~ 0, 0006 NRn222

A regido de maxima probabilidade limita um volume no es-
pago onde particulas alfa geradas no decaimento Rn222 podem atingir a
area ativa do detector com perda minima de energia. No entanto, nem to-
das as particulas sdo emitidas na diregao e no sentido desta area. A
direcao de emissao é aleatdria tendo a particula alfa igual probabili-
dade de ser emitida em qualquer direcao do espago. Torna-se  importante
por esse motivo definir para o problema um fator de corregao geométrica
"Gp" de forma a levar em consideragao emissoes no interior do angulo

solido "Qp" onde a detecGao seja possivel.

Total emitidas
N.detectadas -G Nna RMP

4 P 4
2He 2He
. Considerando o nuclideo Rn222 como uma fonte pontual:
1Y)
G_=-E
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onde "P" €& um ponto arbitrario no interior da RMP entao,

b n y2n n
Qp =% (1 - Ll*)+% M. L (_41131 (2n;l)! [%} Z Tk , onde
n=1 27 (n!) k=0
(3.37)
k+1
- - ! -
p = {=1)" (4n - 2K)! (2K

k  (2n - k)!(2n - 2k + 1)!

2 2
Lpo = P
¥ (L2 ~ 2) + R?
Po o detector

LPO: distancia do ponto "P" ao centro do detector

p: menor distancia entre "P" e o eixo de simetria do detector

_ 2 _ 2 2
b= V/,(LPO p7) + Rietector

Por simplicidade tomaremos o valor de ”Gp” para um ponto sobre

o eixo de simetria do detector distante 0,95 cm deste.

2m o

{ [ sen@ d@} dp = 21 (1 - cosa); (3.38)
0

cosa = 0.95 ~ 0,57

2 2
//(0’95) * Rdetector

o= |
e1xo )
0
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G . = l’(l - cosa) ~ 0,22
elixo 2

Como para cada nuclideo Rn22? estd associado uma € apenas

uma particula alfa emitida em seu decaimento, entao

PV (medido) Total na RMP _ Total
Rn222 ~ GeiXO Rn222 = 0,22 . 0,0006 NRH222 =

= 0,0001 N20533 , ou seja

(existente na camara)

(medido) o
N ~ (0,01 %) NRH222

Rn222

3.2.2 - CONCLUSRO

0 Rn222 por ser um gas eletricamente neutro nao sofre a in-

fluencia do campo elétrico existente no interior da camara de precipita-
Gao eletrostatica e portanto se move livremente no circuito no qual é
produzido e confinado. As particulas alfa emitidas por essas espécies de
nuclideos possuem energias na ordem de 5,49 MeV. Por outro lado, o cam-
po elétrico radial, estabelecido entre as paredes internas do hemisfé-
rio de precipitacao e o detector, gerado por uma diferenca de potencial
de aproximadamente 17 kV nao é efetivamente suficiente para defletir a
trajetdria das particulas alfa emitidas e direciona-las para a regiao
ativa do detector a fim de que aquelas particulas alfa sejam contadas
como eventos. Somente as emissaes direcionadas relativas aos nuclideos
dentro da regidao de maxima probabilidade estarao associadas a contagens

do elementc de interesse.
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Conclui-se entao que a medida direta do Rn222 utilizando-

-se a técnica de coleta eletrostatica tal como a descrevemos,  torna-se

ineficiente. Serao na verdade seus produtos de decaimento emissores al-
218

fa, Po com 99,98% de probabilidade de emitir espontaneamente uma par-
ticula alfa e o P0214 com 100% de probabilidade, os elementos através
do qual o Rn222 é medido. Portanto, trata-se de uma medida indireta da
atividade radioativa existente na camara. O que possibilita o emprego
dos isotopos de polonio para a medida da atividade do Rn2%% & o equili-
brio secular estabelecido entre estes elementos no sistema.

3.3 - SIMULACKO DA VARIACKO DA ATTVIDADE DE Po°1® E Po’ " NO INTERIOR

DA CAMARA DE PRECIPITACEO ELETROSTATICA

Sera ilustrado a seguir uma simulagao que mostra a varia-

Gao das atividades dos isotopos do Po com a introdugao de um fluxo de
Rn%%2 cuja atividade é constante e conhecida. A finalidade da operagao
é determinar o tempo necessario ao equilibrio entre a fonte e os produ-

tos de decaimento produzidos na camara e utilizados na medida do gas.

218 e Po214 n

As fungoes que descrevem as atividades dos Po o interior

do precipitador sao obtidos tomando-se em consideragao sua estrutura
hemisférica onde os orificios de entrada e saida de ar permanecem

abertos de forma que todo o RnZ%2 "é(ln)"

injetado numa razao constante
circule seu interior e seja removido para o exterior na mesma razao tal

como ocorre nas medidas em superficie, Fig. 3.14.

