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RESUMO

A presenca de radioisotopos antropicos no ambiente é decorrente de testes e acidentes
nucleares, o que requer e justifica constante monitoramento para garantia da seguranca e
controle das atividades que envolvem essas aplicagdes. No Brasil, ao exportar alguns produtos
alimenticios, a depender do pais de destino, € exigido laudo radiométrico, em especial para o
agucar que apresenta alto consumo mundial. A investigagio dos niveis de ***Cs e de ¥'Cs em
matrizes de acUcar é exigida de forma a prever situacdes de anormalidades radioativas com base
na caracterizacdo e quantificacdo em termos de atividades especificas. A Comissdo Nacional
de Energia Nuclear (CNEN), 6rgdo que fiscaliza as aplicacbes nucleares no Brasil, em sua
resolucdo n° 102 de 22 de dezembro de 2010 aprovou posi¢oes regulatérias, incluindo os niveis
de acdo para controle de alimentos, recomendados para restricdo a comercializacdo de produtos
alimentares em geral, cuja atividade especifica seja superior ao limite de 1,0 kBg/kg para 0s
referidos isétopos do césio de forma independente. Visando melhorias nas anélises que j& sdo
realizadas no Laboratério de Radioquimica e Analise Nuclear (LABRAN) do Departamento de
Energia Nuclear (DEN) da Universidade Federal de Pernambuco (UFPE) para a garantia da
qualidade radiométrica do agtcar comercializado no Brasil, foi determinado um procedimento
padrdo para investigacdo desses radioisétopos. Para realizacdo dos ensaios foi utilizada analise
ndo destrutiva por espectrometria gama de alta resolucdo, onde foram priorizados parametros
que influenciam diretamente nas analises qualitativas e quantitativas desses isdtopos, como a
calibragdo em energia e em eficiéncia, resolucdo, influéncia da alta absorcéo, estatistica de
contagem associada diretamente com o tempo de analise, influéncia da radiacdo de fundo e
geometria de analise. O uso deste procedimento possibilita confianca na quantificacio do ***Cs

e 13'Cs nos tipos de aguicar mais comercializados e exportados pelo Brasil.

Palavras chave: Alimento. Acucar. Monitoragdo. Nuclear. Radiometria. Radionuclideos.



ABSTRACT

The spread of anthropogenic radioisotopes in the environment comes from nuclear tests
and accidents that occurred in the past, which justifies constant monitoring, to guarantee the
safety and control of the activities that involve these applications. Brazil, when exporting some
food products, depending on the country of origin, a radiometric report is required, especially
for sugar that has high world consumption and the possibility of contamination of the
population, when radioisotope is present. Therefore, the investigation of the levels of Cs134
and Cs-137 in sugar matrices is necessary to predict radioecological emergency situations. The
National Nuclear Energy Commission, the agency that oversees nuclear applications in Brazil,
With Resolution No. 102 of December 22, 2010 approved regulatory positions, including levels
of action for food control, recommended to restrict the marketing of food products in Brazil.
General, whose specific activity is higher than the limit of 1.0 kBq / kg for the said isotopes of
cesium independently. Aiming for improvements in the analyzes that are already performed in
the Laboratory of Radioecology and Environmental Control of the Department of Nuclear
Energy of the Federal University of Pernambuco to assurance the quality of sugar marketed in
Brazil, a standard procedure for the analysis of these radionuclides in this matrix was
determined. High resolution gamma spectrometry with non-destructive analysis was used to
perform the tests. Priority was given to parameters that directly influence the qualitative and
quantitative analysis of these radioactive elements, such as calibration in energy and efficiency,
resolution, influence of self-absorption, counting statistics directly associated with the time of
analysis, influence of background radiation and geometry analysis. The use of this procedure
allows confidence in the quantification of *3*Cs and '*Cs in the types of sugar most

commercialized and exported by Brazil.

Keywords: Food. Sugar. Monitoring. Nuclear. Radiometry. Radionuclides.
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1 INTRODUCAO

A radioatividade é um fenémeno espontaneo, onde nucleos instaveis, pela emissao de
particulas e/ou radiacdo eletromagnética buscam a estabilidade. Essas emissdes s&o
caracterizadas como ionizantes e podem produzir danos biologicos pela interagdo com tecidos
e/ou 6rgdos do corpo, devendo ser monitoradas para assegurar seu controle e evitar
contaminagdo do ambiente e exposicao da populagéo (CNEN, 2013).

As fontes de radiagdo ionizantes apresentam origem natural e antropica, sendo a primeira,
caracterizada pelos raios cosmicos, radionuclideos cosmogénicos e pelos elementos radioativos
constituintes da crosta terrestre, que sdo classificados como radionuclideos primordiais, cujas
meias vidas fisicas sdo compativeis com a idade terrestre (FROEHLICH, 2009).

As fontes antropicas, por sua vez, sdo produzidas artificialmente e apresentam grandes
aplicacOes em vérias areas do conhecimento, destacando-se a medicina, a industria, agricultura,
pesquisa, metrologia, conservacao de alimentos, inspec@es, controle de contaminantes entre
outras (UNSCEAR, 2000).

Algumas aplicacdes nucleares proporcionaram, no passado, disseminacdo de alguns
radionuclideos antropicos para o ambiente, principalmente em decorréncia de alguns acidentes
e testes nucleares isolados, promovendo nestes casos, a contaminacao do ambiente aumentando
0 risco de exposi¢Oes internas aos organismos vivos. Sendo assim, 0 monitoramento de praticas
ambientais e exploracdo dos recursos naturais podem assegurar o controle dessa classe de
elementos radioativos (UNSCEAR, 2000).

Aproximadamente 78% da radiacdo de fundo presente no ambiente provém das fontes
naturais, tendo como principais contribuicdes, o “°K e radionuclideos das séries do 28U e do
232Th com destaque para os isotopos do Rn e seus descendentes, que juntos alcancam 53% de
toda radiacdo global. Estima-se que, a taxa de dose efetiva terrestre atribuida a todas as fontes
de radioatividade naturais e artificiais é de aproximadamente 3,1 mSv/ano (UNSCEAR, 2008).

Desde a década de 40, a partir da utilizacao da fissdo nuclear, principalmente em artefatos
nucleares, tendo inicio pelo primeiro teste nuclear norte americano, denominado Trinity, em
julho de 1945 (BELLUCCI et al., 2013), tem ocorrido a disseminacéao de residuos radioativos
antropogénicos no ambiente, principalmente através do “fallout” (GLASSTONE E DOLAN,
1977).
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Os radionuclideos artificiais, podem se dispersar no ambiente pelas diferentes vias de
transferéncia, como o ar, o solo e a &gua, sendo incorporados pelos seres vivos, produzindo
exposi¢des adicionais, o que pode promover maior probabilidade de efeitos deterministicos
(GAVRILESCU et al., 2008), tendo em vista que a contaminacao dos organismos Vivos por
material radioativo é caracterizada pela ingestdo, inalacdo ou absorcdo (OKUNO, 2013).

Devido a similaridade quimica com o potassio, alta mobilidade em solos, ampla
distribuicdo, alta solubilidade, longa meia vida fisica e facil assimilacdo pelos animais e
vegetais, 0s isotopos radioativos do cesio sao considerados alguns dos produtos mais relevantes
da fiss@o nuclear (GIANNAKOPOULOQU et al., 2007).

A CNEN que é responsavel, no Brasil, pela fiscalizacdo e normatizacdo das aplicacdes
nucleares, estabelece como restricdo a comercializacdo de produtos alimentares atividade
especifica que sejam superiores a 1,0 Bg/kg, considerando os is6topos do césio, *'Cs e 1**Cs
de forma independente (IPEN, 1993).

Para descrever as assinaturas dos radionuclideos, devem ser utilizadas metodologias
radioanaliticas que possibilitem rapidez e eficiéncia na obtencdo dos resultados. Neste aspecto,
um método bastante utilizado € a técnica de espectrometria gama de alta resolucdo (IAEA,
2003; SANTOS JUNIOR et al., 2006; CROUTHAMEL et al., 2013). Este tipo de analise, na
maioria das vezes, € realizada de maneira ndo destrutiva, e possibilita investigacdo
multielementar, com rapidez e eficiéncia nas medidas, garantindo requisitos de controle. Desta
forma é possivel garantir o monitoramento radiométrico do agUcar assegurar a isen¢do de
radionuclideos artificiais nesse tipo de alimento, preservando o ambiente e a salde da

populagéo.

O modelo padronizado neste trabalho possibilita, além da qualificacdo, a quantificacdo
do **Cs e ¥'Cs, pela determinacio de eficiéncias em energia em padrdes secundarios, que

possuem caracteristicas muito semelhantes aos tipos de agucar analisados.

13



2 OBJETIVOS E METAS

Geral

A determinacdo e padronizacdo de um modelo semiempirico para investigacao

radioquimica dos is6topos do césio, 13*Cs e *Cs, em amostras de agucar.

Especificos

(a) Definir uma metodologia eficiente para realiza¢do das analises dos is6topos do césio
utilizando sistema de espectrometria gama de alta resolucao.

(b) Preparar padrGes radioativos secundarios com is6topos do césio em matrizes
semelhantes aos diferentes tipos de agucar.

(c) Modelar um algoritmo para avaliagdo das transicdes gama do *3*Cs e do **’Cs.

(d) Estabelecer um modelo semiempirico para quantificacdo dos isotopos do césio.

(e) Determinar os parametros que contribuem para correces das medidas empiricas.

(f) Testar o modelo na analise dos diferentes tipos de acucar produzidos e comercializados
no Brasil, a exemplo do demerara, VHP e refinado.

14



3 REVISAO DE LITERATURA

3.1 RADIOECOLOGIA

A Radioecologia é uma ciéncia multidisciplinar que abrange as varias areas como a fisica,
quimica e biologia, e que tem como objetivo, estudar os radionuclideos no ambiente desde sua
origem, seus meios de transferéncia, sua concentracdo e os impactos ambientais decorrentes de
elementos radioativos naturais com niveis elevados, como também, a contaminacdo do
ecossistema por radionuclideos artificiais e consequente exposi¢do externa e interna da
populacdo (WHICKER, 1982).

Desta forma, é de extrema importancia a avaliacdo dos radionuclideos artificiais, por se
tratar de uma forma de radioatividade antrépica que incrementa na exposi¢do decorrente da

radioatividade ambiental.

3.2 RADIOATIVIDADE AMBIENTAL

A radioatividade ambiental é derivada dos raios cosmicos, dos radionuclideos
cosmogénicos, das aplicacfes antrOpicas das radiacBes ionizantes e, principalmente, de
elementos radioativos naturais, com a participagdo do 2*U e do 2*?Th e de seus descendentes,
além da contribuicdo do “°K, os quais estdo presentes desde a formacao terrestre (UNSCEAR,
2000).

