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RESUMO

GERALDO, R. R. Determinagao da atividade do radio-226 em fosfogesso usado como adiagao
ao clinquer por meio de medidas de radonio-222. 2021. 83 f. Dissertacao — Programa de Pos-
Graduagdo em Engenharia elétrica e Informatica Industrial, Universidade Tecnoldgica Federal
do Parana. Curitiba, 2021.

A utilizagdo do fosfogesso pela industria cimenteira € uma alternativa viavel em substitui¢do
ao gesso natural na produ¢do do clinquer usado na fabricacdo do cimento Portland e seu
emprego pode resultar em beneficios econdmicos. Este residuo ¢ um subproduto gerado em
larga escala pelas industrias de fertilizantes fosfatados durante a producdo do acido fosforico
pelo processo umido. E um passivo ambiental constituido por impurezas como fluoretos, metais
pesados além de apresentar radionuclideos das séries do 2*%U, 2*’Th além do “°K em sua
composi¢do. A estocagem deste insumo € feita a céu aberto nas proximidades das industrias
produtoras gerando impactos ambientais devido a poluicdo dos lengdis freaticos e nascentes e
degradacdo do solo. Um dos elementos radioativos encontrado na composi¢ao do fosfogesso ¢
0 2?6Ra precursor do ??Rn. Estes elementos sdo responsaveis pelo maior nivel de exposi¢do
interna a radiagdo ionizante a que o ser humano ¢ submetido ao longo da vida. O radénio ¢ um
gas que quando inalado se apresenta como um potencial causador de cdncer pulmonar. Assim,
0 objetivo deste trabalho foi medir a concentragdo de ?>’Rn usando o detector AlphaGUARD
(Saphymo GmbH) em argamassa de gesso/fosfogesso e argamassa de cimento com diferentes
composi¢des e a partir dessas concentragdes inferir a concentragio de atividade do ?*Ra por
meio da aplicacdo de um modelo fisico-matematico simplificado. Os valores obtidos por este
método foram comparados aos valores obtidos pela técnica de espectrometria gama a fim de
mostrar a viabilidade do uso do modelo fisico-matematico simplificado na determinagao da
concentra¢do de atividade do ?>’Ra em materiais. Os valores da concentragdo de atividade do
226Ra, medidos em Bg/kg, obtidos pelo modelo fisico-matematico para os corpos de prova
analisados foram de 6,2+0,8; 6,0+3,4; 10,0£5,1; 4,3+£3,3 e 22000+43000, respectivamente. Os
valores obtidos pela espectrometria gama, em Bq/kg, foram de 8+2; 16,7+1,3; 8,8+0,7; 7,7+0,7
e 927431, respectivamente. Os valores encontrados para a concentragio de atividade do ?*Ra
por ambas as técnicas para os corpos de prova de argamassa de gesso/fosfogesso e para as
argamassas sao estatisticamente iguais, mostrando que a aplicagdo do modelo fisico-
matematico simplificado ¢ uma alternativa economicamente viavel em substituicdo a
espectrometria gama na determinagio da concentracdo de atividade do >?°Ra em materiais. A
CNEN em sua norma n° 147 estabelece um valor limite de 1000 Bg/kg para a atividade do ?*Ra
empregado na industria cimenteira. Considerando os valores encontrados para a concentragao
de atividade deste radionuclideo por ambas as técnicas estarem muito abaixo do limite
estabelecido, ndo se observam restricdes para seu emprego na industria cimenteira.

Palavras chave: Radio. Radonio. Fosfogesso. Modelo fisico-matematico semi-empirico.



ABSTRACT

GERALDO, R. R. Determination of radium-226 activity in phosphogypsum used as an addition
to clinker by means of radon-222 measurements. 2021. 83 p. Dissertation - Graduate Program
in Electrical Engineering and Industrial Informatics, Federal Technological University of
Parana. Curitiba, 2021.

The use of phosphogypsum by the cement industry is a viable alternative to replace natural
plaster in the production of clinker used in the manufacture of Portland cement and its use can
result in economic benefits. This waste is a by-product generated on a large scale by the
phosphate fertilizer industries during the production of phosphoric acid by the wet process. It
is an environmental liability consisting of impurities such as fluorides, heavy metals in addition
to presenting radionuclides from the 238U, 232Th series in addition to *“°K in their composition.
The storage of this input is done in the open in the vicinity of the producing industries,
generating environmental impacts due to the pollution of groundwater and springs and soil
degradation. One of the radioactive elements found in the phosphogypsum composition is the
226Ra precursor to 2*’Rn. These elements are responsible for the highest level of internal
exposure to ionizing radiation that human beings are subjected to throughout their lives. Radon
is a gas that when inhaled presents itself as a potential cause of lung cancer. Thus, the objective
of this work was to measure the concentration of ?>’Rn using the AlphaGUARD detector
(Saphymo GmbH) in plaster/phosphogypsum mortar and cement mortar with different
compositions and from these concentrations to infer the activity concentration of 2*Ra by
applying a simplified physical-mathematical model. The values obtained by this method were
compared to the values obtained by the gamma spectrometry technique in order to show the
feasibility of using the simplified physical-mathematical model in determining the activity
concentration of 2*Ra in materials. The values of 2*Ra activity concentration, measured in
Bg/kg, obtained by the physical-mathematical model for the analyzed specimens were 6.2+0.8;
6.0£3.4; 10.0+5.1; 4.3+£3.3 and 22000+43000, respectively. The values obtained by gamma
spectrometry, in Bq/kg, were 8+2; 16.7+1.3; 8.8+0.7; 7.7+£0.7 and 927+31, respectively. The
values found for the 2*Ra activity concentration by both techniques for the
plaster/phosphogypsum mortar specimens and for the mortars are statistically equal, showing
that the application of the simplified physical-mathematical model is an economically viable
alternative in substitution gamma spectrometry in determining the concentration of ?°Ra
activity in materials. CNEN in its norm n°® 147 establishes a limit value of 1000 Bq/kg for the
226Ra activity employed in the cement industry. Considering the values found for the activity
concentration of this radionuclide because both techniques are well below the established limit,
there are no restrictions for its use in the cement industry.