Os termos de perda sao devidos ao decaimento radiocativo e

a remogao do gas do precipitador pelo fluxo "é(OUt)“.
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¢(in) gé(out) 1'
FONTE Cte' SISTEMA DE PRECIPITADOR v
Rn222 — | FILTRAGEM ELETROSTATICO
ACESSO 20\ .., diagrama de blocos
EXTERIOR
. . 222 <
Fig. 3.14 - Reciclagem de Rn atraves do
precipitador.
(in)
a_ - b (fonte)
ac Ngp222(t, @) = - A 222 N 222 + { Vol . N 222

: (out)
- - -~ 4 )
Vol Nhn222 seeseen descrigao analitica
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Para o P0218:

d

ar NP0218 (t, ) = - XP0218 NP0218 + KRn222 NRn222

Usando as condigoes de contorno:

NRn222(t' ?) o =0 e NP0218(t, ?) o = 0, como também

é(in) _ ¢(out) - %

(fonte) (fonte) 599
kRn222 Nhn222 = ARn222 : Atividade do Rn produzido pela

fonte

A solucao para a equacao diferencial sera:

-A, 218 t

AP0218 Po

(fonte) (& #) ~ K (& { 1 -k,(8) . e
%&QZZ

- Ky (8)

(3.39)

|
ST
H/__/
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kK (6) ~ ————  k(#)~ ——— k() ~ —
L 4 0317 | - 572,5 ° L .8
& & 572,5

t: Varidvel temporal, t(horas)

$: Parametro - fluxo: EQ]3 Eﬁ]—1

s = 50 1071

42~ 100 1.n71
63 < 200 1.071
34 = 300 1.071
45 - 800 1.n72

: A (k)
As curvas obtidasma Fig. 3.15 variand-se o pararetro ¢ k=1,

2, 3, 4, 5, mostram O tempo caracteristico para o equilibrio atingido
pelo sistema a partir de uma fonte conhecida. Dentro do ponto de  vista

experimental o valor de "t = t(resposta 20 ilibrio)” torna-se im-

portante para que se conhega o intervalo de tempo a partir do qual o
equilibrio secular entre o Rn222 da fonte e o Po218 produzido se  esta-
belega. O resultado mostra que quanto menor o fluxo de Rn222 amostrado
majior sera o intervalo de tempo necessario ao equilibrio. O fluxo  nor-

1

malmente empregado corresponde a um valor em torno de 300 1.h ideal

para as condigoes de operacac exigidas para um monitoramento — constante

do Rn222 atmosférico.

Ainda sobre a condicdo de equilibrio, tomando-se a  equa-

cao inicial na forma:
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(fonte)
d _ D _ B _
at NRn222 = Yol NRn222 [XRn222 + Vol] NRn222 = 0,01 e
(fonte) v 222\t

b NRn222 - LV 1 + "Rn I
N_ 222(t) = ) 1-e V@ +
Rn b J

Vol. [Vol + }\RHZZZJ

e— [% + ARn222]t

+

Nﬁn222(0) solugao geral

sera possivel estimar o valor de "t" para que 99%, ou qualquer outro

valor percentual que se queira, do equilibrio seja atingido:

B ¢
definindo: Vol + XRn222 = X N§n222(t=0)5 Nﬁn222
(fonte) (fonte) (fonte)
% Np 222 i X .0 N, 222 i ) B N, 222 ,
Vol Vol . X X Vol . X
. N 222 .e Xty =0,01
Rn 14
(fonte)
? N2 v 80 222 . Xt = 0,01
Vol Rn !
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(fonte)
é N, 222
-xt + 1n {<—7i§%——— - X Ngn222 = - 4,61

Jﬁ{ﬁ%.E ggmﬁﬁgmj—ﬁgzﬁgzz}+aa

t(99%) = (3.40)

s
]

Wl T RP2

observando o caso limite quando ¢ -+ O tem-se que NRn222(t) =
o —)\Rn222 t :
Ny22 . e , ou seja, quando nenhum fluxo é introduzido o nu-

222

mero de atomos de Rn na camara decai a partir da quantidade ja

existente, como esperado.

A variagao da atividade no tempo levando em consideracao

o po’tt poderd ser obtida a partir da equagao:
(fonte)
ARn222 A Po218 t
N_ 218(t, 4) = ——— k. (g) 1 -k, (#) . e -
Po 1 2
A 218
Po
_¢<§§
- k3($?5) . e

onde os demais elementos da série: Pb214, Bi214 e Po214 deverao ser

considerados.



15 T T T T T U Ty IT“T‘TTT"['W“[’".TAT’FT' | A e U (s (A S G A U G S SR

i ]
- ATIVIDADE DO Po—218 NO HEMISFERIO DE PRECIPITACAO
- A atividade € parametrizada pelo fiuxo introduzido :
i no sistema de coleta eletrostdtica ]
I ]
1O = = m e e e e e s
I i
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Fig. 3.15 - Simlagao da resEosta do sistema de coleta eletrostatica a partir da introducao de uma fonte
constante de Rn222,

As curvas determinam os intervalos de tempo necessarios ao equilibrio radioativo no interior da
camara para varios fluxos empregados.
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A partir das mesmas condicoes de contorno usadas para o
218
Po :
pr214(t, p) = NBi214(t, g) = NP0214(t, %) = 0
t=0
. .. 214 ~ . 222
obtem-se a atividade do Po em funcao da fonte conhecida de Rn :
(3)
AP0214 “Apy218  t
m(t,é) ~ kl(é) 1-G(8) . e -
A
Rn222
“App?ld t hg214 t
- h(g) . e -i(4) . e -
)
- j(d) . e f
(3.41)
orde: G(#) = 0,0296 . k2(¢)