Os raios cosmicos além de contribuir com 11% da exposicéo a radia¢do natural ( WORLD
NUCLEAR ASSOCIATION, 2016), interagem com a atmosfera formando os radionuclideos
cosmogénicos, dos quais, os mais relevantes sio: °H, "Be, 1*C e 2Na (TYKVA, 2004). Os niveis
de radiacdo cosmica aumentam significativamente com a altitude, tendo em vista que, o ar, que
serve como blindagem, fica cada vez mais rarefeito com a altitude (ZIEGLER, 1996).

A exposi¢do a radiacdo natural é inevitavel, pois os radionuclideos primordiais estdo
espalhados por toda a superficie terrestre. As exposi¢Oes externas sdo oriundas principalmente
dos radionuclideos emissores de radiagdo gama. Ja as exposicOes internas sdo decorrentes da
ingestdo e inalacdo de radionuclideos (KELLER et al., 1990).

Dentre os radionuclideos primordiais, 0s que possuem maior tempo de meia vida fisica
sdo: 2®U, 28U, %Rb, 2?2Th e “K, onde as séries radioativas naturais contribuem mais

fortemente para exposi¢oes decorrentes das emissdes radioativas dos seus descendentes. Os
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radionuclideos da série do #°U tém pouca influéncia nessa exposicdo, portanto podem ser
negligenciados no célculo da dose (UNSCEAR, 2000).

O radionuclideo que possui maior contribuicio para radioatividade natural é o ?22Rn,
produto da série radioativa do 2*8U. Este radionuclideo quando comparado com ?2°Rn, tem uma
relevancia radioecologica 20 vezes maior. Junto com seus descendentes, estes dois isotopos do
rad6nio contribuem com cerca de 53% da dose efetiva média mundial proveniente de todas as
fontes de radiagéo natural (ICRP, 1993).

A Figura 1 apresenta a contribuicdo para exposicao dos individuos do publico as fontes
de radiacéo ionizantes existentes no planeta Terra. Observa-se que, a radiacdo natural de fundo
apresenta maior contribuicdo nesta exposi¢do, com valor médio de taxa de dose efetiva global
de 2,4 mSv/ano, seguida pelas atividades médicas, que em média, contribuem com
aproximadamente 0,65 mSv/ano, com maior destaque para utilizacdo de raios-x que alcanca
20% de toda exposicédo global a radiacao ionizante (UNSCEAR, 2008).

Figura 1 — Dose efetiva devido a exposicao a radiacdo ionizante

0,62 mSv/a

0,031 mSv/a

0,005 mSv/a
2,4 mSv/a
m Background m Diagnostico Medico m Medicina Nuclear
m Fallout Diagndstico Dentario

Fonte: (UNSCEAR, 2008).
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O “fallout” contribui com 0,005 mSv/ano, cerca de 0,16% da dose efetiva total global.
Apesar de colaborar com parcela pouco expressiva nas exposi¢des ambientais, € de extrema
relevancia, pois no periodo de maior incidéncia de testes nucleares ndo existia o controle desta
pratica, o que incrementou os niveis de radioatividade ambiental em algumas regifes do planeta
(MELQUIADES et al., 2004).

Existem regi6es no mundo onde os niveis de radioatividade sdo mais elevados em fungéo
de anomalias, que ocorreram naturalmente no processo de formacgao terrestre ou em funcdo da
deposicdo de elementos radioativos artificiais, advindos de atividades antropogénicas
(EISENBUD et al., 1989). Do ponto de vista de protecédo radioldgica, para garantir a seguranca
da populacdo e controle do ambiente, faz-se necessario realizar estudos que possibilitem avaliar

os niveis de radionuclideos artificiais.

3.3 RADIOATIVIDADE ARTIFICIAL

A radioatividade artificial ocorre pela emissdo de radiacdo ionizante proveniente de
elementos antropicos. A producéo destes radionuclideos pode ser realizada de forma controlada
em geradores, aceleradores de particulas e usinas nucleares, ou desordenadamente, como
ocorre, nas explosdes de ogivas nucleares. A utilizacdo destes radionuclideos em atividades
nucleares geram residuos radioativos que podem contaminar o ambiente, promovendo um
incremento na exposicao dos individuos (MAZZILLI, 2011).

O mais importante uso da radioatividade artificial se baseia na aplicacdo de
radionuclideos como ““tragadores” no diagnostico médico, para estudo do metabolismo. Este
método consiste na utilizacdo de farmacos agregados a elementos radioativos, 0s quais sdo
administrados nos pacientes para realizacdo de diagndsticos ou terapia (CANTONE, 2011).

Os radionuclideos utilizados na medicina nuclear, normalmente possuem tempo de meia
vida fisica curto, sdo produzidos em aceleradores de particulas ou pelo decaimento de elementos
radioativos antropicos pré-existentes em geradores (SELMAN, 1976). E importante destacar
que, todas as aplicagdes médicas que utilizam material radioativo sdo controladas e previamente
justificadas (ICRP, 2000).

A radioatividade artificial presente no globo terrestre tem origem também nos testes
nucleares e acidentes com reatores nucleares ocorridos no passado. Estes possuem menor

expressividade, em termos de dose ao publico, quando analisados globalmente, entretanto,
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promovem a contaminacdo do ambiente e contribuem para 0 aumento do risco de exposicdes
aos organismos vivos (UNSCEAR, 2000).

Outros meios de dispersdo de radionuclideos artificiais no ambiente s&o os efluentes de
reatores e usinas de reprocessamento do combustivel irradiado, além dos rejeitos radioativos
oriundos do uso medico e industrial, que mesmo sendo controlados, podem impactar
significativamente no incremento da radioatividade ambiental (FIGUEIRA et al., 1998).

Na Tabela 1, sdo destacados alguns dos radionuclideos dispersos no ambiente a partir de
testes e acidentes nucleares, que sdo importantes do ponto de vista de monitoragdo

radioecologica.

Tabela 1 — Principais radionuclideos antropicos.

Radionuclideo Meia vida
°H 12,32 anos
14¢c 5730 anos

>Mn 312,5 anos
SFe 2,74 anos
BKr 10,7 anos
8sr 50,55 dias
0gr 28,6 anos
SZr 64 dias
18Ry 39,3 dias
106RY 373,6 dias
125gp 2,73 anos
131 8 dias
133%e 5,24 dias
134Cs 2,07 anos
137Cs 30 anos
140Bg 12,8 dias
141Ce 32,5 dias
29Np 2,36 dias
238py 87,7 anos
239py 24,1 anos
240py 6,56x10% anos
241py 14,4 anos
241 Am 432,7 anos

Fonte: CHOPPIN et al., 1995

Apos a extingdo dos testes nucleares na superficie terrestre, as maiores fontes de liberagéo
de radionuclideos artificiais foram os acidentes radioldgicos e nucleares (ANJOS et al., 2000).
Considerando os impactos ambientais, dentre os radionuclideos ja citados, destaca-se o

137Cs e 0 20Sr pelas suas elevadas meia vidas fisicas e alto rendimentos na fissio nuclear do 2%U
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(FIGUEIRA et al., 1998), cerca de 6% (KONING, 2006), além da alta mobilidade em solos,
ampla distribuicdo, alta solubilidade e facil assimilacdo em animais e vegetais (PERKINS et
al., 1993).

3.4 TESTES NUCLEARES E ACIDENTES RADIOATIVOS

Os testes nucleares tiveram inicio na década de 40, a partir de uma explosdo experimental
nomeada “Trinity”, conduzida pelo exército dos EUA, no deserto do Novo México a 100 km
da cidade mais proxima do local. Logo em seguida, em 6 de agosto de 1945, em Hiroshima no
Japdo, existiu a explosdo da primeira bomba nuclear utilizada na Segunda Guerra Mundial,
“Little Boy”, que foi responsavel pela destruicdo da cidade de Hiroshima e pela morte de
aproximadamente 90 mil pessoas (XAVIER et al., 2007).

Trés dias ap0s a primeira explosdo houve o ataque de mais uma cidade do Japao, com a
explosdo de uma segunda bomba, “Fat Man”, que levou a morte de mais 40 mil japoneses em
Nagasaki e liberacdo dos produtos da fissdo. Até entdo, nenhuma bomba nuclear havia sido
utilizada em guerras, mas os testes nucleares, apesar de subterraneos, continuam atualmente,
com os ensaios conduzidos pela Coreia do Norte (XAVIER et al., 2007). Além das explosGes
nucleares, existiu também a liberacdo de residuos radioativos em acidentes nucleares isolados
(XAVIER et al., 2007).

Na cidade de Pripyat, na Ucrania, em 26 de abril de 1986, ocorreu uma explosao na central
nuclear de Chernobyl. Isto desencadeou o maior acidente nuclear ja ocorrido. Em funcéo deste
acidente foram evacuadas aproximadamente 326.600 pessoas da Bielorrussia, Russia e Ucrania.
Nesta area foi liberado aproximadamente 85 PBq de *Cs (UNSCEAR, 2000; GALLE E
PAULIN, 2000).

Um dos mais relevantes acidentes radioativos ocorreu no Brasil, na cidade de Goiania em
setembro de 1987. Neste acidente houve a dispersdo de *’Cs no ambiente, além da
contaminacgdo radioativa e exposi¢do a radiacdo ionizante por alguns individuos do publico,
devido a violacdo da blindagem de um equipamento de radioterapia (SOUZA CRUZ et al.,
1987).

O acidente nuclear mais recente ocorreu em 11 de marco de 2011 no Japdo. Este desastre
aconteceu devido a um tsunami proveniente de um terremoto com epicentro a mais de 100 km

da Central Nuclear de Fukushima I. Neste acidente foram dispersados nas areas adjacente 15
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PBq de '¥'Cs, aproximadamente um sexto do que foi gerado no acidente de Chernobyl
(HONDA et al., 2012).

Os radionuclideos dispersos no globo terrestre decorrentes dessas explosdes e acidentes
vém contribuindo até os dias atuais para aumento no indice de radioatividade ambiental. Desta
forma, € de extrema importancia o controle continuo dos niveis de radiacdo de materiais de
consumo humano, para evitar exposi¢cGes desnecessarias e que podem promover riscos
biolégicos (XAVIER et al., 2007; CNEN, 2011).

3.5 RADIOISOTOPOS DO CESIO

O césio € um elemento quimico que pertence ao grupo 1A da tabela periddica e um dos
poucos metais que podem ser liquidos a temperaturas a partir de 28,4°C. Possui propriedades
fisicas e quimicas similares ao rubidio, potassio e demais elementos pertencentes a familia 1A.
Por ser um dos metais mais eletropositivos, possui a capacidade de formar compostos com uma
variedade de anions e ligas metélicas com outros metais alcalinos e o ouro. Também é
considerado o metal mais reativo, reagindo com &gua mesmo em temperaturas muito baixas,
mais especificamente a -106°C (BUTTERMAN, 2004).