Keywords: Radium. Radon. Phosphogypsum. Semi-empirical physical-mathematical model.
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1 INTRODUCAO

Em ambientes indoor, a exposi¢ao do ser humano a radiagdo externa natural decorre
principalmente da radiagdo cosmica e das emissdes gama advindas do elemento “K e dos
radionuclideos presentes nos materiais de constru¢do e solo pertencentes as séries de
decaimento do 28U e do 232Th. Os is6topos 2°Ra e ?>*Ra, pertencentes as respectivas séries,
sdo ambos precursores do 2*Rn e do 22°Rn, principais isotopos destes elementos (UNSCEAR,
2008; EISENBUD e GESELL, 1997; NNDC, 2015).

O radonio ¢ um gas radioativo, que ao ser inalado decai probabilisticamente dentro
dos pulmdes por emissdo de particulas alfa. Seus descendentes ou filhos interagem, também
principalmente por emissdo alfa, com o parénquima pulmonar ionizando o meio e gerando
possiveis efeitos bioldgicos indesejaveis (WHO, 2004). A exposicao interna dos seres humanos
a radiagdo ionizante estéd relacionada principalmente a inalagdo do gés radonio que, junto com
seus filhos de meia-vida curta, interagem de maneira danosa com as células do sistema
respiratorio humano (UNSCEAR, 2008; WHO, 2004).

Segundo a UNSCEAR (2008), a dose média anual estimada de radiacdo natural
recebida pelo ser humano ¢ de 2,4 mSv, sendo que desse total, 1,26 mSv corresponde
principalmente a inalagdo do gas radonio e seus produtos de decaimento de meia-vida curta;
0,48 mSv corresponde a radiacdo gama externa; 0,39 mSv devido a exposicdo a radiacio
cosmica e 0,29 mSv pela ingestdo de agua e alimentos. Pode-se observar que a inalagao do
radonio representa cerca de metade da dose efetiva média anual.

Diferentes tipos de solos e rochas da crosta da Terra apresentam concentragdes
variadas de radonio a depender das concentragdes de seus precursores na matriz rochosa. O
radonio gerado no solo, por meio de processos de transporte difunde-se do solo e rochas para
as aguas subterraneas e para a atmosfera. As concentracdes de radio no solo e as caracteristicas
fisicas do mesmo como permeabilidade, por exemplo, influenciam na exala¢ao do radonio para
o ambiente. A série radioativa natural do 2*¥U tem como descendente imediato o 2*°Ra,
precursor do principal is6topo do raddnio (*?’Rn), responsavel pela maior contribui¢do da
concentracdo de radonio na atmosfera, desde que € o is6topo de maior meia-vida (3,8 dias)
(UNSCEAR, 2008).

A presenca de radonio indoor esta relacionada ao solo no entorno da edificagdo e
aos materiais usados na constru¢do desses ambientes. Boa parte destes materiais sdo obtidos a

partir do beneficiamento de rochas e solos. A concentragdo de radionuclideos das séries
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radioativas naturais em materiais de constru¢do cuja matéria-prima ¢ o solo esta relacionada
com a contribui¢ao para a exposi¢ao humana (ATSDR, 2012). Esta contribui¢ao se configura
principalmente pela radiacdo alfa emitida no decaimento do radonio e filhos de meia-vida curta,
dentro dos pulmdes (UNSCEAR, 2008).

O fosfogesso ¢ um material obtido pelo beneficiamento de rochas que compde a
crosta terrestre. Este material ¢ gerado durante o processo de produgdo por via umida do acido
fosforico pelas industrias de fertilizantes fosfatados (CANUT, 2006), no qual a rocha apatita
ou fosforita ¢ atacada quimicamente com acido sulfurico, gerando como produto de reacao o
acido fosforico e como subproduto o fosfogesso (AQUINO, 2005; PEREIRA, 2010). Durante
0 ataque quimico da rocha ocorre a quebra do equilibrio radioativo entre os radionuclideos das
séries naturais presentes nas rochas, fazendo com que estes sejam redistribuidos para as varias
fases da reacdo de acordo com as suas propriedades fisicas e quimicas, afinidade, solubilidade,
além das condi¢des operacionais (SAUEIA et al., 2005; SILVA et al., 2001). Assim, o uranio,
o torio e o 2'°Pb sdo redistribuidos preferencialmente para o acido fosforico, enquanto o ?*°Ra,
228Ra e 0 2!%Po para o fosfogesso (RUTHERFORD et al., 1994; SAUEIA et al., 2005; SILVA
etal.,2001).

As industrias de fertilizantes fosfatados sdo responsaveis pela maior parte do
fosfogesso produzido mundialmente, sendo que para cada tonelada de acido fosforico
produzido obtém-se aproximadamente 4,3 toneladas de fosfogesso (SILVA et al., 2001).
Devido ao grande volume de fosfogesso produzido, seu armazenamento € feito na maioria das
vezes ao ar livre em areas proximas da propria industria produtora. Contudo, essa armazenagem
pode gerar efeitos indesejaveis ao meio ambiente € a populacdo que habita as proximidades
desses locais. Entre os maiores problemas encontram-se: a contaminacao atmosférica por
fluoretos, a polui¢do de lencdis freaticos por anions labeis, acidez, elementos tragos, além da
emanagao de radonio, inalacdo de poeira radioativa e a exposi¢ao direta a radiagdo gama
(SANTOS et al., 2006; SILVA et al., 2005).

Diante disso, a preocupacao com a armazenagem, reutilizagdo e reciclagem desse
residuo € um tema que tem gerado inimeras discussdes na comunidade cientifica nos Gltimos
anos. Estudos desenvolvidos mundialmente mostram que de todo fosfogesso produzido, 58%
sdo armazenados, 28% sdo descartados em lagoas de sedimentacdo e apenas 14% sdo
reprocessados (RUTHERFORD et al., 1994; LISANDROU e PASHALIDIS, 2008).

Assim, a reutilizagdo do fosfogesso ¢ de fundamental importancia, pois esse residuo
apresenta potencial de uso em vdrias areas, e sua aplicacdo resultaria em uma diminui¢do dos

impactos econdmico-ambientais gerados pela disposi¢do inadequada do mesmo (CANUT,
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2006). Para que o uso do fosfogesso seja possivel do ponto de vista econdmico-ambiental e
radioldgico, é necessario a realizagio de medidas da concentra¢do de 2*°Ra e seus produtos de
decaimento presentes no fosfogesso.