3,767

h(g) = 3,767 + 0,484 k2(¢) - ] k3(¢)
- w)
65, 10
i(6) = 2,767 - 0,507 k,(8) - -
s -t
88, 64 65,10

(3) A familia de curvas estd mostrada na Fig. 3.16.
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3,767
k(B + N ()
5 [1 4 ] 5
65,10
i(8) = - ky(8)
R
65, 10 88,64
onde:
1im AP0214 _ 1lim APO218 = k. (g) =
tooo (fonte) — tow (fonte) =~ 1 - 0.317
ARn222 ARn222 1 + p

ou seja, o valor da atividade dos isotopos do Po no equilibrio s6  de-
pende, além do valor da atividade da fonte, do fluxo de Rn222 que

circula através do precipitador eletrostatico.

Uma consideracao que fica implicita € o fato de que a ve-

18 ou P0214) sob a presenga do campo

locidade adquirida pelo ion (Po?
elétrico no interior da camara é muito grande comparada com aquela
devido ao fluxo com que o Rn222 é injetado, ou seja, a importancia de
seu utilizar um fluxo Otimo no sistema esta associada ao tempo de resi-

déncia da parcela de ar no interior da camara .

Assume-se assim que todos os ions positivos. produzidos "in
loco" s3o acelerados pelo campo. Perdas por recombinagdo ou ions . que-
atingem somente as bordas metdlicas do detector, fora da regiao ativa

deste, serao tratadas nos capitulos seguintes.
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Fig. 3.16 - Simulag3o para o intervalo de tempo de resposta ao equilibrio para o nuclideo Po<14.
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3.4 - CALIBRACAO DINAMICA

A calibragao do ponto de vista dinamico se faz necessaria
levando-se em consideragac o fato de que o sistema, tal como descrito,
é um analisador em tempo real da atividade radicativa de uma parcela do
ar atmosférico injetado no interior do hemisfério de precipitagao re-
sultando num processo dinamico de amostragem e medida da radicatividade
do ar (como foi visto na descrigao do sistema de detecgac de Rn222)

reira e Silva (1989).

, Pe-

Com o objetivo de se estabelecer uma relagao univoca en-
tre contagem (na forma de mimero de eventos por unidade de tempo) e
atividade radicativa de uma amostra de ar, foli elaborado um sistema que

utiliza no seu interior uma fonte de Rn222

conhecida e cuja taxa de
producao é constante. Todo o radonio produzido internamente é transpor-

tado através das partes do sistema de forma reciclada.

O sistema de calibragao no seu conjunto € subdividido em
duas partes (subsistemas A e B) como indicado na Fig. 3.17. Esses sub-
sistemas sao a principio independentes, mas atuarao de maneira conju-

gada no decorrer da calibracao do sistema de coleta eletrostdtica.

Todos os elementos que compoem os subsistemas estao refe-
renciados abaixo de acordo com a numeragao indicada na figura de cali-

bracao.

A fonte-padrac empregada € disposta nas paredes internas
do cilindro (8) na forma de uma fina pelicula de um minério de uranio
(Pichblenda) em forma de pd diluido em 510, resultando numa mistura com
1% de uranio. O procedimento adotado maximiza a taxa de escape do gas
da fonte uma vez que a distribuigdo do pd é aproximadamente  homogénea

ao longo da superficie ativa desta.
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25. |
|
} ZZ!
_______ — —- ———
Fig. 3.17 - Esquema do circuito de calibragao dinamica do sistema de coleta de ions: . susbsistema A: siste-

ma de injegao do gas de araste (Np) e sistema umidificador; . subsistema B: sistema de  produ-
Ggao do gas radioativo, coleta de ions e eletronica associada ao tratamento e aquisigao de pulso
nuclear.

Z8



83

Subsistema A

1. Fonte de diluicgao (N2 puro - R gasoso)
2. Medidor de fluxo

3. Tubo com silica gel

4.a, 4., 4.c. Valvulas "three-way"

5. Agente umidifiéador

6. Cinta de aguecimento

25. Camara adiabdtica

26. Sensor de temperatura

27. Sensor de umidade

Subsistema B

7.a, 7.b. Valvulas "two-way"

8. Fonte de Rn conhecida

9. Bomba de membrana

10. Filtro

11. Hemisfério de precipitagdo eletrostdtica
12. Detector do tipo barreira de superficie

13. Alta tensao

14. Fonte de alimentagao de pré-amplificador
15. Pré-amplificador

16. Amplificador

17. Integrador de pico

18. Discriminador de amplitude

19. Circuito anti-coincidéncia

20. Circuito mono-estavel
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21. Contador
22. Fita digital
23. Analisador multicanal

