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ABSTRACT

Specific activities of ***U, ***Th, **°Ra, ***Ra and ***Th, measured by gamma-ray spectrometry and
neutron activation analysis show that 75U and ***Th radioactive series are in secular equilibrium in
volcanic rocks from the Trindade Island. The low U concentrations and the small sample masses
available for analysis did not allowed to quantify the disequilibrium in the Morro Vermelho Formation
rocks, which ages are lower than 0.27 Ma. The **U and *°Ra in the only Martin Vaz Island analyzed
sample may be caused by a ***Ra preferential steady mobilization or by an episodic radium
mobilization between 40 and 8,000 years ago.

RESUMO

As atividades especificas de **U, ***Th, **°Ra, ***Ra e ***Th, determinadas por espectrometria
gama natural e ativacdo neutrénica, mostram que as séries do 23U e *2Th encontram-se em equili-
brio radioativo secular nas rochas vulcénicas da Ilha da Trindade. As baixas concentracdes de
urdnio e a pequena quantidade de material disponivel para andlise comprometeram a quantifica-
cdo do desequilibrio radioativo nas amostras da Formacdao Morro Vermelho, cuja idade € inferior
a 0,27 Ma. O desequilibrio entre *3U e ?*°Ra na tinica amostra de Martin Vaz analisada pode ter
sido provocado por um processo episodico ocorrido entre 8.000 e 40 anos atrds, ou pela lixiviagdo
preferencial de *°Ra.
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INTRODUCAO

As séries radioativas natu-
rais %0, 23U e *2Th possuem
nuclideos de propriedades fisi-
cas e quimicas diferentes. com
uma grande variacdo em suas
meias vidas. Quando o decai-
mento ocorre em um sistema
fechado por periodos superio-
res a sete meias vidas do radioi-
sotopo de maior meia vida da
série, as atividades de todos os
produtos de decaimento passam
a ser iguais aquela do isétopo
que dd origem a série
(Ketcham, 1996). Essa condi-
¢do é conhecida como equili-
brio radioativo secular.

No caso da série iniciada
pelo **#U, o produto de decai-
mento com maior meia vida é
o U (T,,= 0.245 Ma) e o
equilibrio radioativo secular €
atingido em 1,7 Ma. No caso
da série do tério (***Th). o pro-
duto de decaimento com mai-
or meia vida ¢ o ***Ra (T, =
5.75 anos) e o equilibrio radio-
ativo secular € atingido em 40
anos.

Muitos processos geoldgicos
provocam fracionamentos qui-
micos, quebrando essas cadei-
as de decaimento e causando o
desequilibrio radioativo. Se,
apds o processo de separacao o
sistema voltar a se fechar, os nu-
clideos pertencentes a cada sé-
rie comecam novamente a res-
taurar a condicfo de equilibrio
secular. A relacdo entre as ati-
vidades dos vdrios membros da
série, entre o instante em que o
sistema volta a se fechar e o ins-
tante em que a série pode ser
considerada em equilibrio, de-
pende das suas constantes de
desintegracao, das suas concen-
tragdes no instante em que o sis-
tema se fechou e do tempo de-
corrido desde entdo. A determi-
nacdo das atividades dos mem-
bros da série fornece informa-
¢des importantes sobre os pro-
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cessos que originaram o dese-
quilibrio, desde que o tempo de-
corrido seja inferior ao neces-
sdrio para a restauracdo do equi-
librio secular.

O desequilibrio radioativo
da cadeia do ***U é uma carac-
teristica quase geral das rochas
vulcénicas jovens (Quaterndrio
Recente). Ele resulta do fracio-
namento quimico entre os dife-
rentes membros da série, duran-
te os processos de fusido parcial
e/ou cristalizacdo fracionada
(Allegre & Condomines, 1976:
Condomines ef al.. 1988). Uma
Vez que Nos processos magma-
ticos n@o hé fracionamento en-
tre **¥U e **U e que o equilibrio
entre ***Th e ***U é rapidamen-
te restituido. o equilibrio entre
os dois isétopos de urénio € co-
mum nesse tipo de rocha, des-
de que ndo ocorram processos
de alteracdo posteriores (e.g.
Hémond er al.. 1994). Embora
o intervalo de tempo necessa-
rio para que se estabeleca o
equilibrio, em toda a série, seja
da ordem de 1.7 Ma. diferen-
cas entre as atividades do ***U
e **Th s6 sido observdveis em
rochas mais jovens do que
300.000 anos. Portanto, esta
caracteristica pode fornecer im-
portantes informacdes petroge-
néticas e geocronoldgicas para
rochas igneas que apresentam
idades nesse intervalo de tem-
po.

Neste trabalho s@o apresen-
tados os resultados da investi-
gacdo da condicio de equilibrio
radioativo secular, entre os
membros das séries de decai-
mento do ***U e **Th, em ro-
chas vulcénicas da Ilha da Trin-
dade e em um fondlito de Mar-
tin Vaz. Para esse estudo foram
utilizadas as técnicas de espec-
trometria gama de alta resolu-
cdo e analise por ativagao neu-
tronica, que permitiram deter-
minar as concentracoes de U e
Th, bem como as atividades de

diversos membros das referidas
séries radioativas.

CONTEXTO GEOLOGICO

A1lha da Trindade esta situ-
ada no Oceano Atlantico, auma
latitude de 20°30° 18" S, longi-
tude de 29°20°48” W e a uma
distancia de 1140 km a leste da
cidade de Vitéria (ES). Possui
uma 4drea de cerca de 13,5 km?
e juntamente com os rochedos
de Martin Vaz, que se encon-
tram localizados a 48 km a les-
te da ilha, representam as por-
¢Oes emersas da cadeia subma-
rina Vitéria-Trindade.

Almeida (1961) realizou um
mapeamento detalhado da ilha
(Fig. 1) distinguindo diversos
episédios de atividade vulcéani-
ca de carater fortemente alcali-
no, posteriormente datados por
Cordani (1970), pelo método
potassio-argdnio.

As rochas mais antigas (3.7
- 1,1 Ma) compdem o Comple-
xo Trindade. que consiste es-
sencialmente de depdsitos piro-
clasticos, domos de fondlitos e
diques de rochas ultrabésicas.
Apo6s um longo periodo de ero-
sdo, ocorreram quatro ciclos
vulcinicos sucessivos, sendo a
Sequéncia Desejado (2.6 - 1,5
Ma) resultante de uma ativida-
de vulcanica na qual lavas fo-
noliticas encontram-se interca-
ladas com outras de cardter ul-
trabdsico.