Existem 32 is6topos do césio, onde apenas um deles, o *3Cs, nio é radioativo. Para fins
de controle da radioatividade ambiental, os mais relevantes s&o os produtos de fissdo **Cs e o
137Cs, pois apresentam alta percentagem de producao neste tipo de reagdo nuclear e meias-vidas
fisicas relativamente altas, quando comparadas aos outros radionuclideos antrépicos
produzidos nestas reagdes. Sendo que o **’Cs é muito mais relevante radioecologicamente que
0 134Cs (CHAO E TSENG, 1995). Por apresentar comportamento similar ao potassio (RUNDO,
1964; TAYLOR, 2008), o Césio tende a se concentrar em musculos (FIGUEIRA, 1998).

Compostos de césio natural sdo levemente toxicos, ndo representando perigo quimico
ambiental significativo. Em termos quimicos, 0 excesso de césio no corpo humano pode levar
a hipocalemia, arritmia e parada cardiaca aguda, mas as concentracfes necessarias para
provocarem esses sintomas ndo sdo encontradas em fontes naturais (MELKINOV, 2010;
PINSKY, 1981).

As principais fontes de **Cs e *’Cs na superficie terrestre sdo o “fallout” liberado em
explos@es nucleares e do ciclo do combustivel nuclear (KARAKAN, 2011). O césio oriundo
deste “fallout” nuclear, assim como, o césio natural, possui facilidade de acumulacdo em

plantas (VINICHUK, 2010), e pode ser concentrado na vegetacédo através de duas formas, a
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saber: pelo ar, através de particulas aerossois, facilmente solUveis, advindas da poeira
radioativa, assimiladas diretamente pela flora ou pela deposi¢cdo da poeira no solo, no qual
ocorrera a transferéncia, por meio de uma dindmica solo-planta (SANZHAROVA, 1994).

Conforme citado, os is6topos do césio, **Cs e 3'Cs, sdo produtos de ativacdo e sio
obtidos conforme reages a seguir (EPSTEIN E HARRIS, 1968).

133

BCs+in - 132

scCs+ y

550 + 4 = (30)" > s + FRb + 2(})

Os is6topos 134Cs e 37Cs possuem tempo de meia vida fisica de aproximadamente 2,1 e
30 anos, respectivamente, ambos decaem por emissdo beta para os isétopos do baério
(FIRESTONE, 1999). J4 a meia vida biologica dos is6topos do césio nos seres humanos varia
entre 50 a 150 dias (RUNDO, 1964).

O '3Cs foi utilizado em hidrologia, para quantificar césio produzido pelas industrias, uma
vez que é produzido apenas por fontes antropogénicas (KENDALL, 2010), enquanto que, 0
137Cs, € utilizado na metrologia com a finalidade de calibrar equipamentos, também é usado em

medidores industriais de umidade, densidade, nivelamento e espessura (LOXTON, 2012).

O %Cs, decai por emissdo beta com diferentes energias. Quando esta energia possui
aproximadamente 2,4 MeV, ele decai diretamente para o 1**Ba n&o radioativo. Se a energia ndo
for suficiente, o 13Ba, passara por fases metaestaveis intermediarias, onde existirdo emissoes
gama com diferentes energias, possibilitando diversos caminhos, todos resultando em sua forma
ndo radioativa (FIRESTONE et al., 1999). Este processo de decaimento esta representado na

Figura 2.
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Figura 2 — Decaimento do **Cs.
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Fonte: adaptado de FIRESTONE et al., 1999.

O decaimento do **’Cs é similar ao do *3*Cs, porém, de forma mais simplificada, por

apenas dois caminhos. Em 92% dos casos, existe a emissdo de particula beta com 520 keV de

energia, que da origem ao [**’Ba]” (Bario metaestavel), que por sua vez, emite radiacdo gama

de 661,6 keV, atingindo 0 **’Ba. Nos outros 8% dos casos, existe a emissio de beta com energia

de 1,2 MeV, que possibilita o decaimento direto para o referido is6topo ndo radioativo, como
esta ilustrado na Figura 3 (FIRESTONE et al., 1999).

Figura 3 — Decaimento do **'Cs.
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Fonte: adaptado de FIRESTONE et al., 1999.
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Quando metaestaveis, 0s isotopos do bario emitem radiacdo gama de energias
caracteristicas, que possibilitam a identificacdo de seus radioisotopos precursores a partir de
andlises por espectrometria gama (ERTEL E ZIEGLER, 1990). Para 0 *¥’Cs a transi¢do gama
utilizada para sua identificacdo, é tnica, com energia de 661,66 keV. No caso do '*Cs sdo
utilizadas as transi¢cGes de maior probabilidade de emisséo, com energia de 605,4 keV e 796,8
keV.

3.6 RISCOS E EFEITOS BIOLOGICOS DAS RADIACOES IONIZANTES

Sdo riscos intrinsecos a utilizacdo de elementos radioativos em qualquer area, a
contaminacgdo por material radioativo e a exposicao a radiacdo ionizante. Estes tém gravidade
determinada de acordo com a atividade e tipo de radiacdo ionizante emitida pelos elementos
radioativos (CNEN, 2013).

Quando o elemento radioativo se encontra externo ao organismo, as radiacdes
eletromagnéticas ionizantes, dependendo de sua energia, devem gerar maiores efeitos nas
regibes mais internas, pois quando comparadas com as radiagdes corpusculares, possuem maior
poder de penetracdo. Em contrapartida, os riscos sdo maiores quando existe a contaminacéo por
elemento radioativo emissor de radiacdo corpuscular. Pois estas particulas, alfa e beta por
exemplo, possuem baixo poder de penetracdo, sendo em sua maioria, retidas no organismo,
contribuindo para uma dose mais elevada nos 6rgdos internos (ATIX, 2008).

Existem regides do corpo que possuem maior sensibilidade as radia¢des ionizantes. Um
dos parametros que elevam essa fragilidade é o grau de atividade celular. Células reprodutoras,
que possuem excessiva multiplicacdo, sdo mais suscetiveis ao desenvolvimento desses efeitos,
quando comparados com as células nervosas que, quase ndo se reproduzem (ICRP, 2012;
OKUNO, 2013).

Os radionuclideos podem emitir radiacGes alfa, beta ou gama, apresentando capacidade
distinta de ionizagdo. A radiagdo alfa possui LET (Linear Energy Transfer — Transferéncia
Linear de Energia) vinte vezes maior do que as radiacdes beta e gama. Quanto maior foro LET,
maiores sdo os danos causados no deslocamento das radiacfes pela matéria organica (ICRP,
2007).

Todas as radiacOes ionizantes causam efeitos de degradacdo celular, estes dependem de
uma série de fatores, dentre eles, o tipo de radiacéo e orgdo ou célula irradiada, que ja foram

citados anteriormente, além do fracionamento e do valor da dose de radiacdo ionizante. Estes
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efeitos ocorrem através de uma sequéncia que se origina desde a ionizacdo dos atomos
constituintes da matéria organica irradiada ou quebra direta das moléculas, passando para uma
fase quimica intermediaria, na qual existe a interacéo dos radicais livres previamente formados,
culminando nos efeitos biolégicos (ATIX, 2008). A sequéncia destes efeitos pode ser

visualizada na Figura 4.

Figura 4 — Efeitos bioldgicos causados pelas radiacdes ionizantes.
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Fonte: (CNEN, 2003)

Os danos celulares mais significantes sdo as lesdes no DNA, que podem causar a morte
celular. Quando existe a quebra do DNA ainda pode existir seu reparo. Quando corretamente
reparado, as células voltam a realizar suas fun¢des normais. Se reparados incorretamente, levam
a mutacgOes, que consequentemente, podem levar a morte celular ou a anomalias celulares que
podem provocar a formacao de novas células mutantes, dentre estas anomalias pode-se destacar
0 cancer e as aberrac¢es cromossomicas (CEMBER, 1969).

Para doses elevadas, existem limiares que determinam a aparicao de efeitos ja conhecidos,
como catarata, radiodermite, esterilidade. Estes sdo os efeitos deterministicos das radiacfes

ionizantes. Para doses aleatdrias existe ainda a possibilidade do aparecimento de efeitos
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estocasticos, os quais dependem de uma probabilidade anexada ao aumento da dose absorvida
pelo organismo (TURNER, 1995). Estas doses podem ter acréscimo pelo consumo de alimentos

contaminados por radionuclideos artificiais.

3.7 RADIONUCLIDEOS EM ALIMENTOS

Em decorréncia do “fallout ” de materiais radioativos no ecossistema, além de existir um
controle das atividades que utilizam aplicagcbes nucleares, é exigido o monitoramento
radiometrico de alguns materiais para exportacoes, principalmente alimentos, destacando-se o
acucar, por apresentar alto consumo mundial e a possibilidade de contaminacdo da populacédo
consumidora, quando da presenca de radioisétopos (EISENBUD; GESELL, 1997).

Quatro anos apds o acidente de Chernobyl, os produtos alimenticios oriundos de regides
da Russia, Bielorrassia e Ucrania, apresentaram niveis radioativos diferenciados de **Cs, *'Cs
e %°Sr. Dentre estes produtos estdo incluidos o leite e seus derivados e a beterraba sacarina, que
é uma das matérias primas mais utilizadas para producdo de actcar no mundo (DE RULG,
1992). Devido a dispersdo de radionuclideos artificiais pelo globo terrestre, alimentos como
cravo, mamao e pimenta preta ja mostraram niveis mensuraveis de 3’Cs no estado da Bahia
(VENTURINI, 1999).

Os radionuclideos artificiais, assim como, 0s naturais, podem circular pelo ambiente por
diferentes caminhos. Estes radionuclideos podem ser absorvidos pelo solo sob a superficie de
plantacdes e deslocar-se para vegetacdo, por via radicular ou absorcdo foliar. Em seguida
passam para animais que se alimentam desta vegetacdo, atingindo o homem pelo consumo de
produtos contaminados (MELQUIADES et al., 2004; SANZHAROVA, 1994). Conforme pode
ser observado na Figura 5.
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Figura 5 — Deposicdo de poeira radioativa
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Fonte: adaptado de MELQUIADES et al., 2004; SANZHAROVA, 1994,

O conceito de transferéncia solo-planta € baseado na existéncia de uma correspondéncia
entre um radionuclideo no solo e na planta. O fator de transferéncia (FT) é usado como
parametro para modelos de transferéncia ambiental que séo Uteis na previsdo das concentracoes
de radionuclideos em plantas agricolas para estimar impactos radioativos no homem.

A transferéncia de um elemento do solo para planta depende de muitos fatores. Entre eles,
a caracteristica do terreno, o tipo de solo, a composicao do solo, o teor de matéria organica, o
pH, o tipo de planta, condi¢des de desenvolvimento da agricultura, a atividade agricola e o
clima (SOLECKI, 2002).

Visando monitorar os niveis de **Cs e ¥’Cs, assim como, contribuir para observar
impactos decorrentes da presenca desses radionuclideos a nivel global, a Comissdo Nacional
de Energia Nuclear (CNEN), érgdo brasileiro que fiscaliza as préaticas que envolvem aplicacGes
com radionuclideos, estabeleceu na Resolucéo 102 de 22 de dezembro de 2010, além de outros
limites, os limites radioativos para alimentos, os quais foram classificados em quatro
categorias.