24. Impressora

3.4.1 - DESCRICAO DO EXPERIMENTO

Todo gas residente no subsistema B € colocado em circula-
Gao somente naquele subsistema, utilizando-se uma bomba de membrana de
forma a homogeniza-lo no circuito. O fluxo de operagaoc é aquele utili-
zado para as medidas de campo e é controlado por um fluxdmetro de fluxo
pré-ajustado acoplado a saida de ar da bomba de membrana. Uma vez esta-
belecida a homogeneidade no subsistema B, nitrogénio seco (proveniente
do subsistema A) é introduzido em B a fim de diluir a concentragao lo-
cal deste até que os termos de producao-decaimento do gas produzido pela
fonte e a diluigao gerada pelo nitrogénio se equacionem numa mesma- taxa
de variagao levando o sistema a uma nova configuragao de equilibrio. O
uso de nitrogénio nesse experimento como gas de arraste decorre do fa-
to deste ser quimicamente inerte em relagac ao gas e aos ions produzi-
dos no sistema, ser seco desde seu processo de produgaoc e envelhecido
por mais de 40 dias. Essa ultima condigao é excencial para que o gas de
arraste tenha concentragao zero de radbnio. Desde que as valvulas 7.a e
7.b permanecam fechadas, a atividade radioativa do Rn222, produzido
internamente pela fonte entrara em equilibrio com a atividade de seus
produtos de decaimento, depois de um intervalo de tempo caracteristico
suficientemente grande (levando-se em conta apenas os termos de produgao

e decaimento do mesmo) .

No entanto, ndo € necessaria a condigdo de equilibrio en-
tre 0 gas e seus produtos no subsistema B, fechado, para que a diluigao
se inicie.

222

Uma vez conhecida a atividade do Rn an . qualquer instante

de tempo, injeta-se nitrogénio através da valvula 7.a, permitindo-
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-se simultaneamente que parte do Rn222

misturado ao nitrogénio diluente
saia a mesma taxa através da valvula 7.b. A partir da admissdo do gds
de arraste a atividade radioativa no sistema decai de um valor conhecido
(calculado) até estabelecer-se num valor limite de equilibrio cujo valor
numérico é obtido baseado nos processos de perda e produgaoc nos subsis-
temas e nas constantes que envolvem o decaimento radioativo dos ele-

mentos no interior da camara.

A equacao diferencial que descreve completamente a taxa de

variagao no tempo dos atomos de Rn2?

levando-se em considderagao os
termos de producao, decaimento, escape do sistema (Valvula 7.b) e dilui-

Ggao (Valvula 7.a) tem a sequinte forma:

EE'NRngzg = € ARa226 NRa226 - XRn222 NRn222 - VY NRn222 +
12 termo 22 termo 32 termo 42 termo
+ VB NRn222 (3.42)
52 termo

12 termo: Variagao no tempo relativa ao numero de dtomos de Rn>%2

o ~ 222 . 226 .

22 termo: Termo de produgao de Rn a partir do Ra™", € e otermo
que leva em consideragao a fragao de atomos de Rn222 que

escapa da fonte padronizada (taxa escape/produgao)
32 termo: Termo de decaimento

4° termo: Termo de escape via valvula 7.b. V_: termo que leva em
222 . .
que e perdida pa-

ra o meio exterior. Uma outra parte desses atomos retorna

consideracao a fragao de atomos de Rn

a regido de produgao e efetua novamente o movimento de
circulacdo ao longo das tubulagoes do subsistema B. A di-
mensao de VY na Equagao 3.42 é Ef]—l e podera ser es-
crita como funcao do fluxo de saida (coincidente, natu-
ralmente, com o valor numérico do fluxo de entrada de ni-

trogenio através da valvula 7.a).
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A dimensao de éd é [1J3 ) [ﬁ]—;

Quantidade adicional de Rn222 projetada para o subsiste-
ma B por meio da valvula 7.a. O numero de atomos de
Rn22% que penetra no subsistema B é insignificante com-
parado a atividade produzida no cilindro da figura de
calibragac uma vez que O N, utilizado como gas de ar-
raste nao contém elementos radicativos misturados a sua
composicao. Desta forma nao ha contribuicao do quinto
termo para o equacionamento do problema da diluigao do

Subsistema B.

As valvulas 4.a, 4.b e 4.c operam coordenadamente de modo

a introduzir a umidade desejada ao sistema quando conveniente ao ex-

perimento.
A equagao resultante sera, portanto:
d - _
3t NRn222 = (VY + XRn222) NRn222 + € NRa226 XRa226 (3.43)
. éd
V. podera ser convencionalmente escolhido como V., = , onde
Y Y V'OlTotal

Vol

pdsito da fonte de Rn

Total

= Volume do hemisfério de precipitacao + Volume do cilindro (de-

222) + Volume interno das tubulagoes.