No Brasil, este residuo ¢ considerado um passivo ambiental (SAUEIA, 1998;
DAMASCENO e LIMA, 1994), pois devido a sua grande producdo que chega a
aproximadamente 5,5 milhdes de toneladas por ano (MAZZILLI et al., 2000) e baixa
reutilizagdo (apenas 10% do total produzido), o mesmo é armazenado em grandes areas abertas
nas proximidades das industrias geradoras. A armazenagem inadequada ¢ tida como um
problema ambiental e radioldgico, uma vez que este residuo ¢ uma fonte de contaminagao
atmosférica por fluoretos, polui os lenc¢ois freaticos com anions labeis e elementos tragos, além
da emanag¢do de radonio e a exposicao direta a radiagdo gama (SANTOS et al., 2006; SILVA
et al., 2005).

Com o objetivo de minimizar os danos provocados pela armazenagem inadequada
desse residuo, 6rgdos nacionais e internacionais de protecdo ambiental e radiologica vém ao
longo de véarios anos desenvolvendo normas que regulamentam o seu uso na indudstria
cimenteira, na agricultura, na constru¢ado civil, entre outros. No Brasil o fosfogesso produzido
tem seu principal emprego na producdo de cimento, na agricultura e na construg¢do civil
(SAUEIA, 1998; DAMASCENO ¢ LIMA, 1994). A aplicagdo do fosfogesso na industria
cimenteira e em artefatos da construcdo civil ¢ uma alternativa vidvel e ja utilizada. Na producao
de cimento, a por¢ao de gesso adicionado ao clinquer pode ser substituida por um teor maximo
de 5% de fosfogesso, uma vez que ambos possuem propriedades fisicas e quimicas semelhantes
(PEREIRA, 2010; CANUT, 2006).

Todavia, o fato deste material apresentar potencialmente quantidades significativas
de radio, e consequentemente contribuir para a concentragdo de radonio em ambientes, as
agéncias reguladoras nacionais e internacionais impdem restricdes sobre a concentracao de
radio em materiais de constru¢ao que possuem fosfogesso em sua composicao. Estas restrigdes
estdo focadas no isotopo 2*Ra pois o 2*Rn gerado tem maiores chances de chegar aos
ambientes devido a sua meia-vida.

Outro fator de significativa relevancia diz respeito aos niveis de contaminagao
ambiental produzidos pela estocagem inapropriada do residuo fosfogesso, assim, o seu uso na
industria cimenteira regulamentada pela resolugdo n° 171/14 (CNEN, 2014) se mostra

promissora a fim de minimizar os danos ambientais e radioldgicos gerados por esse residuo.
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Contudo, para que sua reutilizag@o seja possivel, os niveis de radiagdo natural, que
se da principalmente pela presenca de 2*Ra, ndo ultrapasse o valor de 1000 Bq/kg para
atividade deste radionuclideo (CNEN, 2014).

Assim, diante da grande disponibilidade desse recurso aliada ao seu potencial de
uso em varios setores industriais, inimeros grupos de pesquisas nacionais vém desenvolvendo
ao longo das tultimas décadas estudos sobre a concentragcdo de radionuclideos naturais, em
especial do *?°Ra e de seus produtos de decaimento, no fosfogesso usado especialmente na
industria cimenteira e de construgao civil.

O grupo de pesquisa do laboratorio de Fisica Nuclear Aplicada (LFNA) da
Universidade Tecnologica Federal do Parana Campus Curitiba (UTFPR) com a colaboragdo de
instituicdes como CDTN/CNEN, IPEN, USP e IEN vem desde o ano de 2003 desenvolvendo
pesquisas sobre a concentragao de radionuclideos naturais que podem contribuir para um
incremento na dose de radiacdo ionizante recebida pelos seres humanos, presentes em diferentes
tipos de materiais, dos quais o fosfogesso faz parte.

A espectrometria gama, feita em laboratdrio, propicia conhecer as concentragoes de
226Ra em materiais. E um protocolo cientifico que requer equipamento e laboratorios de alta
tecnologia, o que torna o procedimento dispendioso e demorado.

Uma maneira simplificada de se medir a concentragdo de 2*Ra em materiais de
construgdo ¢ a partir da medida direta da concentra¢do de seu produto de decaimento, o 2*’Rn.
Para tal, utiliza-se uma técnica ndo destrutiva, onde a medida da concentragdo de radonio pode
ser feita por um detector portatil AlphaGUARD (SAPHYMO GmbH, 2015) de alta
sensibilidade. A partir da concentragdo de 2*’Rn obtida em uma atmosfera confinada, aplica-se
um modelo semi-empirico fisico-matematico (BARRETO et al., 2017) que permite inferir a
concentragdo de ??°Ra.

Esta técnica ja estabelecida no LFNA da UTFPR propicia, de forma mais rapida e
econdmica, com margem de certeza protocolar, a compreensdo sobre a quantidade de 2*°Ra no
material estudado e seus niveis com relacdo aos limites estabelecidos pelas normas e

regulamentacdes.

1.1 MOTIVACOES

O fosfogesso ¢ um subproduto gerado durante o processo de producao de acido

fosforico por via imida pelas industrias de fertilizantes fosfatados. No Brasil, este residuo ¢
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considerado um passivo ambiental (SAUEIA, 1998; DAMASCENO e LIMA, 1994), pois
devido a sua grande produ¢ao que chega a aproximadamente 5,5 milhdes de toneladas por ano
(MAZZILLI et al., 2000) e baixa reutilizagdo (apenas 10% do total produzido), o mesmo ¢
armazenado em grandes areas abertas nas proximidades das industrias geradoras. A
armazenagem inadequada ¢ tida como um problema ambiental e radioldgico, uma vez que este
residuo ¢ uma fonte de contaminacao atmosférica por fluoretos, polui os lengois freaticos com
anions labeis e elementos tracos, além da emanacdo de raddnio e a exposicao direta a radiagdo
gama (SANTOS et al., 2006; SILVA et al., 2005).