Os is6topos do césio, especificamente **Cs e 13'Cs, estfo inseridos na categoria 1, na
qual foi atribuido limite de 1 kBq.kg™ para cada is6topo independente (CNEN, 2011). Estes
limites estdo representados na Tabela 2.
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Tabela 2 — Limites radioativos para alimentos em geral

CATEGORIAS RADIONUCLIDEOS LIMITES (kBg/kg)
Categoria 1 134Cs, 137Cs, 103Ruy, 1Ry, &Sy 1,00
Categoria 2 131) 1,00
Categoria 3 gy 0,10
Categoriad  ?**Am, 2*®pu, 2°Pu, %Py, 2#?Py 0,01

Fonte: CNEN, 2011
A referida tabela apresenta apenas elementos radioativos artificiais derivados depositados
por “fallout” radioativo e servem unicamente para restricdo & comercializagdo de produtos

alimentares, como o0 acgucar.

3.8 ACUCAR

A sacarose, que é um glicidio formado por uma molécula de glicose e outra de frutose, o
qual possui formula quimica C12H22011. (POEL, 1998). Normalmente a sacarose é utilizada
como adocgante em alimentos e refrigerantes, na fabricacdo de xaropes, em acucar invertido,
confeitaria, conservas, geleias, produtos farmacéuticos e caramelo. Esse composto também é
um intermediério quimico para detergentes, agentes emulsionantes. A produ¢do mundial anual
de sacarose € superior a 90 milhdes de toneladas, principalmente do suco de cana-de-acucar
(20%) e beterraba acucarada (17%) (NIH, 2018).

O aclcar comercializado é constituido basicamente por sacarose e impurezas e
normalmente é extraido da cana-de-agUcar e beterraba O teor de sacarose € um dos parametros
utilizados para diferenciar seus tipos, assim como, sua coloracdo, umidade, solidos soluveis
(Brix), granulometria e teor de cinzas (ANVISA, 1978; MANDRO, 2016).

Existem cinco categorias de acUcar produzidos comercializados atualmente no planeta,
dos quais sdo citados 0 aglicar mascavo que se enquadra na categoria dos artesanais, 0s agucares
VHP (Very high polarization) e demerara que estdo dispostos na categoria de agucares brutos.
Retomando com os acUcares cristais, refinados e liquidos que possuem divisdes inerentes a sua
composicao. Dentre estes, os mais comercializados no mundo séo o refinado, cristal e VHP
(MACEDO et al., 2015).

O consumo direto ou indireto de agucar no Brasil e no mundo representa cerca de 20%
da energia total ingerida per capita (SIERVO et al, 2013). Este fator representa anualmente um
consumo médio mundial de 23 kg por habitante (ISMA, 2016).

O Brasil € o maior produtor e exportador de agucar do mundo, com cerca de 26% da
producdo global, fornecendo mais de 40% do comércio mundial em 2014 (FRAWLEY, 2016).
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Dentre os tipos de aclcar produzidos e comercializados no Brasil destaca-se o agucar VHP,
utilizado como matéria prima para producgdo de diferentes tipos de aglcar para consumo, tendo
como seu maior produtor o Brasil que, o direciona para o0 mercado externo (COSTA et al.,
2014).

A cana-de-acucar € um dos principais cultivos do mundo, com sua maior parcela de
producdo global concentrada no Brasil. Em consequéncia disto, a cana é considerada a matéria
prima de maior utilizacdo para producéo de agucar no Brasil (LOPES, 2017).

Para producéo de acucar, primeiramente ¢ feita a limpeza da cana, para retirar a maioria
das impurezas. Em seguida, a cana € moida para extracdo de um caldo rico em agucares, que
posteriormente sera evaporado para dar origem a um xarope concentrado, que sera cristalizado,
centrifugado e seco, originando o agUcar. Existe a adi¢do de outros processos intermedirios, a
depender do tipo de acucar que se quer obter (MACHADO, 2016). O fluxograma desta
producdo esta apresentado na Figura 6.

O caldo da cana-de-agUcar € rico em sacarose, com percentual de 70 a 90 % de sua
composicdo. Este caldo é extraido pela moagem da cana-de-acucar. Este processo é realizado
pela pressdo e rotacdo em rolos que possibilitam a extracéo de cerca de 93% do caldo (JESUS,
2004).

Quando extraido, o caldo ainda apresenta niveis variaveis de impurezas. Logo €
necessario um pré-tratamento através de uma filtracdo para remogdo de impurezas maiores. Na
sequéncia, o caldo passa por um processo de caleagem e sulfitacdo para remocao de impurezas
menores, que podem ser solUveis, coloidais ou insolUveis. Estes processos visam a precipitacao,
coagulacdo ou floculacdo destes residuos. Em seguida o caldo é decantado e filtrado, para
obtencdo de uma clarificagédo (JESUS, 2004).
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Figura 6 — Fluxograma do processo de producédo de agucar

\

Cana Lavagem da Extragéo do —| Pré-tratamento
Cana Caldo

J/

A 4 \
~ Decantacao T

Evaporacéao Filtragdo e Caleagem Sulfitagéo

l J

Cristalizac&o Centrifugacéo Secagem Acucar

Fonte: adaptado de Lopes, 2017

Apds os procedimentos de remocdo de impurezas, o caldo clarificado é concentrado em
evaporadores para obtencdo de um xarope que é cristalizado e depois centrifugado para
separacgdo dos cristais de sacarose. Posteriormente a sacarose € seca para atingir niveis ideais
de umidade para o ensacamento do agucar (JESUS, 2004).

3.9 ESPECTROMETRIA GAMA

Existem vérios métodos para determinar radioatividade em diferentes tipos de amostras
ambientais. Estes métodos utilizam detectores de radiacdo. Dentre 0os mais usados estdo 0s
detectores a gas (Geiger-Muller, cdmara de ionizacdo e detectores proporcionais), 0S
cintiladores (organicos ou inorganicos) e os detectores semicondutores (TURNER, 2008).

A espectrometria gama é um método de andlise que possibilita a qualificacdo e
quantificacdo de radionuclideos emissores gama, e vem sendo largamente utilizada para
mapeamento ambiental e geoldgico, tendo em vista que, 0s ensaios podem ser realizados de
forma ndo destrutiva e com eficécia nos resultados obtidos (SANTOS JUNIOR et al., 2009).

A técnica consiste na interacdo da radiagdo gama dos radionuclideos naturais ou artificiais
presentes na amostra, a partir de efeitos como o fotoelétrico, Compton e Formacéo de Pares,
com o detector. Desta forma existe a conversdo destas interagcdes em sinais que sao conduzidos
a um sistema analisador multicanal (MCA — Multi Channel Analyser). Em seguida, 0s sinais
sdo separados utilizando recursos computacionais e convertidos em espectro, possibilitando a

identificagdo dos radionuclideos e suas medidas.
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A calibracdo em energia destes detectores geralmente é feita a partir do uso de fontes
pontuais padrdes. O método funciona pela correlacdo das energias conhecidas das fontes com
os canais do MCA, o que possibilita a construcdo de modelos para calibragdo que permitem
qualificar em funcao da especificidade em energia (ZAPATA, 2003).

Para quantificar a partir da espectrometria gama, é necessaria a calibracdo em eficiéncia
em energia. Para o calculo destas eficiéncias podem ser utilizados padrdes liquidos certificados
que apresentem faixa de energia compativel com as energias em estudo. Nesta etapa os padrdes
devem ser diluidos em matrizes com densidade semelhantes as matrizes que se deseja estudar.
Neste aspecto, ainda é necessario a padronizacdo das geometrias dos recipientes, tempo de
contagem, posicionamento no detector e equivaléncia dos volumes das amostras nos
recipientes. A partir do modelo de eficiéncia por energia, é obtida uma equacdo para célculo
das eficiéncias de contagem para determinacdo dos radionuclideos de interesse (TZORTIS,
2003).

A espectrometria gama deve ser utilizada, prioritariamente, para anélises de fétons com
energia acima de 100 keV, pois quando inferior, existe maiores interferéncias devido a radiagdo
de fundo, alto absorcéo e efeitos secundarios (AMARAL, 1987).

Para minimizar os efeitos das radiacdes de fundo, outro aspecto importante é o
posicionamento da amostra e a blindagem do detector. Desta forma os detectores devem ser
blindados com chumbo, e muitas vezes sdo instalados subterraneamente para evitar a interagdo
da radiacdo cosmica (MURRAY, 1987).

Os detectores que possuem melhor custo-beneficio em espectrometria gama sdo os de
Germanio Hiper Puro (SANTOS JUNIOR et al., 2006). Geralmente estes detectores possuem
formato cilindrico e coaxial, permitindo a analise de volumes maiores de amostras (KNOLL,
1989). Além disso, existem recipientes do tipo Marinelli com geometrias adequadas ao detector
(LAVI et al., 2005).

Estes detectores sdo fabricados a partir de cristais de germanio com alta pureza que,
geram elétrons livres em resposta a interacdo com a radiacéo ionizante. A amplitude da carga
no cristal de germéanio tem ligacéo direta com a energia da radiagdo gama absorvida. O cristal
é um material semicondutor, que serve para passagem de uma tensdo de alta polarizacdo. Nestas
condiges, a carga produzida € deslocada para os extremos opostos do cristal atraves de um
campo elétrico. O pulso elétrico resultante € amplificado e existe a producdo de uma tenséo de
saida a altura do pulso que é proporcional a energia do féton gama incidente (ZAPATA, 2003).

Uma limitagdo dos equipamentos, que utilizam detectores do tipo HPGe, é a necessidade

de resfriamento constante, com a utilizagdo de nitrogénio liquido, sendo necesséario o
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preenchimento dos contéineres quase que semanalmente, elevando um pouco o custo das
analises (AMARAL, 1994; SANTOS JUNIOR, 2009). Este resfriamento, realizado em
temperatura de -196°C torna-se necessario para garantia do bandeamento da condutividade. O
detector € montado em uma camara a vacuo que é acoplado a uma haste de cobre imersa ao
nitrogénio liquido, garantindo o resfriamento do detector de forma indireta. Pela Figura 7 é
possivel observar o detector montado no criostato com capacidade para aproximadamente 30 L

de nitrogénio liquido.

Figura 7 — Detector HPGe em criostato
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Fonte: adaptado de REGUIGUI, 2006.
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4 MATERIAL E METODOS

4.1 CARACTERIZACAO DA MATRIZ DE ESTUDO

A metodologia e estratégia de agdo utilizada para o desenvolvimento do referido projeto,
foi configurado a partir da selecdo de matrizes de referéncia para preparacdo dos padroes
secundarios; dopagem das matrizes com padrdes radioativos de referéncia; descri¢do do sistema
de medidas, assim como, o0 arranjo experimental necessario para obtencdo dos resultados.