NOTA: O comprimento das tubulagdes é minimizado de forma que, com boa

aproximagao, tenha-se:

V'OlTotal

isto evita que parte consideravel de Rn

~ e e + Vv
VOlHemlsferlco OlCilindro

222
permanega agregado  as

paredes internas dos tubos condutores do gas.
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Resolvendo a Equagao 3.43 (ver Apendice B), obtém-se:

€ \. 226 N_ 226(0)
N 222(t) = Ra Ra . e 'Rra22ot
(an222 - XRa226 + vy)

s C(1) . e—(v& + an222)t (3.44)

(1)

para a determinacao da Constante C é usada a condigao de contorno:

lim NRn222(t ) o lim NRn222(t)

! . . 3.45
t- T subsistema B t>0 subsistemas A+B( )

- definigoes:

. O indice intitulado “subsistema B" (primeiro membro) indica que

o circuito B da figura de calibragao é mantido fechado.

. O indice intitulado "&ubsistema A+B" (segundo membro) indica
que os circuitos A e B s3o interligados favorecendo a passa-

gem do gés de arraste (N2) no interior do conjunto.

t: Varidvel Contadora. Toma-se t = O a partir do instante em que o
nitrbgénio é injetado no subsistema B, ou seja, quando inicia-se
a diluicao. As valvulas 7.a e 7.b sao simultaneamente abertas
para que seja permitido a passagem do gas de diluicao ao inte-
rior e ao exterior do circuito de calibracdo. A varidvel "t"
continuara sendo utilizada para todos subsequentes intervalos de

tempo até o infinito.
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t': Varidvel Contadora relativa a um intervalo finito de  tempo.
A variavel "t'" tem sua origem (t' = 0) no instante em que se
inicia a producao de Rn222 no subsistema B, ainda quando este
Uultimo esta ausente de qualquer ligagdo com o meio externo (por
meio das valvulas 7.a e 7.b fechadas). A produgao do gas ini-

cla-se basicamente de duas formas, a saber:

Alternativa A: Quando a fonte do Rn222 € acoplada ao subsiste-

ma B.

Alternativa B: Uma vez montado o subsistema B, introduzin-
do-se nitrogénio puro até que praticamente todo gas resultante
para o exterior da valvula 7.b seja o proprio nitrogénio de
entrada. A partir dessa condigdo o subsistema B € isolado e a
atividade do Rn°?? cresce até se estabilizar em seu equilibrio

caracteristico de acordo com a lei do decaimento radioativo.

A variavel "t'", portanto, define a atividade radiocativa exis-
tente no subsistema B (mantido isolado) em qualquer instante
de tempo a partir da produgdo inicial do gas pela fonte pa-

drao até a introdugdo do gas de arraste.

. . p 22 .
T: Instante de tempo que define o numeroc de atomos de Rn 2 exis-
tente no subsistema B isolado depois de "T" unidades de tempo,
em outras palavras, é o tempo de acumulo do Rn222 gerado pela

fonte padronizada no subsistema B fechado.

Assim quando t = 0 (22 membro da Equagao 3.44) o mimero

de atomos de Rn222 existentes no circuito sera NRn222(T):

€ Npq226 Nha2226(0) [1

L - e Ra?2T) - N, 222(0) (3.46)
Rn

12 termo 22 termo
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12 termo: Numero de atomos de Rn22% no subsistema B
isolado depois de passados "T" unidades de

tempo (ver Apéndice A).
22 termo: Equacao 2.4 comt = 0O

-AL_226t
lembrando que XRn222>> XRa226 e que e "Ral?b ~ 1 (ver

Apendice A), tem-se:

€ Apa226 Ny 226(0) [1 i e-*anzzT} _ € *pa226 Npy226(0) ,

>\an22 [ )\anzz + VY)

+ oD (3.47)

(1)

explicitando-se o valor de C em 3.47 e usando-o em 3.44,

aparecera finalmente apds algumas manipulagdes a forma compactada.

e Ra
Nanzz(t) ~T 1+0.e T , onde (3.48)
ARa = N v -A T
Ara226 Np 226(0) 1= {1 . TL—] {1 - o MRp 222 J_ 1
Ry 222
(3.49)
Ra
€ A
I =7 (3.50)
Rn222 + v
Y

A dependéncia com o fluxo esta diretamente as-

sociada ao termo VY' onde funcionamente:

r=r(¢d) e H=H(¢d,T)
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Analise de casos extremos:

c aRa (1 ) e:’\anzzT)

lim N T(t) ~ (L +1) = (3.51)
t+0 Ari2
V_ =0
Y
uma vez que gquando t»0, VY+O (consequentemente) .
Ra
. _ € A

1lim NRn222(t) ~ T = (3.52)
too éd

*an?2? * Vo1

onde "T" representa o mmero de atomos resultantes apos uma diluigao com-
pleta. Determina-se diretamente desse resultado a atividade radioativa

relativa ao Rn222

, definida a menos de uma constante multiplicada(XR%22)
do valor de Nﬁn222’ para o estado de equilibrio atingindo pelo sistema
conhecidos o fluxo de diluigdo e a fonte de produgao do gas. Desta for-
ma, quanto maior o fluxo de diluicdo aplicado menor sera o valor da
atividade resultante no sistema para aquele fluxo. O termo exponencial
"exp (-€ ak@ t/T)" em Np222 mostra a dependencia do valor do fluxo no
decaimento da atividade. Isto significa que a "forma" tomada pelo siste-
ma para partir de um dado valor arbitrario de atividade e atingir o
valor assintotico de equilibrio dependera da escolha natural do fluxo de

diluigao.