Os episodios mais recentes
sdo, em ordem cronoldégica,
Formacdao Morro Vermelho,
Formacao Valado e Vulcio do
Paredao, sendo todas as rochas
originadas nesses trés eventos
de natureza ultrabdsica. As For-
mac¢des Morro Vermelho e Va-
lado sdo constituidas por depo-
sitos piroclasticos e lavas, en-
quanto que o Vulcdo do Paredao
¢ formado por lavas e abundan-
tes tufos, blocos e bombas.
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Figura 1 —Mapa geolégico simplificado da TTha da Trindade. (1a) Complexo Trindade; (1b) Necks fonoliticos
e domos do Complexo Trindade: (2a) Seqgiiéncia Desejado; (2b) Domos fonoliticos da Seqiiéncia Desejado;
(3) Formagdo Morro Vermelho; (4) Formacio Valado: (5) Vulcdo do Pareddo; (6) Localizagdo das amostras
analisadas por espectrometria gama e ativacéo neutronica.

Dados sobre flutuacdes no
nivel do mar foram utilizados
por Almeida (1961) para algu-
mas inferéncias sobre a idade
do vulcanismo mais jovem.
Dessa forma, para a Formacao
Morro Vermelho foi inferida
uma idade pleistocénica, en-
quanto que as Formagdes Vala-
do e Vulcao do Pareddo teriam
idade menor do que 11.000
anos. Os dados K-Ar obtidos
por Cordani (1970) permitiram
verificar que a Formacao Mor-
ro Vermelho possui idade infe-
rior a 0,27 Ma.

Os rochedos de Martin Vaz
sdo menos conhecidos, sendo
constituidos por uma sucessao
de derrames de lavas, diques e
plugs fonoliticos, além de ro-
chas pirocldsticas. Andlises qui-
micas e petrogréficas disponi-
veis, indicaram a presenca de
basanitos e de fondlitos (Cor-
dani, 1970; Marques et al.,
1999; Siebel er al., 2000). A ida-
de obtida pelo método K-Ar em
um fondlito foi inferior a 0,73
Ma (Cordani, 1970). Recente-
mente, uma andlise em rocha
total, pelo mesmo método, de

uma outra amostra de fondélito
forneceu umaidadede 1,1 £0,5
Ma (Hansen ef al., 1998 como
citado em Siebel et al., 2000).

Estudos petrogréficos, geo-
quimicos e isotdpicos recentes
(Ulbrich et al., 1997; Marques
etal., 1999; Siebel et al., 2000)
indicaram que o magmatismo
foi essencialmente de cariter
bimodal. Os dados revelaram
também o envolvimento de fon-
tes mantélicas com caracteris-
ticas geoquimicas distintas na
génese das rochas vulcéanicas da
ilha da Trindade.
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MATERIAIS E METODOS

Foram selecionadas amos-
tras de rochas vulcénicas da Itha
da Trindade abrangendo todas
as Formacdes descritas por Al-
meida (1961) e um fonélito pro-
veniente de Martin Vaz, petro-
graficamente semelhante ao
datado por Cordani (1970). Em
funcao da litologia. estratigra-
fia e da quantidade de material
disponivel, foram analisadas 24
amostras por ativacio neutroni-
ca e espectrometria gama natu-
ral. Cabe notar que estas amos-
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tras jd foram objeto de estudos
geoquimicos ¢ petrolégicos an-
teriores (Ulbrich er al., 1997;
Marques et al., 1999). As rochas
investigadas sdao de natureza
fortemente alcalina. sendo re-
presentadas por ankaratritos,
nefelinitos, basanitos, tefritos,
fonotefritos, fondlitos e fondli-
tos peralcalinos (Fig. 2).

Para o emprego dos métodos
analfticos, as amostras foram
britadas (didmetro inferior a 0,5
cm), lavadas com dgua destila-
da e devidamente secas em €s-
tufa (50°C). Este material foi

quarteado e parte dele pulveri-
zado em um moinho de dgata
mecénico a uma granulacéo in-
ferior a 100 mesh, necesséria
para as medidas por ativacao
neutrdnica., sendo o restante
guardado para ser utilizado na
espectrometria gama.

I. Espectrometria Gama
Natural

Para as andlises por espec-
trometria gama natural foram
acondicionados aproximada-
mente 110 g do material brita-
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Figura 2 — Diagrama de classificacdo R1-R2 (De La Roche et al., 1980) das rochas alcalinas de Trindade e
Martin Vaz. R1 =48i— 11(Na+ K)—2(Fe + Ti); R2 = 6Ca + 2Mg + Al (pardmetros calculados pela porcentagem
de 6xidos convertida em milications). Simbolos: circulo cheio = rochas ultrabdsicas; cruz = rochas bésicas;
circulo vazio = rochas intermedidrias; estrela = fonglito peralcalino de Martin Vaz. A classificacdo das amostras
conforme o diagrama TAS (Le Bas et al., 1989) é mostrada no detalhe.
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do, em caixas plésticas transpa-
rentes de poliestireno rigido,
com 2,0 cm de altura e 6.5 cm
de diametro, as quais foram her-
meticamente fechadas e deixa-
das em repouso por um perio-
do minimo de 45 dias, para o
restabelecimento do equilibrio
radioativo secular entre ***Ra,
*2Rn (T,,, = 3.83 dias) e seus
produtos de decaimento de
meia vida curta (da ordem de
~-minutos), **"Pb e *“Bi, todos
pertencentes a série do ***U.
As medidas da radiacdo
gama natural foram efetuadas
utilizando-se um espectrometro
gama de alta resolucdo equipa-
do com um detetor de germénio
hiperpuro (HPGe) do tipo coa-
xial com volume de 252 cm’.
Este sistema possui 70% de efi-
ciéncia nominal relativa e reso-
lucdo nominal de 2.0 keV para
o pico do ®°Co de 1332,49 ke V.

a) Preparacao de padrbes
secundarios de U e Th

Para a determinacao das ati-
vidades dos diversos radionucli-
deos presentes nas amostras fo-

ram preparados, em laboratdrio,
padrdes secunddrios de radioa-
tividade, utilizando-se para isso
padrdes primdrios com concen-
tracdo certificada, fornecidos
pelo New Brunswick Laboratory
(NBL) do Departamento de
Energia dos EUA. O padrio de
urdnio utilizado foi o NBL#3B,
com concentracdo nominal de
3,900+0,005% de U,O,. ONBL
certifica o estado de equilibrio
radioativo secular entre o U e
*?*Ra. O padrio primério de tério
(NBL#79A) contém 1,000 £
0,005% de toério e 0,040 =+
0.005% de urdanio natural.
Massas bem determinadas
de cada um desses padrdes pri-
madrios foram adicionadas a
quantidades, também bem de-
terminadas, de quartzo estéril
em po6 e as misturas foram
homogeneizadas mecanica-
mente por 24 horas. Os padrdes
diluidos foram, em seguida,
hermeticamente selados em re-
cipientes de poliestireno rigido,
idénticos aos utilizados para ar-
mazenar as amostras. As ativi-
dades totais desses padrdes se-
cundérios sdo de (61,500 £
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0,086) Bg de **U, o que cor-
responde a uma concentracio
de uridnio de (49,566 £ 0,069)
ppm, e de (21,98 £0,11) Bqg de
22Th, correspondendo a uma
concentracdo de (51,40 +0,25)
ppm de tdrio.