Com o objetivo de minimizar os danos provocados pela armazenagem inadequada
desse residuo, 6rgdos nacionais e internacionais de protecdo ambiental e radiologica vém ao
longo de véarios anos desenvolvendo normas que regulamentam o seu uso na indudstria
cimenteira, na agricultura, na construcao civil, entre outros. Contudo, para que sua reutilizacao
seja possivel, os niveis de radiagdo natural, que se da principalmente pela presenga de 2*°Ra,
nao ultrapasse o valor de 1000 Bq/kg para atividade deste radionuclideo (CNEN, 2014).

Assim, diante da grande disponibilidade desse recurso aliada ao seu potencial de
uso em varios setores industriais, inimeros grupos de pesquisas nacionais vém desenvolvendo
ao longo das ultimas décadas estudos sobre a concentracdo de radionuclideos naturais, em
especial do ??°Ra e de seus produtos de decaimento, no fosfogesso usado especialmente na
industria cimenteira e de construgao civil. O grupo de pesquisa do laboratorio de Fisica Nuclear
aplicada (LFNA) da Universidade Tecnolédgica Federal do Parana Campus Curitiba (UTFPR)
com a colaborac¢ao de instituicdes como CDTN/CNEN, IPEN, USP ¢ IEN vem desde o ano de
2003 desenvolvendo pesquisas sobre a concentracdo de radionuclideos naturais que podem
contribuir para um incremento na dose de radiagdo ionizante recebida pelos seres humanos,
presentes em diferentes tipos de materiais, dos quais o fosfogesso faz parte.

Portanto, no intuito de colaborar com a literatura bem como com o banco de dados
de orgdos reguladores nacionais que estabelecem limites de exposi¢do humana a radiagdo
ionizante com a finalidade de minimizar riscos a saude publica, o presente trabalho pretende
inferir a concentragio de ?*Ra no fosfogesso usado como aditivo ao clinquer na produgio de
cimento Portland a partir de medigdes da concentragdo de ?>’Rn. Tal medida foi realizada a
partir do modelo fisico-matematico semi-empirico desenvolvido no LFNA por Barreto ef al.
(2017) que leva em consideragdo o fator de emanagdo do 2*’Rn em atmosfera confinada. Outro
fator de significativa relevancia diz respeito aos niveis de contaminag¢do ambiental produzidos

pela estocagem inapropriada do residuo fosfogesso, assim, o seu uso na industria cimenteira
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regulamentada pela Resolugdo n® 171/14 (CNEN, 2014) se mostra promissora a fim de

minimizar os danos ambientais e radioldgicos gerados por esse residuo.

1.2 OBJETIVOS

1.2.1 Objetivo Geral

O presente trabalho tem como objetivo determinar a concentracao de atividade de

226Ra no fosfogesso usado como aditivo ao clinquer por meio de medigdes de 2*’Rn.

1.2.2  Objetivos especificos

O presente trabalho tem como objetivos especificos:

e Aplicar o modelo fisico-matematico semi-empirico simplificado para determinar a
concentra¢do de *?°Ra a partir de medidas diretas de **’Rn.

e Determinar as concentracdes dos isdtopos de radio nos materiais de estudo por meio
de espectrometria gama.

e Determinar as concentra¢des de *’Rn gerado exclusivamente por corpos de prova
em ambiente livre do gés.

e Comparar os valores obtidos a partir da aplicagdo do modelo simplificado com os
obtidos por espectrometria gama.

e Comparar os valores obtidos pelo modelo simplificado com o modelo geral

estabelecido em pesquisa consolidada no LFNA.

1.3 ESTRUTURA DA DISSERTACAO

O capitulo 1 é composto pela introducao, onde se apresenta o tema que fundamenta
a pesquisa, além das motivagdes e dos objetivos geral e especificos.

O capitulo 2 apresenta a fundamentagao tedrica.

O capitulo 3 ¢ composto pela metodologia que mostra os materiais ¢ métodos

utilizados durante o desenvolvimento da pesquisa.
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O capitulo 4 apresenta os resultados e discussdes elaborados a partir das analises e
medidas realizadas, comparando-os com os dados obtidos de normas e regulamentos.

O capitulo 5 ¢ composto pelas conclusdes obtidas a partir das anélises realizadas
além da sugestao de trabalhos futuros.

O trabalho ¢ finalizado pelas referéncias, apéndices e anexos.
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2 FUNDAMENTACAO TEORICA

Este capitulo se ocupa da revisao bibliografica, onde serao abordados de maneira
sucinta conceitos sobre a radioatividade natural, propriedades e origem do %?°Ra e 2*’Rn,
concentracao e determinagdo desses radionuclideos em materiais de construgao como gesso ¢

fosfogesso além dos possiveis efeitos biologicos produzidos pela exposicao a estes elementos.

2.1 RADIOATIVIDADE NATURAL

Os seres humanos sdo expostos diariamente a radiagdes ionizantes originadas de
diversas fontes naturais. A radiacdo de fundo ou background tem origem na crosta terrestre bem
como na interagdo de raios cdsmicos altamente energéticos com a atmosfera da Terra. A
radioatividade natural presente nos solos e rochas que constituem a crosta da Terra e que
também esta presente em aguas subterraneas, ar € nos materiais de construgao constitui a parte
mais significativa da exposi¢ao total a radiag@o ionizante que a maioria da populagdo mundial
¢ exposta ao longo da vida (UNSCEAR, 2008; EISENBUD e GESELL, 1997; NNDC, 2015).

Com relacdo a contribuicdo da radiagdo cosmica, essa, ao interagir com nucleos
presentes na atmosfera da Terra produz particulas elementares e uma série de radionuclideos
cosmogeénicos (cosmonuclideos). Esta produgdo ¢ maior na estratosfera superior, contudo,
alguns néutrons e protons de raios cosmicos com energia suficiente chegam até a baixa
atmosfera, produzindo radionuclideos cosmogénicos que influenciam na dose de radiacdo a que
os seres humanos estdo expostos. Dentre os cosmonuclideos produzidos os unicos que
apresentam importincia nas fun¢des metabolicas dos seres humanos sdo: tritio (*H), carbono
(*C), sodio (**Na) e berilio ("Be). Os demais ndo contribuem significativamente para a dose,
apresentando importancia como tragadores na atmosfera, € em sistemas hidricos apos a
deposicao (UNSCEAR, 2008).