Sucessivamente novos fluxos sao introduzidos de forma a
obtermos quantos patamares de equilibrio forem necessarios para o pro-
cesso de calibragdo. Ressalta-se- ~um novo fluxo s6 é acionado a
partir de um instante "t" suficientemente grande para que possa ser
verificado o equilibrio no patamar anterior. A correlagdo entre ativida-
de tedrica (que possui valor Unico no estado de equilibrio) do Rn222
a media das contagens observadas associadas ao estado de equilibrio ob-
tida nas condigOes importas pelo modelo tedrico resultarao na curva de
calibragao procurada, de forma que a correspondéncia entre contagem e
222

contagem e atividade do Rn fique estabelecida.
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Devido a impossibilidade de se medir a radicatividade de
uma parcela de ar no interior da camara através do uso direto de gases
radicativos, toma-se os produtos de decaimento desses gases (metais pe-

sados ionicos radioativos) como elementos a serem medidos na camara.

Tanto o P0218 como © P0214 tornam possiveis a medida do

Rn222 por meio desta técnica. Assim para intervalos de tempo suficien-

temente grandes comparados com as meias-vidas envolvidas:

XRn222 NRn222 = APO218 NPO218 = XPO214 NP0214 (3.53)
218 I , ~ .«
O Po e o descendente, de numero atomico menor que 222,

238. O sistema de coleta e de-

mais proximo do radonio na familia do U
tecgao tem para esse isotopo resposta rapida quanto a aquisicao de con-
tagens (eventos), uma vez que o primeiro ion produzido no precipitador
é mais rapidamente depositado sobre o detector. Quanto ao P0214, sua res-
posta é mais lenta levando-se em conta os outros elementos metalicos de

curta meia-vida que se encontram na cadeia de desintegragao entre o
218 214 214 .214
Po e o Po (Pb e Bi"77).

A equacao que descreve a taxa de variagao com o tempo dos
ions de poldnic 218 no sistema levando-se em conta as producdes e per-

das por decaimento é:

4 - -
3t Npo2l8 = A 222 N 222 - A, 218 N, 218 (3.54)

A Equagdo 3.54, diferentemente da Equacao 3.42, nao leva
em consideracao o termo associado ao fluxo de diluigao como termo de
perda no sistema. Esta equagao diferencial decorrente do decaimento ra-
diocativo do Po218 nao inclui explicitamente a dependéncia com a dilui-
Gao porque as perdas consideradas ja estdo presentes na expressao atra-

222 existentes no

vés do termo Ny 222 que define o numero de atomos de Rn
circuito resultado de produgac e perdas no sistema tomando como refe-
réncia a fragdao de atomos que escapam para o exterior pela acao do gas

de arraste como também a quantidade liberada pela fonte padrao.
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Usando o valor N, 222 na ultima expressao, aparecera:
e AR®
I N_218 + A_218 N_218 A 22 ¥ ot
dt “Po Po Po pp~c (1 *0 . e (3.55)
Tem-se entao como solucao de (3.55):
Ra
A, 222 T AL 222 T 1 _En t
N_ 218(t) = =8 . e s +
Po A 218 Ra °
Po A 218 - €A
Po r
-A_ 218 t .
+ o2 TPo (3.56)

A condigdo de contorno necessaria para a determinagao de

(2) (1)

C basea-se no mesmo principio utilizado na determinagao de C
1im Npo218(t") cs lim NP0218(t)
e T subsistema B 0 subsistemas A+B
ou seja:
A, 222 T A 222 T 7
_ "Rn Rn (2)
Npo28(T) = 5 oig— * Ra ' C (3.57)
Po A 218 - €A
Po r

(2)

A constante de integracgao C fica determinada desde que

NPO218(T) seja conhecido.

Mantendo-se as valvulas 7.a e 7.b fechadas:

da_ - _
ac NPO218 = XRn222 NRn222 APO218 NF 218
subsistema B

(Apendice A)
(3.58)
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onde

6:%6226 NRa226(O) -\ 222 t!'
NRn222 = NRn222(t ) = [1 -e

Rn
XRn222 ] (3.59)

NPO218: Numero de atomos de P0218, que circula no subsistema B de-

correntes dos atomos de Rn222 livres neste subsistema.

Através das duas ultimas equagdes tem-se:

Ra - 222 t'
d _ €A ARn
3t NP0218 + AP0218 NP0218 = kRn222 KR§22[1 e ] (3.60)
Assim:
-\, 222 t!
Rn
Ra 1 e (3)
N_ 218(t') = € A - +C
Po xP0218 XP0218 kRnZZZJ
—XP 218 t!
o PO (3.61)
CONDIQiO INTICTAL DE CONTORNO:
o _ . (3)
Quando t' =0, N_ 218 =0 . . C =
Po
Ra 1 1 ]
=cA = - (3.62a)
L 190218 XRn222 XP0218
e também:
lim N_ 218(t') = N_ 218(T)
£ 1T Po Po (3.62)
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A Equagao 7.16 estabelece a dependencia da fungao NPO218 =

(2))-

NPO218(t, C

Mas, C(2) = C(2) (NP0218(T)), por outro lado:

B (3)
NP0218(T) = NPO218(T) (c7")

onde C(3) s depende de constantes conhecidas.