Considerando a dificuldade de dopar matrizes de acucar em funcéo de suas propriedades
fisicas, foi necessario caracterizar fisicamente os diferentes tipos de agucar que sdo recebidos
para analises no Laboratorio de Radioecologia e Controle Ambiental (LARCA) do DEN -
UFPE, de forma a selecionar materiais alternativos que apresentassem caracteristicas fisicas
e/ou quimicas semelhantes as matrizes de agucar, os quais foram utilizados na construcao dos
padrdes radioativos secundarios.

A legislacdo brasileira estabelece o teor de sacarose como parametro de especificagdo dos
acucares, exceto para o tipo refinado, que deve apresentar outros parametros para sua
classificacdo individual, como: residuo mineral fixo (cinzas), cor e umidade.

No referido estudo, apenas dois parametros foram utilizados para classificar o material de
referéncia que foi utilizado como matriz para construcao dos padrGes radioativos secundarios,

destacando-se, nesse caso, a classificacdo granulométrica, densidade.
4.2 DETERMINACAO DOS PARAMETROS FiSICOS

Foram determinados densidade e granulometria das amostras, que sdo parametros de
maior importancia na utilizacdo de espectrometria gama. A densidade relativa foi determinada
utilizando-se de procedimento padrdo para calculo de densidade dos so6lidos granulados, com
uso de proveta e balanca de precisdo. J& a classificagdo granulométrica foi realizada de acordo
com NBR 7217 (ABNT, 1987) que trata da especificacdo de agregados, adaptada para o agucar,
obedecendo aos procedimentos e etapas estabelecidas, assim como, uso de curva

granulometrica do tipo semi-log.
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4.3 CLASSIFICACAO DAS AMOSTRAS DE ACUCAR

As amostras de acUcar que foram analisadas vém sendo enviadas ao LARCA por diversas
usinas produtoras de agucar e distribuidores, principalmente aquelas situadas no Nordeste do
Brasil, objetivando avaliagdo radiométrica de acordo com suas safras.

A classificacdo das amostras de acucar demerara, VHP e refinado foi realizada com base
nos parametros quimicos industriais fornecidos pelos fabricantes ou distribuidores.

O acucar VHP apresenta alta polaridade, coloragcdo mais escura, constituicdo de 99,4%
de sacarose, sendo considerado um acgucar bruto, de alta qualidade, o que o faz ser o agucar
mais procurado atualmente, pois € utilizado como matéria prima inicial para producao de outros
tipos de acUcar, assim como, na industria de alimentos (COSTA et al., 2014).

O acucar demerara possui uma coloracdo ainda mais escura, trata-se de um produto que
ndo foi refinado, com uma polarizacdo minima de 96%. Apresenta uma fina pelicula de mel
envolvendo seus cristais, desta forma, proporcionando menor solubilidade em meios liquidos
quando relacionado com outros tipos de acucar (CREMA, 2012).

O acucar refinado é classificado em amorfo de primeira, amorfo de segunda ou granulado.
Contém teor de sacarose superior a 99%, granulometria fina, alta solubilidade e coloracéo
branca. E considerado o aglicar mais puro e com melhor aspecto visual, adequando-se ao

mercado nacional e internacional (CREMA, 2012).

4.4 SISTEMA DE MEDIDAS E ARRANJO EXPERIMENTAL

O arranjo experimental foi composto por um espectrdometro gama de alta resolu¢do, com
detector do tipo Germanio Hiperpuro e janela de berilio (HPGe-Be), marca: Canberra®,
eficiéncia nominal de 25% e resolucéo de 1,8 keV para energia de 1.332 keV do Co.

Para minimizar a interferéncia da radiacdo de fundo, o detector foi envolvido por uma
blindagem de chumbo com cerca de 6 cm de espessura e revestimento interno constituido por
camadas de cadmio e cobre, 0 que diminue o efeito da radiacdo secundaria. O HPGe-Be foi
interligado a um sistema de resfriamento que utiliza nitrogénio liquido em temperatura proxima
a-196 °C.

O sistema foi acoplado a um analisador multicanal (MCA) Eagle Plus com 4.096 canais

e a tensdo do pré-amplificador ajustada em 3 kV, conforme especificacdo do fabricante. Para
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realizar a manipulagio dos espectros foi utilizado o programa computacional Genie-2k® da
Canberra®. O arranjo experimental é ilustrado na Figura 8.
Figura 8 — Sistema de medidas

( Detector (Perspectiva

Recipiente para Ny(l) interna da blindagem)

Blindagem do Detector

Sistema Computacional <—

MCAR— Eagle Plus

i

J

Haste de Cu para resfriamento do HPGe

Fonte: Adaptado de Nuclear Physics Laboratory, 2017.

A calibragdo em energia foi realizada pela correlagdo dos canais do MCA com as
transicdes gama ja conhecidas de fontes pontuais seladas de 2**Am, *Ba, ¥'Cs, ?Nae %°Co,
pertencentes ao Laboratorio de Metrologia de Radiacdes lonizantes (LMRI). Para as medidas,
as fontes foram posicionadas diretamente no detector sem interposicao de barreiras e analisadas
de forma individual durante um periodo de 3.600 segundos. Esse procedimento permitiu a
obtencdo de uma funcdo linear para correcfes necessarias e identificacdo dos fétons gama, neste

caso, correlacionando canal e a energia gama do emissor.

45 PREPARO DOS PADROES SECUNDARIOS PARA
DETERMINACAO DAS EFICIENCIAS EM ENERGIA

Os materiais de referéncia que foram selecionados em funcdo das semelhancas fisicas
com as amostras de acgtcar demerara, VHP e refinado, foram utilizados como matrizes para

incorporacgéo dos padrdes radioativos primarios.
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Os padrBes primarios, devidamente certificados pelo Instituto de Radioprotecdo e
Dosimetria (IRD), que sdo fontes abertas e liquidas, foram inseridos nas diferentes matrizes de
referéncia para simular amostras de aglUcar contendo padrfes radioativos emissores de
diferentes fotons gama, numa faixa entre 121 keV a aproximadamente 1.408 keV.

Foram utilizados padrdes de *°?Eu e ¥'Cs, cujas especificagbes estdo relacionadas na
Tabela 3, obedecendo as recomendacdes da Agéncia Internacional de Energia Atdmica (IAEA,
1991).

Tabela 3 — Dados referentes aos padrdes primarios utilizados

Fonte Padréao T2 (ano) Energia (keV) v (%)
121,8 28,4

2447 7,5

3443 26,6

411,1 2,2

4439 3,1

778,9 13,0

15 867,4 4,2
Eu 13,5+0,3 964.1 14.6
1085,8 10,1

1089,8 1,7

1112,1 13,5

1213,0 1,4

1299,1 1,6

1408,0 20,8

137Cs 30,2+0,2 661,6 85,1

Fonte: adaptado de TECDOC 619 (IAEA, 1991).

Na Tabela 3 foram apresentadas as energias e probabilidades de emissdo gama. Estas
probabilidades estdo atreladas a estados energéticos dos radionuclideos, e em alguns casos, uma
emissao pode ser acompanhada de outra, desta forma, o somatorio destes percentuais pode ndo
ser 100%.

Os padrdes de 2Eu e ¥’Cs, por serem padrdes liquidos, existe a impossibilidade da
dopagem direta do agUcar, devido sua facil solubilidade em agua. Outro aspecto que inviabiliza
a utilizacdo do agucar como matriz de referéncia foi a secagem do padréo, que mesmo a baixas
temperaturas, muda o aspecto fisico e disposi¢do dos gréos do acucar, interferindo na auto
absorcdo gama.

Neste aspecto foi proposto um método de dopagem do agucar, com padrdes liquidos, que
garante a integridade fisica e quimica do agUcar ap0s o procedimento. Este método consistiu na

producdo de padrdes radioativos solidos a partir de padrdes liquidos. Desta forma, amostras de
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solo com densidade de 1,475 g/cm?® foram utilizadas como solidos para insercdo dos padrdes
liquidos.

As amostras de solo foram inicialmente peneiradas em peneiras MESH de 1 mm e 0,71
mm, para obtencdo de granulometria proxima a do acucar VHP e refinado respectivamente. Em
seguida, as amostras foram devidamente quarteadas, separadas em pequenas aliquotas de 100
g e armazenadas em recipientes de polietileno com capacidade para 210 cm?®. Na sequéncia as
amostras foram dopadas individualmente com 5 ml de solugGes radioativas de °?Eu e *3'Cs
com o auxilio de pipetas volumétricas de vidro. As especificacdes das solucBes radioativas

liquidas séo indicadas na Tabela 4.

Tabela 4 — Especificacdes das solucBes radioativas liquidas

Padrdo  Atividade Especifica  Data de Referéncia
187Cs 30,0 kBg/L 17/04/2007
12y 28,2 kBg/L 10/04/2007

Fonte: Proprio Autor

Ap6s a adicdo dos padrdes liquidos, as amostras de solo foram secas em estufa a
temperatura de 65°C. Apods equilibrio térmico com o ambiente, as amostras de solo foram
homogeneizadas em sacos plasticos e em seguida, adicionadas 900 g de acucar VHP e refinado
em recipientes separados, finalizando-se as matrizes secundarias que, ao final, apresentaram
caracteristicas fisico-quimicas muito similares as matrizes de agUcar. As diferencas das
densidades dos compostos criados para os tipos de acgUcar utilizados estdo dispostas na Tabela
5.

Tabela 5 — Comparacéo das densidades

Matriz Densidade
Aclicar VHP 0,8150 g/cm?®
Aclicar Refinado 0,9114 g/cm?®
Solo 1,4759 g/cm?®

900 g de Acticar VHP + 100 g de solo 0,8811 g/cm?®
900 g de Acticar Refinado + 100 g de solo  0,9682 g/cm®
Fonte: Proprio Autor

Segundo a Tabela 5, o agucar VHP e refinado que foram utilizados no processo, possuem

densidades muito proximas das matrizes criadas para suas substituicdes. Ainda assim foram
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realizados, testes com outros materiais, como o Sorbitol, além do solo, constatando-se que a
matriz ambiental que se mostrou mais adequada para o processo de dopagem foi o solo.

Também foram criados padrdes de ¥'Cs com diferentes quantidades de solo (50 g e 130
g) misturados ao acucar VHP, para posterior comparacéo das diferentes densidades dos padrdes
em funcéo da eficiéncia em energia.

Inicialmente era previsto a producdo de padrdes radioativos em amostras de agucar VHP,
refinado e demerara, no entanto, verificou-se que existe similaridade na composi¢do quimica,
granulometria e densidade quando comparados o acUcar VHP e demerara, tornando-se
desnecessario a construcao de padrdes para os dois tipos de agucar, optando-se em criar padrdes
para os tipos com densidades e granulometrias mais diferenciadas, neste caso, VHP e refinado.