Os radionuclideos primordiais t€ém origem na crosta terrestre e estdo presentes em
diferentes quantidades no solo, nas dguas subterraneas, no ar, nos materiais de construc¢ao
beneficiados a partir de rochas e solos e também nos organismos vivos (UNSCEAR, 2008;
EISENBUD e GESELL, 1997). Dentre os principais radionuclideos primordiais encontram-se
aqueles pertencentes as séries de decaimento do 23U, 23?Th e “K sendo este ultimo de

ocorréncia isolada, ndo pertencendo as séries de decaimento supracitadas (UNSCEAR, 2000).
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O YK apresenta meia-vida de 1,28 x 10° anos e abundancia isotopica de 0,0118%, sendo o
radionuclideo isolado de ocorréncia natural mais importante do ponto de vista bioldgico
(KATHREN, 1998).

A UNSCEAR (2008) relata que a exposicao a radiagdo acontece de duas formas,
exposi¢do externa e interna. A principal contribui¢do para a exposicdo externa vem dos
radionuclideos emissores gama pertencentes as séries de decaimento do 23%U e 2*2Th além do
40K presentes em rochas e solos, sendo que o potassio ocorre de forma isolada. A exposigdo
interna ocorre devido a inalagao e ingestdo de radionuclideos presentes no meio ambiente. A
dose devido a inalacdo se da pela ingestdo do ar contendo radionuclideos pertencentes as séries
de decaimento do 2*3U (meia-vida 4,5 x 10° anos e abundancia isotopica de 99, 27%) e >*Th
(meia-vida de 1,4 x 10'° anos e abundancia isotdpica de 100%) (UNSCEAR, 2008). O elemento
que apresenta maior importancia para a dose de radia¢do interna por inala¢do é o ?>’Rn e seus
produtos de decaimento rapido. A dose interna devido a ingestdo ocorre principalmente pela
exposicdo ao “°K e aos radionuclideos pertencentes as séries do 238U e 222Th presentes em aguas
e alimentos ingeridos pelos seres humanos. A ingestdo de radionuclideos naturais depende da
concentracao destes e das taxas de consumo de agua e alimentos (UNSCEAR, 2008). As tabelas
1, 2 e 3 mostram as séries de decaimento do uranio, actinio e torio, os tempos de meia-vida dos

radionuclideos pertencentes a essas séries ¢ 0 modo de decaimento radioativo (NNDC, 2021).

Tabela 1 - Série do Uranio

Série do Uranio

Nuclideo Z N Meia-vida Tipo de decaimento
By 92 146 4468 x 10° a Alfa
ZM¥Th 90 144 24,10d Beta
234pa 91 143 1,16 min Beta
By 92 142 2,455x10°a Alfa
230Th 90 140 7,54 x 10*a Alfa
22Ra 88 138 1600 a Alfa
222Rn 86 136 3,8235d Alfa
218pg 84 132 3,098 min Alfa 99,98%
214pp 82 132 27,06 min Beta
214Bi 83 131 19,9 min Beta 99,98%

Fonte: Adaptado de NNDC (2021).



19

Tabela 2 - Série do Actinio

Série do Urinio

Nuclideo Z N Meia-vida Tipo de decaimento
By 92 143 7,04 x 10% a Alfa
BITh 90 141 25,52 h Beta
BIpy 91 140 3,276 x 10* a Alfa
27 Ac 92 138 21,772 a Beta 98,62%
20Th 90 140 7,54 x 10*a Alfa
227Th 90 137 18,697 d Alfa
2Ra 88 135 11,43 d Alfa
21°Rn 86 133 3,96 s Alfa
215pg 84 131 1,781 ms Alfa
211pp 82 129 36,1 min Beta
2B 83 128 2,14 min Alfa 99,72%
207pp 82 125 Estavel -

Fonte: Adaptado de NNDC (2021).

Tabela 3 - Série do Torio

Série do Torio

Nuclideo zZ N Meia-vida Tipo de decaimento
22Th 90 142 1,4x 10 a Alfa
228Ra 88 140 5,75 a Beta
MAAC 89 139 6,15h Beta
28Th 90 138 1,9125 a Alfa
224Ra 88 136 3,6319d Alfa
220Rn 86 134 55,6 s Alfa
26pg 84 132 0,145 s Alfa
212pp 82 130 10,64 h Beta
212B;{ 83 129 60,55 min Alfa36%/Beta 36%
208pp 82 126 Estavel -

Fonte: Adaptado de NNDC (2021).

A exposi¢ao externa ocorre ao ar livre (outdoor) onde os seres humanos sao
expostos a radiacdo exalada pelas rochas e solo que possuem radionuclideos pertencentes as
séries de decaimento do 23U e 2*2Th (UNSCEAR, 2008). A exposi¢do interna ocorre em
ambientes fechados (indoor) e apresenta maior contribuigdo para a exposicdo dos seres
humanos a radiacdo gama quando comparada com a exposi¢ao externa, considerando que os
individuos permanecem mais tempo nesse ambiente e, assim, ficam expostos a radiacdo exalada
pelos materiais de construcao que o compdem (UNSCEAR, 2008; EISENBUD e GESELL,
1997).

De uma maneira geral, a concentracdo de radionuclideos especificos que
contribuem para a exposi¢ao dos seres humanos a radiacdo depende da composi¢do do solo, da
propor¢ao de uranio/torio que varia de lugar para lugar e que leva a variagdes significativas nas
atividades de ??°Ra/*?®Ra e da relagdo retengdo/mobilidade dos radionuclideos (UNSCEAR,

2008). No Brasil, os niveis de radiacdo de fundo sdo maiores em regides como Guarapari,
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localizada no Espirito Santo, devido os depdsitos de areias monaziticas que apresentam grande
quantidade de torio e Pogos de Caldas, em Minas Gerais, devido as rochas que compdem o solo
desta regido serem de origem vulcanicas (UNSCEAR, 2000).

O radionuclideo que mais contribui na dose de radia¢do interna é o 2*’Ra juntamente
com seus produtos de decaimento (IAEA, 1990). Entre os descendentes deste radionuclideo, o
radonio ¢ um dos que mais se destaca. Este gas possui diversos isotopos, contudo, apenas trés
ocorrem naturalmente (CIGNA, 2005). O 2!°Rn é conhecido como actindnio, pertence a série
do 23U e apresenta meia-vida de aproximadamente 3,96 s; o °Rn também conhecido como
toronio é produto de decaimento do 2*’Th e apresenta meia-vida de aproximadamente 55,6 s e
por fim o ??2Rn que pertence a série do 238U e apresenta meia-vida de aproximadamente 3,8
dias (UNSCEAR, 2008).