Se sequenciarmos as operagoes acima teremos:

(3) , )
C — NP0218(t ) — 1lim NP0218 — C

t'-»T

(2)
— NP0218(t)

portanto:

NP0218(t) =Y., . €

“Apg218 t L “Apg218 t T .
T r,m (& €

)\Rn222 —>\P0218 t
' |1 -e

+ ——
)\P0218
(3.63)
As constantes Y, e B[, I sao definidas como:
.- c ARa [1 _ e—)\Rn222 T] .
T )\P0218 - A‘Rn222
).Rn222 -2, 218 T
_Rn _ Po
T [1 e ﬂ (3 .64)
Po
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Yp = YT(T), onde T é um valor fixo (tempo de acumulo de material ra-

dicativo no subsistema B).

L DI ag 222 |
I, o c Re 3.65)
*po218 {1 T X 218]
Po

com BFJI = BF,H (6., T).
Analise de casos extremos da Equagao 3.63:
iig NPo218(t) = Tp (3. 66)
Como € demonstrado no Apendice B, o termo Yo é o valor

de N?O218(t') na Equagac 3.61 quando t'»T e C(3) assume o valor cor-

respordente a Equagao 3.62b. Em outras palavras, o valor inicial da ati-

218

vidade do Po (XP0218 NP0218) depende somente da fonte de produgao do

nuclideo, da constante de decaimento do mesmo e do tempo de acumulo T.

lim N V218(t) = EBQEEE T = an222 N =
tso PO A. 218 -~ A, 218 ° %)
Po Po 222 & d
XRn Vol
_ca® 1
1

Assim, o valor de NPO218(t) para intervalos de tempo muito
grandes depende da fonte de produgao, ARa, e da forma com a qual a di-
luicdo é introduzida no sistema. Quando maior o fluxo de diluigao menor

218 atingido no seu estado de equilibrio

sera o valor da atividade de Po
(como era esperado intuitivamente). Neste caso ndao existe a dependéncia

com o tempo de actmulo (T).
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Os termos constantes na equacao que descrevem a variacao do
nimero de dtomos de Po>tC no tempo (3.63) sao além das constantes de

decaimento (Xk, para o k-ésimo nuclideo), o tempo de acumulo (arbitra-
226 Ra

riamente escolhido) e a atividade radioativa do Ra (A" = xRa226
Nﬁa226(0)).

Nﬁa226(0) é calculado a partir da massa da fonte padrao em-
pregada:

- massa da amostra: 2,5 g

- massa de Uranio 238 (MU238 = 0,025 g)

My 23

_ NU238 = A0238 . N, NO~~ 6,0249 . 1 (Namero de Avogadro)
NU238 = 9§%§§ . 6,02 . 1023 ~ 0,632 1o20 atomos

Admitindo-se o equilibrio secular: A;238 N;238 = )\ 226

NRa226(O):
\,238
. N.238
N, _226(0) = ——5= U
Ra ARy 226
Usando os valores das constantes de desintegragao na figura de decai-

mento radioativo (introdugao):

18 -1

Np,226(0) = .87 . 10_11 =< . 0,632 . 1020 - 2,263 101 4tomos
1,36 . 10" s
Ra : N -1
A = 25,226 . Np_226(0) ~ 1107960 desintegragbes . h

€ ~ 0,088 (determinado experimentalmente empregando a técnica des-
crita por Barreto, 1971) - Apendice E.
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A relacao procurada entre nuimero de eventos contados por
unidade de tempo e atividade radiocativa no interior do circuito (sub-
sistema A+B) num regime de equilibrio € estabelecida entre owvalor es-
perado para a atividade a partir da descrigao tedrica e o valor médio

das contagens adquiridas no equilibrio.

Tomando-se o numero de contagens por segundo como varia-
vel dependente e atividade em Bqg . m—3 como independente, tera se es-
tabelecido a relagao univoca entre atividade e contagem ho equilibrio:

Atividade (Bq . m_3) = f(contagem/segundo) (3.67b)

A ativiade tedrica no equilibrio assum valor unico, que
apenas depende das condic;aes iniciais do sistema. As contagens por ou-
tro lado nao assumem essa uniformidade uma vez que a lei do decaimento
radiocativo é estatistica e obedece a distribuicao de  Poisson.  Tem-
-se por isso, que cada ponto relativo a atividade calculada para o pa-
tamar é na verdade a média dos pontos no patamar de equilibrio para um
nimero suficientemente grande de pontos observados experimental mente,
Fig. 3.18.

E intuitivo perceber que aumentando-se o numero de conta-
gens para o mesmo intervalo de tempo de aquisigao a atividade radioati-
va estaria progressivamente aumentando no interior do hemisfério de
precipitagao onde uma parcela de ar é amostrada. Nao é objetivo deste
trabalho analisar a distribuigao de contagens ou a relagao contagem/
atividade radioativa em periodos de transigao entre estados de equili-
brio sucessivos, onde a fungao N.218 apresenta comportamento nao-
-linear. Somente os valores no equilibrio sao tomados. Partimos da hi-
potese inicial de que nos patamares de equilibrio a relagdo entre con-
tagem e atividade € linear, pelo menos no que se refere as aixas ativi-
dades.

