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A device to simultaneously measure the radon content of the atmosphere and its decay
products associated with the atmospheric aerosols is described. The radon daughters are
continuously precipitated through an eletrostatic field onto an alpha particle detector
wich is also the collecting electrode. Either total counting or spectral analysis can be
obtained as output data. The decay products of radon associated to the aerosols are
measured in membrane filters after collecting the atmospheric aerosols within a given
sampling time interval. The sensitivity of the instrument is better than 0.61 pCi.m=3, and
the response time to a transient concentration change of radon is better than 20 minutes,

in the present configuration,

INTRODUCAO

O gds nobre raddnio e seus produtos de decaimento
na atmosfera tém revelado grande potencialidade como tra-
cadores em pesquisas que envolvem a circulagdo e o balango
dindmico de grandes massas de ar (Larson & Bressan, 1980)
e na determinacdo dos tempos de residéncia dos aeros-
s6is, tanto na troposfera quanto na baixa estratosfera
(Lambert et alii, 1982), em estudos dos efeitos da radiagdo
ionizante na eletricidade atmosférica (Bricardi, 1965;
Israelsson, 1980) e na monitoracdo da radioatividade
atmosférica nas proximidades de reatores nucleares e de
minas de urdnio e de fosfato, tendo em vista a protecio
radioldgica.

Neste trabalho, apresenta-se um instrumento desen-
volvido especificamente para permitir um estudo quantita-
tivo e simultdneo do gas raddnio na atmosfera e de seus
produtos de decaimento associados aos aerossdis atmosfé-
ricos (dep6sito ativo). O radénio pode ser monitorado con-
tinuamente, enquanto o seu depdsito ativo é medido dire-
tamente em filtros de membrana, ap6s um intervalo de tem-
po de coleta que depende da atividade no local.

PRINCIPIOS FISICOS DO SISTEMA

O sistema de coleta de amostra constitui uma adapta-
¢do da antiga técnica de coleta eletrostatica dos produtos
de decaimento do radénio em fios e placas metélicas. Essa
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Figura 1 —  Série radioativa simplificada do Radénio”“*, indicando o tipo de radiacdo emiti-
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técnica sofreu vdrias modificacoes e aperfeicoamentos ao
longo dos anos por vérios pesquisadores (Wilkening, 1964;
Costa-Ribeiro, 1969; Wrenn et alii, 1975; Negro & Watnick,
1978; Porstendorfer et alii, 1980). O instrumento aqui des-
crito pretende associar as melhores caracteristicas de cada
uma dessas versoes.

O ?*22Rn, com uma meia-vida de 3,82 dias, decai se-
gundo a série radioativa esquematizada na Fig. 1. No ins-
tante de sua formagdo, o 2'8Po é um fon positivo com uma
vida-média 7 antes de recombinar-se com os fons de carga
oposta da atmosfera. Visto que a meia-vida do **®Po é mui-
to menor do que a meia-vida do 2%22Rn, a atividade do is6-
topo de menor meia-vida é controlada pelo is6topo de meia-
vida mais longa. E precisamente o 2'®Po que é capturado e
medido a fim de obter a atividade do 22?Rn. E necessério,
contudo, que este fon seja capturado em um intervalo de
tempo suficientemente pequeno a fim de possibilitar um
rendimento de coleta eletrostdtica elevado. Isso é feito apli-
cando um campo elétrico £ entre um eletrodo de precipita-
¢do fanodo) e o eletrodo de coleta (catodo). No caso de
um sistema de coleta com simetria esférica, com o eletrodo
de coleta no centro de uma blindagem esférica submetida a
um potencial elétrico, pode-se demonstrar pelas Leis da Ele-
trostatica que o tempo de percurso no vdcuo, de um ion
positivo com massa m é dado por:

2.m.R

pr= ) eI
3.ne".rp.V

, Pararo <<R, (1)

onde R e r, sdo os raios da blindagem esférica e do eletro-
do de coleta, respectivamente; V é o potencial eletrostatico
aplicado; n é o ndmero de cargas elementares do fon (et).
Adotando os valores empregados no sistema real, quais se-
jam:

= 17 kVolts,
ro = 3,2 centimetros,
R = 27 centimetros,

e" = 1,6 x107'° coulomb,
3,6 x 10%5 quilograma,

|
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obtém-se um tempo de percurso radial da ordem de 107° se-
gundos. Para uma aproximagdo mais realista, pode-se tam-
bém estimar o tempo necessdrio para que parte dos fons de
28py  formados sejam recombinados e neutralizados em
condi¢Ges normais. Isso é dado pela expressdo:

dn* -
— =-x.n".n

2
5 : (2)
onde n" e n~sdo as densidades (fons.cm™) de fons positi-
vos e negativos, respectivamente; & é o coeficiente de re-
combinacdo com valor de 1.6 X 107%cm?® . s™! (Bricard,
1965). Essa equagdo se reduz por integragdo a:

n"*=ny .exp (-x.n". At) . (3)

Para uma recombinacdo de apenas 1% dos fons de
28pg formados, a Equacdo 3 fornece:

B 2n 0,99

«.n”

At = (4)

Uma densidade de fons negativos ao nivel do mar, tipica de
300 fons . cm™2, resulta em um intervalo de tempo t=21 se-
gundos, portanto muitas ordens de magnitude superior ao
tempo de percurso e captura eletrostédtica estimada anterior-
mente. A 90% de recombinacdo, esse valor elevar-se-ia para
1,3 horas. Célculos e medidas elaborados mostram que a
vida média 7 de um fon ao nivel do mar estd entre 20 se-
gundos em um ambiente polufdo (com particulas em sus-
pensdo) e 300 segundos em um ambiente sem poluigdo
(Chalmers, 1967).

Por essas estimativas conclui-se que uma fragdo des-
prezivel dos fons de 2'®Po sers neutralizada antes de ser
coletada pelo catodo do sistema de coleta; conseqiiente-
mente, ter-se-d uma elevada eficiéncia de coleta de fons.

O depésito ativo do raddnio estd normalmente asso-
ciado a aerosséis com diametros entre 0,3 um e 5 um, com
o mdaximo deslocado para didmetros menores da escala
(Moore et alii, 1980). A maneira adotada para coletar o de-
pésito ativo do raddnio é através do emprego de filtros de
membrana com didmetro de poros no limite inferior da fai-
xa de maior abundancia. A atividade dos filtros apds a cole-
ta é medida através da espectrometria alfa convencional,
sem nenhum tratamento fisico ou quimico prévio. Em uma
primeira medida, efetuada imediatamente apds a coleta dos
aerossois pelos filtros, sdo registradas as atividades relativas
dos produtos de decaimento de curta meia-vida do radénio
(ver Fig. 1). Os filtros sdo a seguir armazenados durante
um intervalo de tempo superior a 1 ano, a fim de que o
#%pg original do instante da amostragem se reduza a niveis
despreziveis. Apds esse tempo, mede-se novamente a ativi-
dade residual do 2°Po gerado no filtro pelo decaimento
do *'°Pb. Essas medidas combinadas permitem inferir a ati-
vidade do 2°Pb original do instante da amostragem, ou se-
ja, a atividade do produto de decaimento de maior meia-vi-
da (20.4 anos) do radénio.

DESCRICAO E FUNCIONAMENTO DO SISTEMA

O sistema ilustrado na Figura 2 é constituido de uma
cdmara de precipitagdo hemisférica com aproximadamente
42 litros, confeccionada em P.V.C. refor¢ado com fibra de
vidro. As paredes internas da cdmara sdo revestidas com
uma fina folha de material condutor (aluminio) onde é
aplicado o potencial de precipitagdo. O diodo de silicio
do tipo barreira de superficie de 2000 mm? (EG&G Ortec,
modelo BR-80-2000-100), funcionando ao mesmo tempo
como eletrodo de coleta e detetor de radiagdo alfa, é colo-
cado no centro esférico com a superficie sensivel voltada
para o interior da cdmara. E importante que o detetor seja
polarizado de tal modo que sua carcaca esteja sob o poten-
cial de terra. Existem dois orificios (entrada e safda) desti-
nados a circulagdo do ar a ser medido. Uma bomba de cir-
culacdo de ar de diafragma (Olidef, modelo C-17) leva o ar
dos filtros & cdmara de precipitacio via um medidor de flu-
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xo de ar (LAO, modelo MGP-2). Foi adotada no presente
sistema a circulagdo de ar comprimido ao invés da sucgio,
a fim de criar um ambiente de pressdo positiva no interior

da cdmara e das tubulagSes, evitando-se desse modo a con-
taminagdo com o ar nao filtrado do meio ambiente.
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Figura2 — Diagrama esquemdtico do sistema de coleta de aerosséis e medida do radénio e

seus produtos de decaimento.