As amostras de 1 kg dos padrdes criados para o acgucar VHP e refinado foram
armazenadas em recipientes do tipo Marinelli. Na superficie superior da matriz foi colocada
uma fina camada de aluminio, onde foram depositadas pequenas esferas de silica gel, para reter
a umidade, garantindo a integridade do padré&o.

Na Figura 9 € representado o processo de confeccdo dos padrdes, descrito anteriormente

e a Figura 10 apresenta os padr@es e branco devidamente lacrados e rotulados.

Figura 9 — Construcédo dos padrdes
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Fonte: Proprio Autor
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Figura 10 — Padrdes secundarios

Fonte: Proprio Autor

Os parametros utilizados para distinguir os padrées secundarios foram a fonte radioativa
utilizada (**’Cs ou °2Eu), atividade total da mistura, propor¢do em massa da mistura solo -
acucar e data de preparo. Em paralelo também foram construidos brancos para os dois tipos de
acucar. A escolha de rotulos com cores diferentes para cada padrdo e branco foi pensada com
0 objetivo de facilitar a manipulacéo e analises.

Convém observar que, os padrdes foram misturados e adicionados em cada matriz de
referéncia que caracteriza os 2 (dois) tipos de acucar mais utilizados comercialmente e com
maior frequéncia de exportacdo.

Estes padrdes foram utilizados para estabelecer o mapeamento dos fotons pelo sistema de
espectrometria gama, que possibilitou a qualificacdo dos is6topos do césio. A quantificacdo dos
isétopos do césio também foi possivel através da determinacédo das eficiéncias em energia para

as diferentes emissdes gama, caracteristicas de cada is6topo radioativo utilizado.

4.6 ANALISE DOS PADROES RADIOATIVOS DE REFERENCIA

Na fase de andlise dos padrbes de referéncia, foi atribuido tempo de aquisicdo
padronizado em 86.400 segundos. As amostras foram acondicionadas em recipientes do tipo
Marinelli, com capacidade para 1,0 kg, devidamente lacrados, com geometria adequada e
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personalizada para posicionamento no volume sensivel do detector HPGe-Be, sem interposicao
de barreiras entre o sistema de deteccdo e a amostra.

Os recipientes sdo do modelo 138G-E, compostos por material de polipropileno e vedados
com tampa de polietileno. Este modelo possui volume de cerca de 1,6 litros e didmetro interno
da cavidade de cerca de 9,6 cm, que possibilita encaixe ideal ao detector utilizado nas analises.
Suas dimensdes estdo representadas na Figura 11.

O tempo morto foi corrigido automaticamente pelo sistema e as resolugfes foram
estabelecidas como critério de estudo da precisdo do sistema em termos de caracterizacdo dos
radionuclideos.

As principais emissdes gama associadas aos isotopos **Cs e ¥'Cs, foram analisadas para
investigacio desses isdtopos. No caso especifico do **Cs, existe a emisséo de mais de um pico
de energia. Dessa forma, foram consideradas as transicdes com maiores probabilidades de

emissao.

Figura 11 — Marinelli e suas dimensdes

Fonte: adaptado de S.E.A., 2017
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4.7. PARAMETROS CONSIDERADOS NAS ANALISES POR
ESPECTROMETRIA GAMA

4.7.1 Resolucéo

A resolucdo é um parametro que possibilita a qualificacdo dos radioisétopos analisados,
sendo calculada pela razéo entre a medida da largura do fotopico (FWHM — Full Width at Half
Maximum) a meia altura e a energia associada a regido de interesse. Quanto mais proximo de
zero for o valor dessa relacdo, maior € a capacidade de diferenciacao das energias pelo sistema
(KNOLL, 1989). Uma representacdo ilustrativa da localizacdo do FWHM, para energia 661,6

keV do *'Cs, é apresentada na Figura 12.

Figura 12 — Espectro gama com destaque para 0 FWHM.
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A resolucéo define a funcéo resposta do detector e norteia a capacidade de diferenciagédo
das transi¢Oes gama encontradas no espectro (KNOLL, 1989). O valor da resolugéo foi obtido
a partir da Equacéo 1.

R_FWHM
- E

X 100 (1D

Onde: R é a resolucdo em energia, FWHM ¢ a largura do fotopico & meia altura e E é

energia do fotopico de interesse.

4.7.2 Eficiéncia em Energia

A eficiéncia em energia € um dos parametros mais importantes para o presente trabalho.
A partir de sua definicdo foi possivel a quantificacdo dos isotopos do césio, **Cs e *’Cs. Sua
determinacdo foi realizada a partir da analise dos padrfes secundarios e obtencdo das contagens
para as energias caracteristicas dos radioisotopos utilizados nos padrdes de °?Eu e *'Cs.

As atividades e probabilidades dos padrdes sdo conhecidas, e 0 tempo de contagem e
massa da amostra foram padronizados. Dessa forma as eficiéncias em energia de interesse

empiricas foram adquiridas a partir da Equacéo 2.

C
CAxixyxm (2)
Onde: € é a eficiéncia em energia, C é a contagem da area de um fotopico para determinada
energia, A é atividade especifica do padrdo corrigida para o dia da anélise (Bq), t € o tempo de
contagem atribuido na andlise (S), y ¢ a probabilidade de emissdo gama e m ¢ a massa total do
padréo (kg).

Este procedimento foi realizado para energia de 661,6 keV do 1*’Cs, para obtencio de
uma eficiéncia absoluta. No caso das eficiéncias para energias do ***Cs, foi construida um
modelo de calibracgéo, a partir das energias de maior probabilidade de emissdo do 2Eu, o que
permitiu definir a funcdo de ajuste que foi utilizada para caracterizar as eficiéncias para as
diferentes transicdes do **Cs.

A partir das referidas eficiéncias pode-se encontrar a atividade radioativa do 1**Cs e 3’Cs

em amostras de actcar VHP ou refinado, pelo uso da Equacéo 3.
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C
A=—— (3)

T EextxXyxm

Onde: A ¢ atividade radioativa da amostra (Bg/kg), C € a contagem da area de um fotopico para
determinada energia, € é a eficiéncia em funcdo da energia, t € o tempo de contagem atribuido

na analise (s), y € a probabilidade de emissdo gama e m ¢ a massa total da amostra (kg).

4.7.3 Limite de Deteccao e Quantificacao

O limite de deteccdo (LD) em espectrometria gama representa menor quantidade de um
analito que pode ser distinguido dentro de um intervalo de confianca definido. Este limite
determina a segurancga do espectrémetro quanto a presenca de determinado radionuclideo em
determinada amostra. J& o limite de quantificacdo (LQ) € um parametro que representa 0 menor
valor na contagem das transi¢cbes gama deste radionuclideo que pode ser obtida com exatidao.
Alguns parametros interferem no LD e LQ, tais como: tipo de matriz, geometria e tempo
padronizado na andlise, tipo de detector, probabilidade da emissdo e radiacdo de fundo.

Para determinacdo do limite de deteccdo e quantificacdo foram realizadas trés medidas
dos brancos, as quais serviram para obter as contagens das transicdes gama nas regides dos
fotopicos representantes das energias do *’Cs e ®°Eu. Estabelecidas as contagens do branco,
os limites de deteccdo e quantificacdo foram determinados a partir das Equacdes 4 e 5
(CURRIE, 1968).

LD = 2,71 + 4,66/ Ng; (4)
N 1
BG |?

Lo =11+|1

¢ { +[ +12,5 ®)

Onde N, indica o nimero de contagens para o fotopico no branco.

Para obtencdo dos limites em atividade da amostra (Bg/kg), foram realizadas
transformacdes e nomeadas AMD (Atividade minima detectavel) e AMQ (Atividade minima

quantificavel) conforme Equacbes 6 e 7.
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LD
AMD = ——— (6)
EXEXYXm

AMQ = Lo 7
¢ = Xty xm 2

Onde: € é a eficiéncia em funcdo da energia, t € o tempo de contagem atribuido na anélise (s),

v € a probabilidade de emissdo gama e m ¢ a massa total da amostra (kg).

Assim como no caso da eficiéncia, os limites de deteccdo e quantificacdo, atividades
minimas detectaveis e quantificaveis foram obtidos de forma absoluta para o **’Cs e relativa

para o **Cs, a partir da construcao de curvas respostas e correlagido com as energias do >2Eu.

5 RESULTADOS E DISCUSSAO

5.1 PADRONIZACAO DO MODELO

Como apresentado anteriormente, para determinacdo de um modelo, com o objetivo de
qualificar e quantificar os isotopos do césio, **Cs e ¥’Cs em amostras de aclcar, foram
necessarios dois caminhos distintos. Os resultados foram obtidos de forma absoluta para o **'Cs
e relativa para o **Cs. Para analise do ¥’Cs foi utilizado padr&o radioativo liquido de mesma
constituicdo isotopica e para o 1**Cs foram construidas curvas de ajuste, adquiridas a partir da
andlise de padrdes de *5?Eu, para correlacio com as energias caracteristicas do ***Cs e obtenc&o

da resolucéo, eficiéncia, limites de detec¢éo e atividade minima.

5.1.1 Calibracdo em Energia

A calibragdo em energia do sistema de medidas com fontes pontuais certificadas de

atividades conhecidas, permitiu a construcéo da funcéo de calibracdo apresentada na Figura 13.
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Figura 13 — Reta de calibragéo
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Fonte: Proprio Autor
O resultado mostrou-se bastante satisfatorio, com um coeficiente de correlacéo linear de
exceléncia (R =0,9999). Este coeficiente € um dos pardmetros que mostra que, o sistema estava
pronto para realizacdo das analises no periodo em que elas foram conduzidas. A partir deste
ajuste linear, obtido no intervalo de energia que varia de 59,537 a 1.332,502 keV, foi
estabelecida a Equacdo 7, que possibilitou o0 mapeamento das energias referentes aos fotopicos
das transicdes gama na faixa de canais selecionada para determinagdo do 3*Cs e ¥'Cs.

E =0,4456 x C — 1,553 (7)

Na equacdo citada acima, E representa a energia da transi¢cdo gama e C a posi¢éo do canal

central na regido de interesse selecionada para qualificacdo do radionuclideo.
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5.1.2 Resolucdo em Energia para o ¥'Cs e Estabilidade do Sistema de
Medidas

As resoluces, encontradas na Tabela 6, foram determinadas com base no valor médio do
FWHM calculado a partir da medida dos padrdes, construidos para os diferentes tipos de agucar,
em sete medidas. Observa-se que, os resultados percentuais diferem muito pouco. Sendo isto o
esperado, pois excetuando a variagdo em energia, outros parametros ndo devem interferir

consideravelmente na resolucgéo do sistema.

Tabela 6 — Resolugdes obtidas para energia de 661,6 keV do *'Cs

: Resolugdo Resolugdo
Energia (keV) Acucar VHP  Acucar Refinado
661,6 0,4401 % 0,4395 %

Fonte: Proprio Autor

Para verificar a estabilidade do sistema foram realizadas andlises de sete padrdes
radioativos de **’Cs, com divergéncia de alguns pardmetros, como: Atividade do padr&o, tipo
de matriz secundaria, massa, tempo de contagem e recipiente para armazenamento. Estes

parametros podem ser visualizados na Tabela 7.