O par ordenado (0,0) corresponde, teoricamente, a origem
da curva de calibrag3o: "zero contagem corresponde a zero atividade

radioativa local", no entanto € fato experimental levar em consideragao
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a presenga de

ruido eletronico.

Esse procedimento acompanha o trabalho de calibragao e

por este motivo anter de ser iniciada a calibragao o detector é des-

contaminado da presenca de qualquer elemento radiocativo sobre sua su-

perficie ativa. Adotando esse procedimento o teste de ruido é realizado

com o detector coberto com uma superficie protetora.

Relagao: Atividade x {contagem) - Equilibrio: Produgdo-Perda

[ VALOR TEORICO

RESULTADO EXPERIMENTAL \

Ra
(1) _ € A Par Ordenado
—> A, o1 ) . <contagens)¢(l) (a,, ¢
1+ diluicdo diluigao
)\Rn222 Vol
(2) _ £ ARa Par Ordenado
> A 218 = 2) . <contagens>¢(2) . (A C)
1+ édiluigéo diluicao 2 2
)\Rn222 Vol
(3)  _ £ ARa . Par Ordenado
Apo218 = 3) . (contagens) 4(3) . (Ay, C3) |7
1 + diluicdo diluigdo
)\Rn222 Vol
1
é( ) ) ¢(2) ¢(3) S é(n) )
diluigao diluicao diluigao diluigao
PONTOS DA CURVA DE CALIBRAGAC (e
Fig. 3.18 - Diagrama para a determinagao da curva

Cada valor tedrico para a

de calibragao.

atividade radiocativa (obtido através das con-

digoes do sistema) associa-se um valor experimental nas mesmas condi-

Gcoes.
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Um pequeno numero de contagens € normalmente observado, re-
sultante do ar residente numa pequena pelicula entre a drea ativa do

222. O sistema é deixa-

detector e a sua cobertura protetora, contendo Rn
do operante até que todo radonio decaia completamente. Inicia-se a par-
tir de entao a medida do ruido ndo mais devido ao gas residual mas a
eletronica do sistema em si. Contagens adicionais poderao ser introdu-
zidas por interferéncias externas ao sistema como micro efeito corona

devido a fonte de alta tens3ao no precipitador eletrostatico.

Os resultados indicam que o ruido eletronico é conside-

ravelmente pequeno nessas condigoes.

O valor maximo do "background" levando-se em conta as in-

218 e Po214

tensidades combinadas do Po em 4, 29 dias de medidas, apre-

senta valor aproximado de 2,5 * 8.1 . lO_5 contagens por segundo, o que

222 . ..
em baixos nivels de concen-

torna o aparelho ideal em medidas de Rn
tragao. O coeficiente linear da curva de calibracao obtido pelo valor
do ruido independe da medida do gas amostrado na camara, e podera ser
utilizado para as demais calibracoes desde que a eletronica do sistema

nao seja modificada.

Outro aspecto experimental de relevancia nas medidas é
que os fluxos de diluigao devem atribuir, preferencialmente, uma escala
decrescente de valores. Caso contrario, iniciar a calibragcaoc com alta
atividade (baixo fluxo) e diminui-la gradualmente, tera como consequen-
cia a introdugao de contaminacao no detector decorrente da  deposigao
inicial de elevado numero de isétopos de polonio prejudicando as medi-

das nas baixas atividades das etapas posteriores.

A forma funcional da Equagao 3.67b sera apresentada no

final deste capitulo.

Sera apresentado a seguir a equagao de decaimento para o

nuclideo P0214, isotopo radioativo que deriva do po218 apos 1 emissao

alfa e 2 B como mostra a figura de decaimento. O intervalo de tempo en-

218 e Po214

tre 2 emissoes alfa (Po ) sucessivas deve levar em conside-
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ragao as meias-vidas dos 2 emissores de particulas B (Pb214 e Bi214) da

série radioativa cuja soma corresponde a aproximadamente 46,5 min.

Tal como foi efetuado na obtencao da Equagao 3 .63, o nu-
mero de atomos de Pb214 presentes no sistema da Fig . 3.17 num ins-

tante arbitrario "t" sera:

_d _ _ (3.68)
ac NPb214 = XP0218 NP0218 Xpb214 NPb214 -

Onde o termo NPO218 traz dentro da sua expressao completa
a relagao escape-produGao necessaria para se determinar a atividade do

1 .
Pb2 4 presente no subsistema B.
A Fquagac 3.63 podera assumir uma forma mais compactada
desde que seja possivel definir coeficientes multiplicativos e aditivos

nessa expressao.

Agrupando as exponenciais na Equagdo 3.63, aparecera:

A 222 222
N_218(t) = —T4 |y - g. - *pn??2
Po 218 T T, A 218
Po Po
-\ 218t _Ea ¢
e M + B e g (3.69)
y T, 69

definindo:
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