Além dos dois padrdes se-
cundérios, uma aliquota conten-
do apenas quartzo em p6 foi
encerrada em um porta amos-
tras. Esse padréo foi utilizado
na determinac@o da radiacdo de
fundo do laboratdério.

b) Selegado dos picos de
interesse

Os varios picos de absorcio
total, para identificacdo e medi-
da de atividade dos radioiséto-
pos naturais das séries do >*U e
232Th, foram selecionados con-
siderando-se a sua intensidade
relativa (ou probabilidade de
emissdo) e a presenca de inter-
feréncias gama ou de raios X
produzidas por outros radioiso-
topos. Os picos escolhidos, bem
como suas energias e intensida-
des relativas estdo representados
na tabela 1.

Tabela 1 — Radionuclideos selecionados, energias dos raios gama emitidos bem como suas probabilidades de

emissao.
Nuclideos da série do #**U Nuclideos da série do #*Th
Nuclideo Energia Intensidade Nuclideo Energia Intensidade
(keV) relativa® (%) (keV) relativa® (%)
#4Th 63,3 4.8 212pp 238,6 43,3
By 185,7 57,2 212Ph 300,1 3,28
2%Ra 186,2 3,59 2057 583,2 84,5
24pp 295,2 19,3 212gj 727,3 6,58
214Pp 351,9 37,6 2087 860,6 12,42
214Bj 609,3 46,1 22BAc 911,2 26,1
214B;j 1120,3 15,1 28Ac 968,9 16,5
214Bj 1764,5 15,4

*Numero de fétons gama com uma determinada energia emitidos em cada cem decaimentos sofridos por um
isétopo (Weast, 1988); *#231J ndo pertence a série do ***U. Ele foi incluido na tabela porque através dele, se
calcula a atividade do ***U, bem como suas probabilidades de emissdo.
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O **¥U emite raios gama com
49,6 keV e intensidade relativa
de apenas 0,07%, o que normal-
mente nao permite a sua utili-
zagdo. A atividade do ***U pode
ser, no entanto, estimada indi-
retamente a partir da atividade
do ***U, admitindo-se que a
composic¢do isotdpica do urdnio
natural seja constante. O iséto-
po *¥U, cuja participagcdo na
composic¢io isotdpica do urdnio
natural é de 0,7205%, emite ra-
diacdo gama com 185,7 keV e
intensidade relativa de 57.2%,
que se superpde ao decaimento
gama com 186,2 keV e intensi-
dade relativa de 3,59% do ***Ra.
Essa interferéncia, no entanto,
pode ser removida seguindo-se
o procedimento descrito em
Ribeiro (1999) e em Ribeiro ez
al. (2001), como seréd discutido
adiante.

O ?*Th € o primeiro produ-
to de decaimento do ***U. De-
vido a sua meia vida curta, o
?3Th entra em equilibrio com o
280U em um periodo da ordem
de 5 meses, desde que o siste-
ma permaneca fechado. Portan-
to, a atividade do ***Th, nessas
condicoes, fornece a estimati-
va mais direta da atividade do
EBSU‘

O pico de absorc¢io total do
?*Th que foi selecionado € ca-
racterizado por uma energia de
63,3 keV. Esse pico, narealida-
de, corresponde a uma superpo-
sicdo da emissdo gama com
63,3 keV com a intensidade re-
lativa de 4,8% do ***Th com a
emissdo gama do ***Pa. com
63,4 keV. Como 0>*The o *Pa
estdo virtualmente em equili-
brio radioativo secular (a meia
vida do ***Th é de 24,1 dias e a
do ***Pa é de 1,18 minutos), o
pico formado pela superposic¢do
dos dois decaimentos pode ser
utilizado na determinac¢io da
atividade do ***Th. Esse pico
sofre ainda uma interferéncia de
um decaimento proveniente da
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série do torio com intensidade
relativa de 0.4% e com 63,6
keV de energia. Nenhuma cor-
recao dessa influéncia foi rea-
lizada. jd que a mesma € muito
pequena.

Os picos de absorc¢io total do
214Pb com 295,2 keV e 3519
keV de energia e com intensi-
dade relativade 19,3% e 37.6%,
respectivamente, sdo isolados e
sem interferéncias. O mesmo
ocorre com os do **Bi de 609,3
keV (46.1% de intensidade re-
lativa) e 1764.5 keV (15.4% de
intensidade relativa). Ambos
radioisétopos sdo produtos de
decaimento de meia vida curta
do ***Rn que, por sua vez, € 0
produto de decaimento do ***Ra.
Desde que o periodo de confi-
namento no porta amostras seja
superior a 45 dias (tempo ne-
cessdrio para que o “**Rn entre
em equilibrio com seus produ-
tos de decaimento), as ativida-
des do *"*Pb e do *""Bi refletem
a atividade do ***Ra.

O **Th é um emissor gama
de intensidade muito baixa. Ele
emite radiacdo gama com 59,0
keV e 124 keV, cujas intensi-
dades relativas sdo de 0,19% e
0.04%. respectivamente. Ao
contrdrio do que acontece com
0 ?**U, ndo existe forma indire-
ta de se estimar a atividade do
***Th por espectrometria gama,
uma vez que o seu primeiro pre-
duto de decaimento (***Ra) é um
emissor beta sem significativa
atividade gama associada.

O ***Ac € o produto direto do
decaimento do ***Ra com meia
vida de 5,75 anos. Uma vez que
a meia vida deste tltimo radioi-
sétopo € muito maior do que a
do ***Ac (6,13 horas), o equili-
brio radioativo entre eles € ra-
pidamente atingido. A ativida-
de do **Ac fornece a estimati-
va mais direta da atividade do
***Ra que pode ser obtida por
espectrometria gama. Entretan-
to, a utilizacd@o da atividade do

228 Ac 86 pode ser utilizada como
estimativa da atividade do ***Th
se for possivel identificar, por
outros meios, o equilibrio secu-
lar entre este ultimo isétopo € o
228Ra_

Os picos de absorgio total do
228 Ac com energias de 911,2 e
968,2 keV, cujas intensidades
relativas sdao de 26,1 e 16,5%,
respectivamente, sdo isolados e
livres de interferéncia. Os picos
do *"?Pb, ?"’Bi ¢ Tl (Tab. 1)
sdo também isolados e sem in-
terferéncias significativas. To-
dos esses isétopos sdo produtos
do decaimento de meia vida
muito curta do **Ra (T ,= 3,64
dias) que, por sua vez, € produ-
zido diretamente pelo decai-
mento do **Th (T, ,= 1,91
anos). Em amostras confinadas
por um periodo minimo de 45
dias, as atividades do ?'?Pb, 2!2Bi
e do “°T1 refletem a atividade
do ***Th.

c) Limites de deteccao

Um dos principais proble-
mas da aplicacao da espEctro-
metria gama no estudo de ma-
teriais com radioatividade com-
pardavel a radioatividade do
ambiente € o estabelecimento
do nivel minimo de contagens
acumuladas no espectro que in-
dica, com segurancga, a presen-
¢a de um emissor gama parti-
cular na amostra, ou seja o es-
tabelecimento do que, em ter-
mos gerais, poderia ser chama-
do de nivel de deteccdo.