Tabela 7 — Parametros para verificacdo da estabilidade do sistema.

Andlise Tempo (s) Atividade Matriz

1 86400 232 Bq 250 g de solo

2 86400 116 Bq 900 g de Aclcar VHP + 100 g solo

3 86400 116 Bq 870 g de Aclcar VHP + 130 g solo

4 86400 116 Bq 900 g de Acucar Refinado + 100 g de solo
5 86400 116 Bq 250 g de solo

6 86400 11,6 Bq 970 g de Aclcar Refinado + 30 g de solo
7 172800 11,6 Bq 970 g de Acucar Refinado + 30 g de solo

Fonte: Proprio Autor

As matrizes com 250 g de solo foram acondicionadas em recipientes de polietileno com
capacidade para 210 cm® de amostra, enquanto que, as misturas de aguicar e solo foram
armazenadas em recipientes do tipo Marinelli j& descritos na metodologia do trabalho. A Figura
14 pode ser observado a sobreposicéo dos espectros obtidos nas anélises.
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Figura 14 — Gréfico de sobreposicdo dos espectros das analises dos padroes
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Fonte: Proprio Autor

Ao analisar os espectros, constata-se que eles possuem comportamentos praticamente
idénticos. Para melhor visualizagio da regio do fotopico representativo do *’Cs (661,6 keV),

é apresentada a Figura 15, que possui uma escala menor no eixo dos canais, destacando a regido
mais relevante para o estudo.
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Figura 15 — Destaque para fotopico caracteristico do *’Cs
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Fonte: Proprio Autor

Na Figura 15 as linhas tracejadas representam as regides dos fotopicos centrais
(centroide) de cada analise. Notadamente o intervalo que representa a area de contagem
permanece 0 mesmo e, como verificado na ilustracdo, ha uma pequena variacdo no centroide
no intervalo dos canais 1493 a 1495.

A partir da moda, padronizada em 1495, como representacdo do canal central e seu desvio
associado foi calculado o coeficiente de variacdo de Pearson (CV). Com CV de 0,052 %,
verifica-se que a variacgdo é estatisticamente insignificante. Portanto o sistema preservou sua
estabilidade durante o periodo em que foram realizadas as medidas.

Um aspecto importante que pode ser verificado a partir da analise da Figura 15, € que,
houve atenuagdo na contagem de padrdes com atividades iguais. Isso pode ser observado na
diferencga das contagens obtidas nas analises 2, 3, 4 e 5. A contagem realizada na anélise 4
possui valor inferior quando comparada com os valores obtidos nas analises 2 e 3. Essa
diferenca deve ocorrer devido & auto absorcdo da radiacdo gama que, como observado, eleva-
se quanto maior a densidade da matriz. Observa-se também mudanca mais significativa na
contagem encontrada na analise 5. Neste caso existiu diferen¢a na massa do padrdo e recipiente

utilizado na andlise. Percebendo-se maior eficiéncia nos padrGes com maior massa e
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armazenados nos recipientes Marinelli, que possuem geometria planejada para o detector
HPGe. Isto ocorre devido dispersdo dos grdos ao redor da area sensivel do detector, que
possibilita melhor captacdo da radiacdo gama.

Diante do observado foram padronizados os recipientes de contagem que possibilitam
melhor eficiéncia nas analises e comprova-se que o0 HPGe apresenta uma boa resolucdo ao
discriminar os intervalos de energia, proporcionando confianca na distingdo de radionuclideos

que apresentem emissdes gama com energias proximas.

5.1.3 Eficiéncia em Energia para o *'Cs

A partir das eficiéncias em energia do *'Cs em aglcar VHP e refinado, obtidas pela
andlise dos padrdes em sete repeticdes, foram calculadas média e desvios padrdo, representados
na Tabela 8.

Tabela 8 — Eficiéncia em energia para o **’Cs em agticar VHP e refinado

E i3 (keV/ Eficiéncia Eficiéncia
nergia (keV) Acucar VHP Acucar Refinado
661,6 0,01251 + 0,00026  0,01223 + 0,00016

Fonte: Proprio Autor

Observa-se que, a amostra do aclcar VHP apresentou uma eficiéncia em energia para
emissio de 661,6 keV do **Cs ligeiramente superior do que o valor encontrado para o agucar
refinado. Nas duas anélises foram padronizados os parametros. A Unica diferenca esta no tipo
de matriz secundaria utilizada, construida com agucar VHP e refinado que apresentam pouca
diferenciacdo quimica, em sua maior parte sdo constituidos de sacarose, com variagao
percentual em seu teor muito pequena (96 a 99%). Entdo observa-se que essa variacdo pode
ocorrer dentre outros fatores por mudancas granulométricas que interferem na densidade destas
matrizes.

Para avaliar se existe diferenca estatistica entre as duas medias, foi realizado o teste t,
considerando como hipdtese nula (Ho) o pressuposto de que ndo exista variacdo da eficiéncia
em funcdo da densidade do acUcar. A partir do teste estatistico constatou-se valor empirico
(2,0663) inferior ao valor tabelado (2,306) para um nivel de confianca de 95%. Portanto aceita-
se Ho e verifica-se que a densidade ndo muda significativamente a eficiéncia do acucar

granulado.

48



5.1.4 Eficiéncia em energia em Func¢éo da Densidade para o **¥'Cs

Partindo-se empiricamente da analise de padrdes de *’Cs, de mesma atividade radioativa
e diferentes densidades, foi realizado um ajuste linear para determinacdo direta da eficiéncia
em energia, para transicdo gama de 661,6 keV em diferentes tipos de agucar. Os padrBes
analisados possuem proporc¢des distintas entre massa de solo e agucar, caracterizando variacoes

nas densidades dos padrdes secundarios, como observado na Tabela 9.

Tabela 9 - Proporcdo e densidade dos padrdes analisados

Matriz Densidade

950 g de Acticar VHP + 50 g de solo 0,848 g/cm?®

900 g de Acticar VHP + 100 g de solo 0,881 g/cm?®

870 g de Aclcar VHP + 130 g de solo 0,937 g/cm?®

900 g de Aclicar Refinado + 100 g de solo 0,968 g/cm?®
Fonte: Proprio Autor

Ap0s a obtencdo das eficiéncias nas quatro analises, uma funcéo de ajuste foi determinada
(Figura 16), o que permitiu a formulagdo da Equagédo 8, que relaciona a eficiéncia com a

densidade de acUcar.

Figura 16 - Ajuste para obtencéo da eficiéncia em fungdo da densidade do agucar
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Fonte: Proprio Autor
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£ =0,01572 x p — 0,00355 (8)

Onde ¢ é a eficiéncia em energia para transicdo gama de 661,6 keV do 3'Cs e p ¢é a densidade
relativa associado ao tipo de agucar.

Observa-se que, a eficiéncia em energia tende a diminuir com o aumento da densidade do
acucar. Esse comportamento ja vem sendo verificado de forma similar em outros estudos
realizados para diferentes matrizes de densidades mais divergentes (HARB, 2008). Esse
fendmeno ocorre devido a atenuacdo da radiacdo gama em materiais mais densos. Observa-se
também um coeficiente de ajuste linear bastante satisfatério (0,96526), promovendo confianca
a hipotese.

Em contrapartida, a eficiéncia sé possuira diferencas significativas quando as densidades
das matrizes forem muito distintas, fato ndo evidenciado quando comparadas as densidades dos
diferentes tipos de acucar granulados recebidos no Laboratério LARCA para as andlises, cujos
valores variam entre 0,8 a 1,0 g/cm?®. Esta suposicéo foi comprovada pelo teste de hipotese e
pela analise de um padrdo com atividade radioativa conhecida de 116 Bq de *'Cs. Para
quantificar o radioisotopo foram utilizadas, individualmente, as eficiéncias encontradas nesse
trabalho para os diferentes tipos de aclcar. Os resultados obtidos podem ser verificados na
Tabela 10.

Tabela 10 - Atividade do padrdo para diferentes eficiéncias

Eficiéncia Atividade calculada Erro

0,01269 115,7 Bq 0,26 %
0,01258 116,7 Bq 0,60 %
0,01246 117,9 Bq 1,64 %
0,01223 120,1 Bq 3,53 %

Fonte: Proprio Autor

Observam-se erros aceitaveis no ponto de vista de analises por espectrometria gama.
Portanto fica evidenciado que o uso de qualquer eficiéncia encontrada neste trabalho, para
quantificar 1*’Cs em aclcar granulado, possibilitara a obtencdo de atividades muito proximas

da realidade.
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5.1.5 Limite de Deteccéo e Quantificacdo para o ¥'Cs

A partir do algoritmo de obtencdo da AMD e AMQ, disposto na metodologia, pela
utilizacdo das Equacgdes 4 e 5, respectivamente, foram calculados os resultados para o agucar

VHP e refinado, evidenciados na Tabela 11.

Tabela 11 - AMD e AMQ para o *¥Cs em aglcar VHP e refinado

Energia AMD (Bqg/kg) AMD (Bg/kg) AMQ (Bg/kg) AMQ (Bg/kg)
(keV) Acucar VHP  Acucar Refinado  Acucar VHP  Acucar Refinado
661,6 0,13 0,15 0,45 0,50

Fonte: Proprio Autor

Percebe-se pequena variacdo nos resultados encontrados para as duas matrizes. As
atividades minimas detectavel e quantificavel para o agucar refinado sdo ligeiramente maiores
do que para o VHP, corroborando para uma pequena diferenca dos resultados em funcdo da
granulometria e densidade da matriz.

As atividades minimas detectavel e quantificavel para o **’Cs em agticar VHP e refinado,
determinados segundo metodologia aplicada neste trabalho, estdo muito abaixo dos limites
radioativos em alimentos (1 kBq.kg™), considerados seguros pela CNEN em sua Resolucéo 102
de 22 de dezembro de 2010. Desta forma propiciando seguranca na avaliacdo deste isdtopo

radioativo nos tipos de aglcar mais exportados pelo Brasil.

5.1.6 Resolucdo para Energias do **Cs

A partir da construcdo de curvas respostas (Figura 17) para as emissdes e largura do
fotopico gama a meia altura, obtidas na anélise de padrdes de °2Eu, foi possivel estabelecer as
Equacdes 9 e 10 que proporcionaram a determinagdo das resolucfes para os fotons emitidos

pelos isotopos do césio em fungéo do tipo de aglcar.
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Figura 17 - Curvas respostas para resolucdes do ***Cs em acticar VHP e refinado
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Fonte: Proprio Autor
Rrer = [(1,90452 + 7,82392 x 107* X E — 9,06222 x 1077 X E?)10%]/E 9)
Ryyp = [(1,90087 + 1,36 X 1073 x E — 5,58659 x 10~ X E2)10%]/E (10)

Onde Rrere Rvhp sdo as resolucdes percentuais para energia (E), de interesse, em agtcar
refinado e VHP respectivamente.