A bateria de filtros (Millipore, do tipo MF) tem dois
estdgios para aerossdis com didmetro superior a 0,8 um e
entre 0,1 e 0,8 um. O primeiro estagio (@ > 0,8 um) pode
ser duplo a fim de permitir o emprego da anélise tanto da
atividade alfa do deposito ativo do raddnio pela espectro-
metria alfa, como da constituicdo quimica dos aerossois
pela ativagdo dos filtros com néutrons retardados, seguida
da espectrometria gama. No caso de empregar o estdgio
duplo, anexam-se dois rotdmetros, um para cada filtro,
a fim de balancear igualmente o fluxo de ar.

A eletronica associada estd ilustrada no diagrama de
fungGes dado na Fig. 2. Tanto as fontes de alta volta-
gem do precipitador (17 kVolts) como a fonte de polariza-
¢do do detetor alfa (0 a 250 Volts D.C.) sdo do tipo chavea-
do, com nlcleos toroidais para maxima eficiéncia. No caso
da fonte do precipitador, seguem-se ainda 4 estdgios dobra-
dores de tensdo para atingir a tensdo requerida. Os circui-
tos do pré-amplificador sensivel 4 carga e do amplificador
tiveram seus projetos baseados nos sistemas descritos por
Brant et alii (1977), adaptados a disponibilidade de com-
ponentes eletrénicos no mercado nacional. O ruido ele-
trénico total do sistema na saida do pré-amplificador com
méaximo ganho e com a entrada aterrada é de 60mV. A
constante de tempo para formac¢do dos pulsos foi determi-
nada empiricamente para melhor relacdo sinal-ruido e é de
aproximadamente 5 us.

Normalmente os pulsos seguem a via A da chave indi-
cada na Fig. 2, salvo na etapa de calibragdo do sistema,
quando a visualizagdo dos espectros é necessaria. Co./: a
chave na posi¢do B, os pulsos passam por um circuito com-
parador operando como discriminador de nivel minimo de

pulso, seguido por um circuito légico para padronizar a al-
tura e duragéo dos pulsos. Os pulsos padronizados entram,
a seguir, em um sistema contador-temporizador reciclado
e os dados na forma de nimero de eventos no intervalo de
tempo de integracdo sdo armazenados tanto graficamente
por uma impressora, quanto em fita magnética digital do
tipo cassete.

RESULTADOS E CONCLUSGES

Na Fig. 3 ilustram-se as variagSes da atividade alfa
devida ao radbnio obtidas pelo sistema precipitador-de-
tetor nas proximidades do laboratério de Geoffsica Nu-
clear no INPE em Sdo José dos Campos, SP. As variagBes
cobrem dois periodos diurnos completos. Esse tipo de
modulagéo é bastante tipico e pode ser visto aqui com
excelente resolugdo indicada pelas barras de erro (1 0)
calculadas para os pontos iniciais da curva. O rendimen-
to de detecdo R para o sistema precipitador-detetor de
radénio permite converter os dados de contagens alfa por
minuto (A) para atividade equivalente de radénio (a) em
pCi. m™ . R é dado pela férmula abaixo:

R=—= (V.e.n.k.p", (5)

i
A
onde V = 0,042m>® é o volume do hemisfério; € = 2,2 é
o fator de conversdo dpm-pCi (1 pCi = 2,22 dpm);n = 0,5
¢ o rendimento geométrico do diodo detetor alfa; k = 2 é
o fator que leva em conta o decaimento em cascata do
222Rn para *'®Po e 2'*Po com conseqtiiente emissdo de duas
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particulas alfa; 8 <0,59 é a razdo entre a drea ativa do dete-
tor e sua drea total, ou seja, o rendimento de coleta dos
fons pela superficie detetora. Substituindo-se os valores aci-
ma na Equagdo (5) obtém-se para R o valor de 18,2. Deste
modo, as atividades medidas durante o periodo de teste,
mostradas na Fig. 3 sdo numericamente da mesma grandeza
que os valores de contagens/20 minutos. Esses valores estdo
dentro da taixa de valores indicada por Lambert et alii

(1982) de 10 a 10** pCi.m™3, com média de cerca de
100 pCi.m™3, Para um ruido de fundo observado infe-
rior a 2 contagens por hora, pode-se inferir que a sensi-
bilidade do instrumento é melhor do que 0,61 pCi.m™,
na atual configuragéo.