Esse nivel depende apenas
da radiacdo de fundo que se so-
brepde aos espectros gama ob-
tidos nas medidas da radiacgdo
proveniente das amostras. O
espectro de fundo é composto
pela integracdo das contagens
produzidas por fontes radioati-
vas dispersas ao redor do dete-
tor, como por exemplo, a radia-
¢do cosmica e a presenga de tra-
¢os de radionuclideos no mate-
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rial utilizado na construcdo do
edificio que abriga o detetor.

Em geral, os picos devidos
a radiacdo proveniente dos
membros das séries radioativas
naturais e do ‘“°K est@o sempre
presentes no espectro do fundo.
O espectro liquido, devido ex-
clusivamente a amostra, € obti-
do subtraindo-se o espectro de
fundo.

O problema da determinacdo
do limite de detec¢do associa-
do a medidas de radioatividade
tem sido discutido por diversos
autores como por exemplo,
Currie (1968), as referéncias
nele citadas, Head (1972),
Walford & Gilboy (1972) e re-
centemente Hurtgen er al.
(2000).

No presente trabalho utili-
zou-se essencialmente a meto-
dologia proposta por Currie
(1968), que definiu dois niveis
de contagem acima da radiacdo
de fundo para se estabelecer, de
uma forma dotada de significa-
do estatistico, o nivel de detec-
¢do de um espectrémetro. O
primeiro nivel, definido como
nivel critico de decisao (L),
consiste no sinal liquido mini-
mo acima do valor médio das
radiacdes de fundo para que se
possa afirmar, com uma proba-
bilidade (c) de erro pré-estabe-
lecida, que uma contagem bru-
ta observada niao seja devida a
radiacdo de fundo.

Isso significa que sinais li-
quidos acima de L. permitem
dizer que a radiacdo € proveni-
ente de uma fonte diferente do
fundo, considerando que existe
uma probabilidade maxima de
se errar ao fazer esta afirmacao.
Por outro lado, sinais liquidos
abaixo de L. indicam que nao
hd evidéncia de que o sinal seja
proveniente de uma fonte dife-
rente do fundo. No entanto, nao
fica estabelecida a probabilida-
de de se errar ao fazer essa afir-
macaio. '

Currie (1968) definiu tam-
bém o limite de detecgdo (L)
como sendo o valor médio mi-
nimo da distribuicdo de conta-
gens produzidas por uma fonte
radioativa diferente do fundo,
para o qual a probabilidade de
se obter uma contagem abaixo
de LC fosse, no maximo, um
valor B pré-estabelecido.

A aplicacd@o pratica do mé-
todo proposto por Currie (1968)
€ limitada no sentido de que,
quando se estima a drea de um
pico de absorcdo total em um
espectro isolado, o valor obti-
do € a unica estimativa que se
dispde do valor médio.

Na determinacé@o das ativi-
dades das amostras investiga-
das, adotou-se um nivel de con-
fianca de 95% e nos casos em
que a estimativa foi menor do
que L, admitiu-se que a deter-
minacgdo ndo € confidvel, e por-
tanto, o resultado foi rejeitado.
Uma vez que o conhecimento
desses limites € fundamental
em estudos envolvendo espec-
trometria gama em niveis am-
bientais, a deducdo das expres-
sdes utilizadas para os cdlculos
de L. e L, € apresentada com
detalhe no apéndice A. Os limi-
tes de deteccdo determinados
nestas condi¢des experimentais
foram de 0,3 ppm para o U e
0,8 ppm para o tério.

d) Determinacao das
atividades dos membros das
séries do 28U e 232Th

As atividades dos radionu-
clideos ***Th, *'*Pb e ?'*Bi, per-
tencentes a série uridnio, e de
28 A, 212Pb, 28T e 2'2Bi, perten-
centes a série do tério foram
determinadas comparando-se a
drea dos respectivos picos de
absorcdo total observadas nos
espectros das amostras, com
seus correspondentes presentes
nos espectros dos padrdes se-
cundarios de atividade.
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A relacao entre a drea de um
pico de absorgdo total (P) tni-
co, isolado e caracterizado por
uma energia (E), com a ativi-
dade dos nuclideos que contri-
buem para a sua formacio é
dada por Debertin & Helmer
(1988). Uma vez que as amos-
tras e padrdes foram submeti-
dos a contagem durante igual
periodo de tempo, com a mes-
ma geometria de deteccdo e
com atenuacdes da radiagdo
gama semelhantes, a determina-
¢do da atividade da amostra
(A) foi obtida pela comparagio
com aquela do padrao secunda-
rio (Ap) por meio da expressdo:

P A
L =_2 4D
P, A,

A atividade do ***U foi de-
terminada a partir dos picos de
absorcdo total do #°U (185,7
keV) utilizando-se a expressdo
B.1 e a do ***Th (admitindo-se
a condicdo de equilibrio radio-
ativo secular com o ***U), utili-
zando-se diretamente a equacdo
1. Foi considerada como a me-
lhor estimativa da atividade do
2387, a média das duas determi-
nacdes ponderadas pelo inver-
so de suas varidncias, conforme
descrito em Ribeiro (1999) e
Ribeiro et al. (2001).

De forma andloga, as ativi-
dades do ?*®*Ra e ***Th foram
estimadas a partir das médias
das atividades dos seus produ-
tos de decaimento de meia vida
curta (***Ac ; ?'’Pb, ?'°Bi e >!T1)
respectivamente), ponderadas
pelo inverso de suas varidncias.

O desequilibrio da série do
uranio fica evidenciado quan-
do atividades dos isétopos **U
e **Ra sédo diferentes. No caso
da série do torio, a existéncia
de desequilibrio radioativo € in-
dicada pela diferenca entre ati-
vidades do ?*Ra e do ?**Th.
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e) Precisdao do metodo

A precisio dos dados foi de-
terminada através de uma sé-
rie de medidas realizadas em
dez aliquotas britadas de uma
amostra de um dique de tefrito-
basanito da I1ha de Sd@o Sebas-
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tido, situada no estado de Sao
Paulo (Silva, 1997). As ativi-
dades especificas encontradas
sdo de 0,0283 £ 0.0006 Bg/g
para ***U, 0,0289 = 0,0009 Bq/
g para ***Ra, 0,0134 + 0,0010
Bqg/g para **Th e 0,0143 =
0,0011 Bg/g para ***Th (Tab.

2). Estes erros, comumente
designados de erros externos,
correspondem a um desvio pa-
drao, que englobam tanto as
incertezas associadas a meto-
dologia adotada, como também
possiveis heterogeneidades das
amostras.

Tabela 2 — Atividades especificas e respectivos erros (1) de ***U, ***Ra, ***Th e ***Th determinados por
espectrometria gama natural para a amostra SSG-3.