Devido a baixa abundancia isotdpica do actinio (apenas 0,72% do uranio natural) e
também por possuir meia-vida muito curta o 2!?Rn ndo apresenta importancia do ponto de vista
de protecao radioldgica. J4 se os materiais utilizados na constru¢do de ambientes possuirem
altas concentragdes de tdrio, a taxa de exalagdo do 2?°Rn apresenta importancia, e seus niveis
devem ser monitorados (SANTOS, 2010). O is6topo que apresenta maior contribui¢do para a
exposi¢do interna a radiagdo é o *??Rn que possui a maior das meias-vidas dos is6topos do
radonio e pertence a série de decaimento do 23¥U que apresenta abundéncia isotopica de 99,27%
(UNSCEAR, 2008).

A crosta terrestre ¢ composta por trés grandes grupos de rochas: as igneas, as
metamorficas e as sedimentares. Uma parcela significativa da dose de radiagcdo externa que os
seres humanos recebem diariamente provem do “°K e dos radionuclideos emissores gama
pertencentes as séries do 28U e 232Th presentes nos diferentes tipos de rochas que compde o
solo e que também sdo beneficiadas para obtencdo de uma gama de materiais de constru¢ao
(UNSCEAR, 2008).

Sobre este aspecto, o conhecimento da radioatividade presente nesses grupos de
rochas que compdem o solo ¢ de fundamental importancia do ponto de vista de protecao
radiologica. Com isso, inimeras pesquisas vém sendo desenvolvidas ao longo do tempo em
varios paises com o intuito de determinar a concentragao de elementos radioativos presentes
em diferentes tipos de rochas. Nos estudos desenvolvidos por Joshua et al. (2009) foram
medidas as concentragdes da atividade do 23?Th, do ??*°Ra e do *°K em 38 tipos de rochas
oriundas do sudeste da Nigéria. Os valores medidos foram de 131+43 Bq/kg para o 2*’Th,
129438 Bg/kg para o **°Ra e 880+300 Bq/kg para o “°K. Esses foram os maiores valores

medidos para as amostras e correspondem ao granito.
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No Brasil, Moura (2005) mediu as concentra¢des de atividade do 2*¥U, do ?*’Th e
do K em 14 tipos de rochas de diferentes séries magmaticas encontradas em unidades
geologicas dos estados de Sao Paulo e sul de Minas Gerais. Os valores medidos foram de 12,18
Bg/kg a 251,90 Bg/kg para o 228U, de 9,55 Bg/kg a 347,47 Bq/kg para o 23?Th e de 407,50 Bg/kg
a 1615 Bg/kg para o “°K.

Além desses dados, a tabela 4 mostra a concentragdo de atividade, em Bq/kg, do

238U, do #32Th e do “)K presentes em diferentes tipos de rochas (NCRP, 1994).

Tabela 4 - Concentragio do 233U, 232Th e K em diferentes tipos de rochas

Concentracdo em Bg/kg

Tipos de rochas

238U 232Th 4OK
Basalto 7-10 10-15 300
Rochas fgneas Méﬁco 50-60 60-80 70-400
Salico 50-60 60-80 1;100-1;500
Granito - 70 1,000
Arenito 40 50 800
Quartzo limpo <10 <8 <300
Sedimentar Quartzo sujo 40 10-25 400
Arcoseo 10-25 <8 600-900
Areia da praia 40 25 <300
Carbonadas 25 3 70
Superficie da crosta M¢édia 36 44 850
Continental Solo 66 37 400

Fonte: Adaptado de NCRP (1994).

Rochas com eclevadas concentragdes de uranio e tério tendem a contribuir de
maneira mais significativa com a contaminacao de dguas subterraneas, solos, ar e materiais de
constru¢do que sao obtidos a partir destas. Em levantamento realizado pela UNSCEAR (2008),
a concentracdo média dos elementos 238U, 232Th, *2°Ra e “°K encontrados em solos de diferentes
paises foram de: 33 Bqg/kg, 45 Bg/kg, 32 Bq/kg e 412 Bg/kg, respectivamente.

Ressaltando que, embora essas concentracdes médias sejam consideradas baixas, as
mesmas variam de acordo com o local, existindo relatos de valores de 1000 Bg/kg para o 233U,
360 Bg/kg para o 2*2Th e 3200 Bq/kg para o “°K (UNSCEAR, 2008).

Na tabela 5 s3o apresentados dados sobre a concentragdo média de atividade, em

Bg/kg, para o 233U, 232Th, 2*6Ra e “°K em solos de diferentes paises.
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Tabela 5 - Concentracdes médias da atividade dos radionuclideos presentes no solo de diferentes paises

Concentracao média (Bg/kg)

Continente Pais

238(5 22T 26R 4 20K
Cos Argélia 30 25 50 370
Africa Egito 37 18 50 320
América do Norte  Costa Rica 46 11 46 140
Estados Unidos 35 35 40 370
Bangladesh 34 350
China 33 41 32 440
Hong Kong 84 95 59 530
Asia Leste india 29 64 29 400
Japdo 29 28 33 310
Cazaquistao 37 60 35 300
Malasia 66 82 67 310
Tailandia 114 51 48 230
Arménia 46 30 51 360
Asia Oeste Ird 22 28 640
Siria 23 20 20 270
Dinamarca 19 17 460
Estonia 27 35 510
Norte da Europa  Lituania 16 25 600
Noruega 50 45 50 850
Suécia 42 42 780
Bélgica 27 26 380
Alemanha
Irlanda 37 26 60 350
Oeste da Europa ~ Luxemburgo 50 35 620
Holanda 23
Suica 40 25 40 370
Reino Unido 37
Bulgaria 40 30 45 400
Hungria 29 28 33 370
Pol6nia 26 21 26 410
Leste da Buropa g i 32 28 32 490
Russia 19 30 27 520
Eslovaquia 32 38 32 520
Albania 23 24 360
Croacia 110 45 54 490
Chipre 17 140
Sul da Europa Grécia 25 21 25 360
Portugal 49 51 44 840
Eslovénia 35 41 370
Espanha 33 32

Fonte: Adaptado de UNSCEAR (2000).