A Fig. 4 mostra a variagdo da atividade no interior
do precipitador operando no modo estatico, ou seja, com

a bomba de circulagio desligada. Observa-se nesse caso
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Figura 4 — Variagdo da atividade (A) no interior da cdmara de Ewecipitacé‘o, com a bomba de
circulagdo desligada. O decaimento radioativo do 22Rn com meia-vida de 3,82
dias (reta superposta) pode ser observado.
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o decaimento do **2Rn com a meia-vida de 3.82 dias (a re-
ta indica a curva de decaimento calculada). A discordancia
observada nas primeiras horas do decaimento é devida aos
produtos de decaimento de meia-vida mais curta do que
a do *2Rn (o *2Pb da série do **°Rn com 10.6 horas é o
principal responsével).
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Figura 5(a) — Espectro de energias alfa obtido no precipitador ele-
trostdtico.

pectrometria alfa do filtro (0,8 um) com um detetor de
200 mm?. O filtro contém o dep6sito ativo do raddnio
acumulado durante o intervalo de tempo em que os dados
da Fig. 5(a) foram coletados pelo precipitador. Desse mo-
do, esses dois espectros sdo complementares; no precipita-
dor estdo os produtos do decaimento do raddnio gerados
“in loco” na cdmara de precipitacdo, enquanto no filtro
estdo os produtos de decaimento gerados a distincia e trans-
portados até o local da amostragem, associados aos aeros-
sois atmosféricos. E o estudo conjugado dos dados obtidos
simultaneamente por esses dois sistemas coletados (precipi-
tador-filtro) que fornece ao pesquisador as relagdes de con-
centracdes e as relagGes temporais de interesse nos estudos
associados a dindmica da atmosfera terrestre.

E importante ressaltar que o instrumento descrito

A Fig. 5(a) mostra um espectro t(pico obtido empre-
gando o analisador de pulsos junto com o precipitador (cha-
ve na posicdo B da Fig. 2). Pode-se discriminar perfeitamen-
te os picos de energia correspondentes ao 28Po e 2*Po da
série radioativa do **2Rn e 21Pg ¢ 212Pg da série do 22°Rn.
A Fig. 5(b), mostra o espectro de energias obtido pela es-
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Figura 5(b) — Espectro de energias alfa do depésito ativo do raddnio
coletado pelo filtro.

nesse trabalho permite a coleta praticamente continua dos
dados de raddnio atmosférico, com a resolugdo temporal
que se desejar, bastando ajustar-se o tempo de integracdo
do sistema contador-temporizador. O menor tempo de in-
tegracdo, compativel com o tempo de resposta do sistema
a transientes de concentragdo, define a resolu¢do temporal
do instrumento 7, . Empregando uma tubula¢do de amos-
tragem com cerca de 4 metros e com didmetro interno de
6 milimetros, a um fluxo médio de 360 litros por hora,
obteve-se experimentalmente valores de 7, de 30 minutos
para transientes de subida de concentragdo e, pouco menos
que 15 minutos, para transientes de decréscimo de concen-
tracdo de radénio. Os resultados experimentais para as esti-
mativas de 7, so mostrados graficamente na Fig. 6.

A monitoragdo continua (7, << tempo de amostra-
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gem) é particularmente Gtil em medidas sistemdticas de lon-
ga duragdo em estagOes desatendidas ou remotas. Este é o
caso das medidas de concentragdes de radonio da baixa
atmosfera Antdrtica, cujos resultados serdo publicados pro-
ximamente, efetuadas na regido onde se encontra instalada
a base brasileira Comandante Ferraz. Sob o ponto de vista
mais aplicado, pode-se sugerir o emprego do sistema para
fins de monitoragdo do raddnio em regiGes de intensa ativi-
dade de mineragdo, nas proximidades de minas de urdnio ou
de fosfatos a céu aberto, no intuito de propiciar um contro-
le de protecdo radiolégica em tempo real.

Figura 6 — Resposta do instrumento a transientes de cuncentra-
¢do de raddnio. Curvas 1 e 2 correspondem & chegada
de uma frente de alta concentragdo, curva 3 correspon-
de a chegada de uma frente de baixa concentra¢do de
raddnio. O tempo de resposta do sistema é de 15 a 30
minutos.
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