ZSBU ZZGR a

(Ba/g) (Ba/g)

232'“-'\'l
(Ba/g)

228Th
(Ba/g)

Cadigo Massa
da aliquota (+ 0,005 g)
R1 110,140
R2 108,000
R3 116,710
R4 113,740
R5 121,080
R6 118,350
R7 121,780
R8 120,580
R9 115,060
R10 113,060

Média + desvio padrao

Variacao

Preciséo relativa

0,0285 £ 0,0025
0,0282 £ 0,0021
0,0278 £ 0,0023
0,0290 + 0,0023
0,0285 +0,0020
0,0295 + 0,0024
0,0284 £ 0,0024
0,0276 = 0,0023
0,0279 £ 0,0023
0,0275 £ 0,0023

0,0283 + 0,0006
0,0275 - 0,0295
2%

0,0285 + 0,0004
0,0275 = 0,0004
0,0286 + 0,0004
0,0282 + 0,0006
0,0293 £ 0,0008
0,0287 + 0,0004
0,0284 + 0,0004
0,0294 + 0,0004
0,0308 = 0,0004
0,0297 + 0,0004
0,0289 + 0,0009
0,0275 - 0,0308
3%

0,0129 £ 0,0013
0,0117 £0,0012
0,0133 £ 0,0011
0,0127 £0,0012
0,0125 +£0,0012
0,0134 +0,0011
0,0136 £ 0,0011
0,0136 £ 0,0012
0,0152 + 0,0011
0,0147 = 0,0011
0,0134 +0,0010
0,0117 — 0,0152
8%

0,0129 £ 0,0005
0,0129 + 0,0005
0,0132 + 0,0004
0,0144 +0,0005
0,0148 £ 0,0005
0,0139 £ 0,0005
0,0141 £ 0,0005
0,0151 £ 0,0005
0,0157 £ 0,0005
0,0162 + 0,0005
0,0143 + 0,001
0,0129 - 0,0162
8%

*Atividade especifica do ***Th admitindo o equilibrio radioativo com ***Ac.

Il. ESPECTROMETRIA
GAMA INDUZIDA

A espectrometria gama indu-
zida foi utilizada como técnica
complementar, para a determi-
nacio das atividades do **U e
232Th, ja que por espectrometria
gama natural ndo € possivel
determinar diretamente esses
dois radionuclideos. Cabe res-
saltar que o método de andlise
por ativacio neutrdnica, asso-
ciado a espectrometria gama de
alta resoluc@o, € reconhecido
por fornecer resultados com alta
exatiddo e precisdo na determi-

nacdo de diversos elementos
tracos, incluindo U e Th (Fi-
gueiredo & Marques, 1989; Fi-
gueiredo & Ticianelli, 1999).

A determinacao das concen-
tracdes de U e Th por essa téc-
nica analitica obedece a uma
rotina que envolve a preparacdo
das amostras para ativacao, ir-
radiacdo com néutrons em rea-
tor nuclear e contagem da ati-
vidade gama induzida.

Para essas medidas, foram
preparadas aliquotas de aproxi-
madamente 100 mg de materi-
al pulverizado juntamente com
padrdes geoldgicos internacio-

nais GS-N (granito), BE-N, JB-
1 e BCR-1 (basaltos) com va-
lores certificados (Govindaraju,
1995). Cada aliquota foi acon-
dicionada em envelopes de alu-
minio, os quais foram coloca-
dos em invélucros de cddmio e
irradiados por um periodo de 24
horas. Esta irradiacdo ocor-
reu sob um fluxo total de
10" n.em?2.s', utilizando-se o
reator IEA-R1 do Instituto de
Pesquisas Energéticas e Nucle-
ares (CNEN/SP). Foram utili-
zados néutrons epitérmicos,
pelo fato dos elementos em es-
tudo, U e Th, apresentarem
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maior seccdo de choque nesta
faixa de energia, obtendo-se
assim menores interferéncias
nos espectros gama resultantes.

Para as medidas de ativida-
de gama induzida, foram utili-
zados detetores de Ge hiperpuro
com resoluc@o nominal de 2,0
keV, para o pico do ®°Co com

238

As concentragdes de Th foram
obtidas nas contagens realiza-

232 1 233 B
soli+a 0> 5 Ih

com meia vida de 27 dias, cujo
pico possui energia de 312 keV.

Os erros dessas determina-
¢Oes foram calculados pela re-
produtibilidade de 10 medidas
do padrdao GS-N, sendo de 7.9%
para o urdnio e 2,4% para o
tério. A exatidao referente a
metodologia empregada forne-
ceu valores de 4% para o uri-
nio e 7% para o tério (Marques,
1988). Os limites de deteccdo
determinados nas mesmas con-
di¢Oes experimentais sdo de 0,2
ppm para U e 0,1 ppm para tério
(A.M.G. Figueiredo, comunica-
c¢do pessoal). Para a compara-
¢do com os dados obtidos por
espectrometria gama natural, as
concentracdes foram transfor-
madas em atividades, de modo
que 1 ppm de U e Th corres-
pondem a 0,0124 Bq/g e
0,00407 Bqg/g, respectivamen-
te.

RESULTADOS E
DISCUSSAO

As atividades especificas
obtidas na anélise do ***U (atra-
vés dos radioisotopos **°U e
234Th) e 2?Th (através do 2%Ac),
por espectrometria gama natu-

energia de 1332,49 keV e efici-
éncia nominal relativa de 20%.
As concentracdes de U e Th
foram determinadas pelo méto-
do comparativo, ja que amos-
tras e padrdes foram irradiados
simultaneamente (Figueiredo &
Marques, 1989). Foram efetua-
das duas séries de medidas e a

1 239 — 239 — 239
92U+, n—5,U ? 93Np—ﬂ_> 04

das aproximadamente 20 dias
apés a irradiagdo através do ra-

233

233 -
>’ Pa—b—

ral, mostram uma étima concor-
dédncia com as atividades do
238U e #*?Th determinadas por
ativacdo neutrénica, como pode
ser observado na tabela 3. Do
ponto de vista estatistico, os re-
sultados obtidos pelas duas téc-
nicas analiticas sdo idénticos,
conforme indicado pelos ajus-
tes das retas de correlacao
(Williamson, 1968), as quais se
encontram representadas nas
figuras 3 e 4. Considerando-se
as incertezas envolvidas, os co-
eficientes angulares sdo iguais
a 1 e os lineares sdo iguais a
zero. Uma vez que ndo foram
observadas diferencas sistema-
ticas entre as duas metodologi-
as e considerando-se que a téc-
nica de ativacdo fornece, com-
provadamente, resultados com
elevada exatidao, isso indica
que os dados obtidos por espec-
trometria gama também possu-
em essa mesma caracteristica.
Além disso, com o procedi-
mento adotado, essa metodolo-
gia forneceu resultados com 6ti-
mos niveis de reprodutibilida-
de, com precisdo relativa de 2%
para >®U, 3% para ***Ra e 8%
para ***Ra e ***Th (Tab. 2), es-
pecialmente por serem medidas
puramente instrumentais, reali-