Pode-se observar na tabela 5, que a quantidade de ??°Ra presentes nos solos de
diferentes paises esta relacionada as concentragdes de 2*8U, assim, quanto maior forem os niveis
de radio no solo, mais altos serdo os niveis de ?*’Rn exalados destes (EISENBUD, 1987;

UNSCEAR, 2000; ATSDR, 2012; NNDC, 2015).
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2.2 226Ra EM MATERIAIS DE CONSTRUCAO

As rochas que constituem a crosta terrestre bem como os diferentes tipos de solos
possuem radionuclideos pertencentes as séries do 238U e 232Th além do elemento “°K que ocorre
isoladamente. Uma gama de materiais de constru¢do como tijolos, cimento, gesso, concreto,
areia, além do fosfogesso que ¢ produto de estudo do presente trabalho, tem como matéria-
prima estas rochas e solos, consequentemente serdo uma fonte de exposi¢do a radiagdo
(FATHIVAND et al., 2006; TURHAN et al., 2008). Segundo Popovic et al. (2006) as rochas
vulcanicas, o granito e a ardosia possuem concentragdes de radionuclideos maiores do que a
maioria dos solos que compde o meio ambiente. Desta forma, a concentragdo de radionuclideos
nos materiais de construcdo depende do tipo de matéria-prima utilizada na sua obtengdo
(CAMPOS, 1994).

Iniimeras pesquisas vém sendo desenvolvidas ao longo de varios anos pela
comunidade cientifica a fim de se estimar a dose de radiagcdo recebida pelos seres humanos
provenientes dos radionuclideos naturais presentes em diferentes materiais de construgdo que
compde ambientes indoor. De acordo com a EUROPEAN COMMISSION (1999), a dose
efetiva anual de radiagdo recebida por um individuo que permanece aproximadamente 7000
horas por ano em uma residéncia feita de blocos de concreto que apresenta concentragdo de
atividade para o 23>Th de 30 Bqg/kg, para o 2*Ra de 40 Bq/kg e para o “°K de 400 Bg/kg ¢ de
aproximadamente 0,25 mSv.

Popovic et al. (2006) realizaram estudos em ambientes indoor feitos de diversos
tipos de materiais de construgdo com o intuito de se obter as doses efetivas anuais devido aos
radionuclideos presentes nestes. Os valores obtidos para a dose efetiva anual dos materiais
feitos de concreto foi de 0,2 mSv; para os materiais feitos de pedra foi de 0,8 mSv e para os
feitos de fosfogesso foi de 1,7 mSv, respectivamente.

Para mensurar a contribuicdo de cada radionuclideo presente nos materiais de
constru¢do na dose efetiva recebida por um individuo em ambiente indoor € usado o indice de
concentracdo de atividade (I), como mostra a equagdo (1). Nesta equagdo, Cra, Cth ¢ Ck
representam as concentragdes de atividade especifica do 22°Ra, 2*?Th e do °K,, respectivamente

(EUROPEAN COMMISSION, 1999).

I'= (Cra/300) + (Crn/200) + (Cx/300) (D
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A composi¢ao dos materiais de construgao influencia na concentragdo de atividade
especifica dos radionuclideos e esta por sua vez influencia no indice de concentracao de
atividade (I). Para o concreto com I < 0,5 a dose correspondente ¢ de 0,3 mSv/ano, enquanto
que para o concreto com I < 1 a dose serd de 1 mSv/ano. Ja para materiais superficiais como
telhas, placas, entre outros, se I <2 a dose correspondente sera de 0,3 mSv/ano e se [ <6 a dose
correspondente sera de 1 mSv/ano (EUROPEAN COMMISSION, 1999). No Brasil, a
Comissao Nacional de Energia Nuclear (CNEN) em sua norma 3,01 estabelece o limite de 1
mSv/ano como a dose efetiva maxima de radiagdo que um individuo do publico pode receber
(CNEN NN - 3,01, 2014).

A contribuicdo dos materiais de constru¢cdo na exposicao dos seres humanos a
radiacdo ionizante se da de duas formas: a exposi¢ao externa que corresponde a radiacdo gama
emitida pelos radionuclideos naturais presentes nos materiais € a exposicao interna que se deve
principalmente ao ?>Ra e seus descendentes (IAEA, 1990; UNSCEAR, 2008). A tabela 6
mostra as concentragdes dos elementos 2>Ra, 23?Th e °K em diferentes materiais de constru¢do

empregados em algumas pesquisas nacionais e internacionais.

Tabela 6 - Concentracio dos elementos **°Ra, *?Th e “’K em materiais de construcio

Pais/local Material 226Ra 22Th 40K Referéncia
Brita 31,8+0,8 110,8+8,2 *ND
Tijolo 48,7+0,9 147,7£12,3 *ND
Mistura para 38,4+0,1 135,4+12.3 *ND
. tijolo
Brasil/Belo Telha 75,5+1,4 114,9+8.2 *ND SANTOS, 2010
Horizonte
Granito 33,2+1,2 86,2441 *ND
Cimento 205+2,2 49,2+4,1 *ND
Gesso 0,7+0,1 <4,1 *ND
Cimento 41,27+0,44 19,60+0,19 174,524
Portland
Gesso natural 1,91+0,1 1,14+0,06 *ND
Fosfogesso 18,34+0,34 17,43+£0,21 *ND
Areia 11,4+0,2 12,2+0,1 620,2+4,5
Brasil/Curitiba NARLOCH,
Argamassa de 18,9+2,2 14,05+0,09 509+12 2015
cimento
Portland
Argamassa de 8,90+0,18 9,435+0,006 465+11
gesso natural
Argamassa de 13,119+0,037 13,507+0,008 465+11

fosfogesso

(Continua)
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Tabela 6 - Concentracio dos elementos **Ra, *?Th e “’K em materiais de constru¢io

(Conclusdo)
Pais/local Material 226Ra 22Th 4K Referéncia
Concreto 18-67 10-100 70-200
Concreto leve 10-60 6-66 51-870
fsracl/Yavne g0, 7-140 8-127 227-1140 HAQUIN, 2008
Cimento 13-107 7-62 48-564

Fonte: Adaptado de NARLOCH (2015).
*ND: Nao definido

Outro fator utilizado para avaliar o risco a satde de individuos da populagdo
expostos a radia¢do proveniente dos radionuclideos 22°Ra, 23Th e 4°K presente nos materiais de
construcdo € o indice de atividade de radio equivalente (Raeq), medido em Bq/kg, conforme a
equacdo (2) (AL-SULAITI et al., 2008). Os termos A2, A232 € A4 representam as
concentragdes de atividade do 22°Ra, >**Th e 4K, respectivamente. De acordo com a UNSCEAR

(2008), o valor maximo para o Raeq nao deve superar os 370 Bg/kg.