Através das referidas equacgdes foi possivel a obtencdo das resolucdes para as emissoes
gama de maior probabilidade do *3*Cs em amostras de agticar VHP e refinado. Estas resolugdes

estdo dispostas na Tabela 12.
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Tabela 12 - Resolucdes para energias do 3*Cs em agticar VHP e refinado

Energia v (%) Resolugdo Resolugéo
(keV) VHP Refinado
475,364 0,0149 0,56 % 0,52 %
563,240 0,0836 0,50 % 0,47 %
569,328 0,1539 0,50 % 0,46 %
604,720 0,9763 0,48 % 0,45 %
795,859 0,8540 0,42 % 0,39 %
801,948 0,0869 0,42 % 0,39 %
1038,61 0,0099 0,38 % 0,36 %
1167,97 0,0179 0,36 % 0,35 %
1365,18 0,0302 0,35 % 0,34 %
Fonte: Proprio Autor

Observa-se na Figura 17, os dois ajustes possuem comportamento quase idéntico. A
curvatura é ligeiramente mais acentuada para o agucar refinado. Nos dois casos a resolucao
melhora com o crescimento da energia das transi¢cbes gama.

Para avaliar se existe diferenca estatistica entre os valores médios do FWHM, foram
realizadas sete analises para cada padrdo de ®2Eu. A partir do teste t, considerando como
hip6tese nula (Ho) 0 pressuposto de que ndo exista variagdo do FWHM em funcdo do agucar
analisado. Foi obtido valor empirico de 1,241 inferior ao valor tabelado 2,179 para um nivel de
confianca de 95%. Portanto aceita-se Ho, comprovando que néo existe diferencas significativas
na resolugédo do equipamento com a mudanca da matriz.

E importante verificar que, os ajustes possuem excelentes coeficientes de determinacio
(R?), muito proximos de 1. Desta forma os resultados para as resolucdes das energias para o
134Cs, podem ser obtidas com confianca.

Como observado nos resultados dispostos na Tabela 13, as resolucdes encontradas para
energias do **Cs em aglicar VHP e refinado, possuem comportamento similar aos valores

encontrados para *3’Cs, nas mesmas condigdes.

5.1.7 Eficiéncia para Energias do **Cs

As eficiéncias para as energias caracteristicas do 3*Cs foram obtidas a partir de um ajuste
exponencial (Figura 18), a partir das eficiéncias absolutas verificadas para as energias do *>Eu.
O ajuste permitiu estabelecer as equacdes 11 e 12, que foram utilizadas para determinar, de

forma relativa, as eficiéncias de interesse, as quais foram descritas na Tabela 13.
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Figura 18 - Curva de eficiéncia obtida ap6s anélise dos padrdes de °?Eu

0,030

0,025

0,020 -

0,015 -

Eficiéncia

0,010 +

0,005 -

0,000

Dados empiricos para o agucar VHP
Ajuste exponencial para o agucar VHP

A Dados empiricos para o acUcar Refinado

Ajuste exponencial para o agucar Refinado

Equacdo de Ajuste

y =Y, +a.eM-x/t)

Parametros para Agtcar VHP
R®=0,99901

Y, = 0,00396

a, = 0,03357

t, = 342,94691

Parametros para Acglcar Refinado
R®=0,99806
Yy, = 0,00397
a, = 0,03387
t, =330,19778

T
200

400

Fonte: Proprio Autor

Energia (keV)

1000 1200 1400

Eyup = 0,00396 + 0,03357¢(7E/342:94691)

Erer = 0,00397 + 0,03387¢(~E/330,19778)

(11)

(12)

Onde EvHpr e Erer Sao as eficiéncias para energia (E), de interesse, em acucar VHP e refinado

respectivamente.

Observa-se que, os ajustes das curvas foram excelentes, com coeficientes quadraticos de

0,99901 para analise do agtcar VHP e 0,99806 para o agucar refinado.
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Tabela 13 - Eficiéncias em energia para transi¢des gama caracteristicas do *3*Cs

Energia Eficiéncia Eficiéncia Meédia  Desvio
(keV) VHP Refinado
4754  0,012354 0,011998 0,012176 0,00025
563,2  0,010457 0,010122 0,010289 0,00024
569,3 0,010342  0,010009 0,010176 0,00024
604,7  0,009716  0,009396 0,009556 0,00023
795,9  0,007257  0,007011 0,007134 0,00017
801,9  0,007199  0,006956 0,007077 0,00017
1038,6  0,005584  0,005428 0,005506 0,00011
1168,0 0,005074  0,004955 0,005015 0,00008
1365,2  0,004587  0,004512 0,004550 0,00005

Fonte: Proprio Autor

Assim como apresentado nos resultados da avaliacdo do '*'Cs, as diferencas entre as
eficiéncias em energia encontradas para agtcar VHP e refinado séo despreziveis. Pois quando
calculadas as atividades do **Cs em qualquer tipo de agticar granulado, a partir de qualquer
eficiéncia em energia encontrada no presente trabalho, ndo existe mudanca consideravel.
Contudo, quanto mais préximos os resultados forem da realidade mais confiavel é o método.
Condicéo que justifica o aperfeicoamento da metodologia em busca da exceléncia.

Propde-se 0 uso do valor médio entre as eficiéncias, uma vez que o actcar VHP e refinado
representam os extremos, deste tipo de matriz, em termos de densidade. Observando que, como
comprovado nesse trabalho, a densidade é o parametro que mais influéncia na eficiéncia em

acucar granulado.

5.1.8 Limite de Deteccdo e Quantificacédo para o ***Cs

Como observado previamente, os limites de detecgdo e quantificacdo para o **Cs foram
estabelecidos, de forma relativa, como todos os outros resultados adquiridos para o is6topo
supracitado. Desta forma, a disposi¢do das curvas de ajuste realizadas para o LD e LQ podem

ser visualizadas nas Figuras 19 e 20 nessa ordem.
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Figura 19 - Curvas de ajuste para o LD
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Figura 20 - Curvas de ajuste para o LQ
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Os ajustes possuem comportamento similar para as duas matrizes analisadas e
coeficientes de correlagdo quadratica muito bons. A partir dos pardmetros adquiridos nestes
ajustes, representados nos blocos das Figuras 19 e 20, foram desenvolvidas as equagdes (13,
14, 15 e 16) que possibilitaram alcancar o LD e LQ, em actcar VHP e refinado, para energias
de maior probabilidade do **Cs. Estes resultados foram convertidos em atividade especifica e

disponibilizados na Tabela 14.

LDyyp = 114,18329 + 483,34884¢(7F/281,60816) (13)
LDggr = 114,14397 + 474,04019¢ (~£/28436497) (14)
LQyyp = 392,0862 + 1464,40941¢(E/280,79313) (15)
LQgrer = 393,01955 + 1435,97401¢(7F/282,90477) (16)

Onde LDyyp rer, LQyyp rer S80 0s limites de detecgéo e quantificagéo para energia (E),

de interesse, em acgucar VHP e refinado.

Tabela 14 - AMD e AMQ para o *3*Cs em aclcar VHP e refinado

: Y AMD AMD AMQ AMQ
Energia - .
(keV) (%) VHP Refinado  VHP Refinado
(Barkg) (Ba/kg) (Ba/kg)  (Bg/kg)
604,7 09763 0,2086 0,2158 0,6872 0,7110
7959 08540 0,2672 0,2422 0,7823 0,8115

Fonte: Proprio Autor

Para identificar atividades minimas mais representativas do !3‘Cs, foram realizadas
médias ponderadas para 0 AMD e AMQ individualmente, considerando a probabilidade de

emissao gama como fator de ponderagéo. Os valores encontrados estdo dispostos na Tabela 15.
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Tabela 15 - Média do AMD e AMQ para o *3*Cs em agticar VHP e refinado

Acucar AMD (Bg/kg) AMQ (Bg/kg)
VHP 0,236 0,732
Refinado 0,228 0,758
Fonte: Proprio Autor

Observa-se AMD e AMQ para 0 **Cs em aclcar VHP e refinado muito proximos,
inferiores aos resultados encontrados para o *¥’Cs, e bem abaixo dos limites atribuidos pela
CNEN.

5.1.9 Comparacéo dos Resultados Relativos e Absolutos

Para verificar se os resultados obtidos para o *3*Cs podem ser considerados confiaveis,
foi realizado um estudo comparativo entre os métodos relativo, utilizado para avaliacdo do
133Cs, e absoluto empregado na avaliagdo do ¥’Cs. Nesta comparacdo foram utilizadas as
médias das eficiéncias obtidas em actcar VHP e refinado, observando os valores encontrados
para energia de 661,6 keV do *’Cs, nos dois métodos. Os resultados da comparac&o podem ser

visualizados na Tabela 16.

Tabela 16 - Comparacao dos resultados

Parametro Resultado Absoluto Resultado Relativo  Erro

Eficiéncia 0,01237 0,008686 29%
Fonte: Proprio Autor

Verificam-se erros significativos entre os dois métodos, préximos de 30%. Diante da alta
discrepancia entre os resultados, propde-se a utilizacdo de um fator de correcdo (1,424) para
eficiéncia relativa, para aproximéa-la da eficiéncia absoluta, que é mais confiavel em termos de

espectrometria gama. Os valores corrigidos podem ser visualizados na Tabela 17.

Tabela 17 - Eficiéncias corrigidas para o **Cs

Energia (keV) Eficiéncia relativa Eficiéncia corrigida
604,7 0,009556 0,013608
795,9 0,007134 0,010159

Fonte: Proprio Autor
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O uso do fator de correcdo melhorou a eficiéncia média em energia das transicdes gama
de maior probabilidade de emissdo do 13Cs, possibilitando maior confianca na avaliacdo do

134Cs em amostras de agcar.
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6 CONCLUSAO

Um método eficiente de dopagem do agucar com padrfes radioativos liquidos foi
padronizado.

O trabalho permite a verificacio das eficiéncias em energia para o 3’Cs, is6topo mais
relevante do césio, em diversos tipos de aclcar granulados de forma direta, a partir da correlacao
com suas densidades, desde que utilizada mesma metodologia do presente trabalho.

A metodologia descrita permitiu melhorias nas analises de acucar executadas no
LABRAN, a partir da padronizacdo de um modelo semiempirico que permite a quantificacdo
de *Cs e'®'Cs em aguicar granulado com maior confianca.

Existe diferenca significativa entre os métodos relativo e absoluto, constatando-se que 0s
valores de atividade, encontrados a partir das eficiéncias obtidas nas analises dos padrbes de
137Cs, possibilitam resultados mais proximos da realidade.

O arranjo experimental e os modelos aplicados nas analises quantitativas do **Cs e *Cs
permitiram obter resultados eficientes e atividades minimas detectadas bem abaixo dos valores

recomendados em alimentos.
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