143

duracdo de cada contagem foi
em média de 2 horas. As medi-
das para a obtenc&o da concen-
tracdo de U foram realizadas
cerca de 6 dias ap6s o término
da irradiagao, sendo utilizado o
pico de 277 keV do #**Np, com
meia-vida de 2,35 dias, o qual
é produzido na reacgao:

Pu— ..

dioisétopo ***Pa (produzido na
reacao:

U= ...

zadas sem separacdes quimicas.
Para a investigacido da con-
dicdo de equilibrio radioativo
secular € necessdrio comparar
as atividades de diferentes
membros pertencentes a uma
mesma série de decaimento.
Diferencas entre as atividades,
calculadas por qualquer um dos
membros de cada série, forne-
cem informacdes sobre o seu
desequilibrio. No caso das
amostras de Trindade e Martin
Vaz foram utilizadas para essa
comparagio as atividades espe-
cificas de ?**U, ?*Ra, ?**Ra e
2*8Th determinadas apenas pelo
método de espectrometria
gama natural (Tab. 3).
Levando-se em conta os er-
ros associados as determina-
¢cdes, verifica-se que as ativida-
des especificas do ?**Ra sao
iguais as do ***U, indicando que
o equilibrio nessa série foi atin-
gido, em todas as rochas vulca-
nicas de Trindade investigadas,
conforme ilustrado na figura 5.
Uma vez que 2¥U e »**U estdo
geralmente em equilibrio radio-
ativo secular em rochas igneas
frescas (Condomines et al.,
1988; Hémond er al., 1994), a
condicdo de equilibrio radioa-
tivo seria esperada para os 14
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fondlitos analisados. Estas ro-
chas, por pertencerem ao Com-
plexo Trindade e Seqiiéncia
Descjado, possuem idades mui-
to maiores (entre 3,7 ¢ 1,1 Ma;
Cordani, 1970) do que o tempo
necessdrio, da ordem de
300.000 anos, para que o equi-
librio seja estabelecido.
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Entretanto, ndo foi possivel
observar o desequilibrio em trés
amostras pertencentes 2 Forma-
cdo Morro Vermelho (91TROS,
91TR10 e TDS5), cujas idades
K-Ar seriam inferiores a
270.000 anos (Cordani, 1970).
Resultados de medidas realiza-
das por espectrometria alfa

(Santos, 2001) mostram que 0s
valores das razdes de atividade
(#4U/?**U) para essas amostras
sa0 muito proximos de 1, indi-
cando que os membros »*U,
234Th, 2*Pa e 2*U encontram-se
em equilibrio radioativo secu-
lar. Por outro lado, observa-se
desequilibrio nas razdes de ati-

Tabela 3 — Atividades especificas de 3*U, 2*Ra, »**Th e ?**Th das amostras da Ilha da Trindade e de Martin Vaz
investigadas neste estudo.

Amostra  Litologia zBYJ(1) 282 25R5(2) 22Th(N 22Th@ 28Th)
(Ba/g) (Balg) (Ba/g) (Ba/g) (Ba/g) (Ba/g)
91TR05 Basanito 0,0132(10)  0,0130(35)  0,0102(4)  0,0226(6)  0,0218(5) 0,0211(5)
91TR10 Basanito 0,0158(12)  0,0137(34)  0,0133(2)  0,0226(6)  0,0212(5) 0,0211(5)
91TR11 Fonolito 0,0759(60) 0,0729(97)  0,0701(3)  0,1152(30)  0,1170(29)  0,1167(28)
91TR20 Fondlito 0,0841(66) 0,0857(52)  0,0837(3) 0,0928(23) 0,0917(22)  0,0916(22)
91TR21 Fondlito* 0,0742(51) 0,0764(87)  0,0716(3) 0,0755(18) 0,0750(18)  0,0749(18)
91TR21A  Fondlito 0,0945(75)  0,102(12)  0,1014(4) 0,0910(22) 0,0899(22) 0,0917(22)
91TR24 Fonolito* 0,1009(80) 0,105(11)  0,1048(4) 0,0996(24) 0,0968(24)  0,0972(24)
91TR26 Fono-tefrito  0,0363(29)  0,044(10)  0,0395(3)  0,0485(12)  0,0494(12)  0,0486(12)
91TR30A  Fondlito* 0,0790(62) 0,0719(23)  0,0678(3) 0,0977(24) 0,0955(23)  0,0937(23)
91TR31BB  Ankaratrito  0,0312(25) 0,0312(71)  0,0321(5)  0,0401(10) 0,0392(10)  0,0375(9)
91TRA47 Fondlito 0,0154(12)  0,0135(61)  0,0098(5) 0,0798(19) 0,0786(19)  0,0801(20)
91TR58 Fonolito 0,0195(23) 0,0157(67)  0,0189(5) 0,0830(20) 0,0838(20)  0,0832(20)
91TR67 Fondlito 0,0442(35) 0,047(11)  0,0431(7) 0,0881(21) 0,0902(22)  0,0906(22)
91TR89 Fondlito 0,0689(55)  0,0663(87)  0,0646(5) 0,0638(16) 0,0656(16)  0,0650(16)
91TRO1 Fono-tefrito  0,0709(56) 0,0679(53)  0,0655(6) 0,0533(13) 0,0557(14)  0,0554(14)
91TR93 Tefrito 0,0235(19)  0,0228(36)  0,0188(2)  0,0221(5)  0,0212(5)  0,0208(5)
91TR97 Fondlito 0,0741(58)  0,0650(49)  0,0631(5) 0,0652(16) 0,0653(16)  0,0655(16)
91TRI7A  Tefrito 0,0605(40) 0,0579(86)  0,0594(6) 0,0439(10)  0,0427(10)  0,0413(10)
91TR98 Fondlito 0,1186(94)  0,121(12) 0,1160(5)  0,1139(26)  0,1129(28)  0,1119(27)
91TR101A  Fondlito 0,0321(25)  0,0352(82)  0,0331(4) 0,0399(10)  0,0381(9)  0,0407(10)
7A Fondlito 0,0609(48) 0,066(11)  0,0595(6) 0,1112(27) 0,1118(27)  0,1120(27)
TD5 Nefelinito 0,0195(15)  0,0182(41)  0,0167(3)  0,0240(6)  0,0230(6)  0,0225(5)
91MV2 Fonolito* 0,136(11)  0,1399(69)  0,1046(4) 0,1379(34) 0,1354(33)  0,1366(33)

*Fondlito peralcalino; (1) atividade especifica calculada por ativagdo neutrdnica; (2) atividade especifica
calculada por espectrometria gama natural (no caso do ***Th admitiu-se o equilibrio radioativo com o ***Ac).
As incertezas 16 estdo representadas entre parénteses e correspondem aos Gltimos algarismos significativos,
no caso das medidas por ativacdo neutrdnica esse erro corresponde a reprodutibilidade do metodo (por exemplo
0,0132(10) equivale a 0,0132 £ 0.0010).
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Figura 3 — Atividades especificas de ***U (Bg/g) e seus respectivos erros (15) obtidas por espectrometria
gama (através dos picos de ***Th - ***U) e ativacdo neutrdnica. Os pardmetros a, b e r sdo os coeficientes
angular, linear e de correlacdo da reta ajustada seguindo o método de Williamson (1968), que considera as

varidncias de ambas as varidveis.
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Figura 4 — Atividades especificas de ***Th (Bg/g) e seus respectivos erros (10) obtidas por espectrometria
gama (através do pico de **Ac) e ativagdo neutrdnica. Os pardmetros a, b e r sfo os coeficientes angular, linear
e de correlacdo da reta ajustada conforme Williamson (1968), que considera as varidncias de ambas as varidveis.
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vidade (***U/*°Th). cujos valo-
res situam-se entre 0,76 £ 0,04
e 0,87 = 0,04, o que seria espe-
rado para essas rochas. Os re-
sultados obtidos por espectro-
metria gama, que indicam equi-
librio, devem-se provavelmen-
te aos erros relativamente ele-
vados nas determinacdes da ati-
vidade do #*®*U, os quais foram
causados tanto pelas baixas
concentragcoes desse elemento
(em torno de 1 ppm), como tam-
bém pela pouca quantidade de
material disponivel para anali-
se (aproximadamente 100 gra-
mas).

No caso do fonélito de Mar-
tin Vaz, a condi¢do de desequi-
librio radioativo é fortemente
evidenciada (Fig.5), ja que a
atividade do #*°Ra é muito dis-
tinta daquela calculada para
238U. Por outro lado, as razdes
de atividade (***U/**®*U) e
(#°Th/?*¥U), medidas por es-
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pectrometria alfa, sdo de 0,98
£ 0.03 e 0.99 £ 0,06, respecti-
vamente, indicando que a con-
dicdo de equilibrio radioativo
secular foi atingida entre 2**U
e »*°Th (Santos, 2001). Uma
vez que o *Ra é o produto
imediato do decaimento do
230Th, poderia se considerar, a
principio, que houve uma per-
da acentuada de radio nessa
amostra. No entanto, no caso
da série do ***Th, todos os ra-
dionuclideos das amostras ana-
lisadas estdao em equilibrio ra-
dioativo secular (Fig. 6).

Considerando que todos os
isotopos do rdadio tém o mesmo
comportamento geoquimico, a
perda do **Ra no fondlito de
Martin Vaz tem que ser inter-
pretada por processos que afe-
tam principalmente este is6to-
po.

O ??°Ra € o sexto produto de
decaimento da série do 23U,

gerado por trés decaimentos
alfa com energias de 4,20 MeV,
4,78 MeV ¢ 4,68 MeV, respec-
tivamente, e dois decaimentos
beta. O ***Ra, por sua vez, é o
primeiro descendente da série
do tério, produzido por um de-
caimento alfa com 4,01 MeV de
energia. Isto significa que, pelo
menos parte dos individuos des-
se tipo de nuclideo se encontra
em regides do reticulo cristali-
no mais perturbadas pelo pro-
cesso de recuo do niticleo resi-
dual, apds o decaimento alfa. O
?26Ra localizado nessas regides
€, muito provavelmente, mais
susceptivel a lixiviacao
(Fleisher & Raabe, 1978). Este
processo pode ocorrer continu-
amente mesmo em amostras
que nao apresentem sinais ma-
croscépicos ou petrograficos de
alteracdo, como € o caso do fo-
nolito de Martin Vaz (Marques
etal., 1999).
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Figura 5 — Atividades especificas de 2**U (Bg/g) e **Ra (Bg/g), calculadas por espectrometria gama, através
dos radiois6topos **Th - #*°U e *"*Pb - *"*Bi, respectivamente, acompanhadas de seus erros (16). Os pardmetros
a, b ersio os coeficientes angular, linear e de correlacio da reta ajustada (excluindo a amostra de Martin Vaz)
conforme Williamson (1968), que considera as varidncias de ambas as variaveis. Nesse tipo de ajuste os dados
de menor varidncia condicionam o resultado. A reta pontilhada representa o equilibrio radioativo secular.
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Figura 6 — Atividades especificas de ***Ra (Bg/g) e ***Th (Bg/g), calculadas por espectrometria gama, através
dos radioisétopos ***Ac e 2?Pb -2%8T1 - 21°Bi, respectivamente, acompanhadas de seus erros (10). Os pardmetros
a, b er sdo os coeficientes angular, linear e de correlacio da reta ajustada que, neste caso, coincide com aquela
que representa a condig¢io de equilibrio radioativo secular.

O processo de lixiviagdo do
226Ra, associado & sua maior
mobilidade geoquimica, quan-
do comparada com a do tério,
pode ter induzido um desequi-
librio radioativo entre 0 *°Th e
226Ra, sem que tenha sido pro-
duzido um desequilibrio signi-
ficativo entre ***U, U e **Th.

A lixiviacdo do ?*Ra é, em
principio, continua no tempo.
Por outro lado, processos epi-
sédicos de perda de radio, se
ocorreram, geraram desequili-
brio em ambas as séries, remo-
vendo ambos os isétopos. Nes-

se caso, O processo teria ocor-
rido no intervalo de tempo en-
tre 40 e 8.000 anos atrds, cujos
limites correspondem ao tem-
po requerido para o restabele-
cimento do equilibrio nas séri-
es do ?**Th e ?**U, respectiva-
mente. O processo de remocio
preferencial do ***Ra estd ainda
sendo investigado.
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APENDICE A

A drea de um pico de absorg¢do total de interesse, presente no espectro de radiagéo de fundo, que
pode decorrer de uma ou de muitas observacdes independentes, é caracterizada por um valor obser-
vado (F), ou pela média de n observagdes F). por uma variancia (G?: /n) e por um valor médio
esperado (L1.). Por outro lado, a drea do mesmo pico de absor¢ao total presente no espectro da
amostra, sobreposto ao espectro de fundo, € caracterizada por um valor médio esperado (ug), por
um valor observado (B) e por uma variancia (O'é).

Em principio, as varidncias da distribui¢do das contagens de fundo e das contagens brutas (amos-
tra e fundo) sdo os préprios valores médios esperados, uma vez que se trata de distribuicdes de
Poisson. No entanto, se o nimero de contagens acumuladas for alto, na realidade superior a cin-
glienta contagens, as distribuicdes de contagens podem ser consideradas como sendo normais com
varidncia igual ao valor das contagens acumuladas (Bevington, 1969).

A area do pico de absorcdo total devida exclusivamente a amostra (area liquida) é:

A=B-F (A1)
com uma variiancia:

2
G2
0:=0p +— (A.2)
n
Em uma amostra que nido contenha um gama-emissor particular, o valor médio esperado para a
drea liquida do pico de absorg¢do total correspondente €&:

n, =0 (A.3)

0 que nao significa, no entanto, que A seja necessariamente nulo.

Ao se observar, em um espectro formado pela acumulacio de contagens devidas a uma fonte
radioativa, um pico de absorc¢do total com drea liquida A, a pergunta que deve ser feita é: Esse valor
pode ou ndo ter sido extraido ao acaso da distribui¢do de radia¢des de fundo?

Para responder essa pergunta, seguindo o método proposto por Currie (1968), considera-se, inicial-
mente que as contagens liquidas da radiagao de fundo se distribuem normalmente (N‘:J 3 (A))em
torno do valor médio esperado U, igual a zero, com uma variéncia: ’

)

5
o2 =02 + 2 (Ad4)
n

Em seguida, para um valor A observado, verifica-se a hipdtese de que esse valor possa ter sido
extraido da distribuicdo normal considerada. Formalmente, trata-se da aplicacdo de um teste de
rejeicdo onde:

hipétesenulaH :p, =0

hipétese alternativa H : 1, >0

com o estabelecimento de um nivel de significdncia (erro do tipo I) c.
Currie (1968) definiu o nivel critico de decisdo (L) para a rejei¢do da hipétese nula, impondo
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INO.G% (AJA=c (A.5)
L

Se uma contagem A supera o nivel critico de decisao (L) a hip6tese nula € rejeitada, com um
nivel de significancia o. Isso quer dizer que se pode considerar que [, ndo € nulo, mas que essa
decisdo estd sujeita a uma probabilidade méaxima de erro igual a o. Se por outro lado A for inferior
a L, a unica conclusdo possivel € que ndo ha evidéncia de que o valor esperado seja diferente de
Zero.

O nivel critico de decisdo (L) pode ser expresso como um multiplo do desvio padrédo da distri-
buicdo, na forma:

L.=k,0, (A.6)

onde k_ € a varidvel normal padronizada correspondente ao nivel de varidncia o.

O raciocinio desenvolvido, no entanto, ndo estd completo. Quando se diz que ndo ha evidéncia
de que uma contagem liquida tenha sido extraida da distribui¢do da radiag@o de fundo com p, igual
a zero, nao fica estabelecida a probabilidade de erro ao se aceitar a hip6tese nula (erro do tipo 1I). O
erro, nesse caso, seria considerar uma contagem A como sendo pertencente a radia¢do de fundo,
quando na realidade ela € devida a uma fonte radioativa. Currie (1968) definiu limite de detec¢do
(L) como sendo o valor médio esperado minimo da distribui¢@o das contagens produzidas por uma
fonte, para a qual a probabilidade de se obter uma contagem A abaixo de L seja, no maximo, um
valor B pré-determinado.

O limite L, para um erro do tipo Il igual a 3, é estabelecido impondo-se:

L
Jng,G%(A)dA =B . (A7)

onde 0'2D € a varidncia da distribui¢io normal NLD,G% (A) com as caracteristicas desejadas.
Uma vez que L, € o valor esperado de uma distribui¢do normal com variéncia L, que se soma ao
fundo, a variancia do sinal liquido com p, =L é:

2

c
63=Lp+0i+—=L, +0) (A.8)

n

O limite de detecgdo L, pode ser expresso como:

onde kﬂ € a varidvel normal padronizada correspondente ao valor de B.
Das equacgdes (A.6), (A.8) e (A.9) tem-se que:

L2
L, =L, +kg, [L; +k_§ (A.10)
de onde:
iy 4L, 412
Ly =Lc+ =21+ 1+ =5+ =5 (A.11)
2 k2 kk
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Para o caso particular em que k_e k, sdo fixados no mesmo valor de k,
L, =2L. +k? (A.12)

Nas aplicactes prdticas da metodologia proposta por Currie (1968), 012: € substituida pela
estimativa da varidncia da drea do pico de interesse no espectro da radiacdo de fundo. Se houverem
varios espectros da radiacdo de fundo acumulados e valores médios forem utilizados, a varidncia é
substituida pelo desvio padrdo da média desses valores Gi / n . Para estimativas isoladas do espec-
tro da radiagdo de fundo, Gg ¢é simplesmente o dobro da variéncia do pico de absorg¢édo total de
interesse no espectro de fundo.

Nas estimativas de L. ¢ L feitas neste trabalho, os erros tipo I (o) e do tipo 1T (B) foram
fixados em 5%, o que significa que k , ¢ k; foram fixados em 1,645.
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APENDICE B

A atividade do **®*U pode ser estimada, de forma indireta, a partir do pico de absor¢do total
formado pela superposi¢cao dos decaimentos dos isétopos #*°U (185,7 keV) e ?**Ra (186,2 keV)
através da relagdo (Ribeiro, 1999; Ribeiro et al., 2001):

FaTp A(*Ra) - (1332+0,026). AC*Ra),

A(®U)_ = (2,332 £0,026)
BT (B.1)

onde: A(**U)_ € a atividade de **U; A(***Ra), e A(“"Ra)p sdo as atividades de ***Ra; P e P_s@o as
dreas liquidas do ***Ra; T, e T sdo os tempos de contagem. Os subscritos a ¢ p referem-se & amostra
¢ ao padrao, respectivamente. A constante (1,332 &+ 0,026) corresponde ao produto da razdo entre a
probabilidade de emissdo gama do **°Ra (186,2 keV) e a probabilidade de emissdo gama do U
(185.,7 keV), com a razdo entre as abundéncias relativas do 2**U e 235U, considerada fixa na natureza,
e expressa em termos de atividade. A constante (2,332 = 0,026) corresponde a esse valor acrescido
de uma unidade (ver desenvolvimento em detalhe em Ribeiro, 1999).

Para se evitar grandes incertezas na estimativa da atividade do 2**U, é necessério que a estimativa
da atividade do ??Ra na amostra seja conhecida com boa precisdo. Essa atividade é obtida a partir
dos cinco picos de absor¢do total do 2'*Pb e 2*Bi, relacionados na tabela 1. Uma vez que a aplicagdo
da equacdo 1 do texto a cada um desses picos fornece uma estimativa independente da atividade do
22°Ra, a melhor determinacio possivel e sua respectiva varidncia, sdo dadas por:

A(zupb)l A(ZMPb)Z A(ZHBi)I A(214Bi)2 A(214Bi)3
+ + + +
2 2 2 2 2
GA(2'4Pb)1 A(Z14PD), GA(EHBi)l GA(214Bi)2 GA(214BiJ3
A(P%Ra) = (B.2)
1 1 1 1 1
+ -+ -+ +
2 2 2 2 2
GA(ZI“Pb), GA(?‘MPb)z GA(214Bi)1 GA(214Bi)2 GA(214Bi}3
e
1
2 —
O° 226g,, = (B.3)
1 1 1 1 1
- + + +
2 2 2 2 2
Oac 14pp), GA(214PD)2 A(214Biy, Cac 14B;), Ve 4Bi)3
onde Gi(”‘*pb)- e GzA(ZMBi)- sd@o as varidncias das estimativas individuais do ?'“Pb e ?'“Bi, respectiva-
1 J

mente.