Ragq = Azze + (1,43 Azsp) + (0,077 - Ayp) )

O radio ¢ um elemento extremamente téxico que ao decair por emissao de uma
particula alfa, produzird elementos de comparavel toxicidade. Diante disso, os orgdos de
protecdo radioldgica impdem restricoes quanto a concentracdo deste radionuclideo
principalmente em 4gua encanada e materiais de constru¢do. Segundo a IAEA (1990), o ?°Ra
juntamente com seus produtos de decaimento representa a maior fragdo da dose de radiacao
interna recebida pelos seres humanos, uma vez que esses radionuclideos estdo presentes em
diferentes concentracdes nao apenas em materiais de construcao, mas também em rochas, solos,
aguas subterraneas e ar.

Sao conhecidos 30 is6topos do elemento radio com massas atdmicas que variam
entre 206 e 230, dos quais apenas quatro sdo encontrados na natureza: 2*®Ra, *?°Ra, **Ra ¢
223Ra. Entre estes is6topos 0s mais importantes na esfera de prote¢do radioldgica sdo: o ?*Ra e
0 2?°Ra, que pertencem as séries de decaimento do 2*2Th e 238U, respectivamente. Em se tratando
de atividade, a quantidade de 2*’Th (abundancia isotopica de 100%) encontrado na natureza é
maior que a de 2®U (abundancia isotopica de 99,27%), contudo, fatores geoquimicos
proporcionam na maioria das vezes uma concentragio de *2°Ra maior do que de **Ra, fazendo
deste is6topo um dos mais importantes do ponto de vista de protecao radiologica (EISENBUD

e GESELL, 1997).
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O 2?6Ra ¢ originado durante o processo de decaimento radioativo do 23®U por meio
de trés decaimentos alfa e dois decaimentos beta. Pertencente a familia dos metais alcalinos
terrosos o ?°Ra ¢ encontrado na fase solida e possui meia-vida de 1600 anos, sendo que ao
decair radioativamente por emissdo de uma particula alfa origina o 2??Rn. Como citado
anteriormente, o 22°Ra juntamente com seus produtos de decaimento representa a maior fragdo
da dose de radiagdo interna recebida pelos seres humanos (IAEA, 1990).

O descendente do ?*Ra de maior importancia radioldgica é o 22*Rn. Este elemento
pertence a familia dos gases nobres e possui caracteristicas bem especificas: ¢ inodoro, insipido,
incolor e tem meia-vida de aproximadamente 3,8 dias (ATSDR, 2012; NNDC, 2015). Segundo
a ATSDR (2012), devido o solo da crosta terrestre ser rico em 2*U, o mesmo apresentara
concentragdes significativas de 2>Ra e consequentemente indice consideravel de exalagdo de
222Rn. Por meio de processos de transporte, o 22?Rn presente no solo e rochas difunde-se com
facilidade para as dguas subterraneas, ar e materiais de construgdo (ATSDR, 2012). O #*?Rn ¢é
um gas radioativo que ao ser inalado decai probabilisticamente dentro dos pulmdes por emissao
de particulas alfa. Seus descendentes ou filhos interagem, também principalmente por emissao
alfa com o parénquima pulmonar ionizando o meio gerando possiveis efeitos biologicos
indesejaveis (WHO, 2004).

Depois do cigarro o maior causador de cancer pulmonar é o **?Rn, pois ao ser
inalado dificilmente serd expelido por ser de sete a oito vezes mais pesado que o ar atmosférico
(WHO, 2009), aumentando a probabilidade de decaimento dentro dos pulmdes. Observa-se que
os filhos de meia-vida curta deste gas sdo os principais contribuintes para a dose efetiva
relacionada ao cancer de pulmao (ICRP, 1991; UNSCEAR, 2000). Como citado anteriormente,
devido a sua natureza gasosa o 2*’Rn ¢ exalado do solo e rochas com relativa facilidade,
aumentando assim, sua concentragdo em ambientes indoor com pouca ventilagdo (EISENBUD,
1987; UNSCEAR, 2008).

A concentragdo de ?*?Rn em ambientes indoor é um indicativo que os materiais que
constituem este ambiente apresentam taxas consideraveis de ?>°Ra em sua composi¢do. Com
isso, € necessario determinar se a concentragao de atividade de radio encontra-se dentro dos
limites estabelecidos pelos 6rgados regulamentadores, sendo o valor maximo de 370 Bg/kg
(UNSCEAR, 2008). Uma das maneiras de determinar a concentra¢do de >?°Ra em materiais de
construcdo ¢é através da medida da concentragio de *?Rn nesse material, que geralmente ¢ feita
com uma amostra do material disposta em uma atmosfera fechada.

No presente trabalho sera aplicado um modelo fisico-matematico semi-empirico

desenvolvido no LFNA da Universidade Tecnoldgica Federal do Parana por Barreto et al.
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(2017), com o objetivo de determinar a concentragdo de 2>°Ra em amostras de fosfogesso usado

como aditivo ao clinquer.

2.2.1 Determina¢io da concentragio de 2°Ra em materiais de construgio

Materiais de constru¢do como o concreto, areia, tijolo, gesso, entre outros, sio uma
fonte de exposicao a radiagdo ionizante, uma vez que sao obtidos a partir do beneficiamento de
rochas e solos que compde a crosta terrestre que apresentam quantidades significativas de
radionuclideos pertencentes as séries radioativas do 233U e 232Th (UNSCEAR, 2008). Como
citado anteriormente, a exposic¢ao a radiagdo ocorre de duas formas: externa e interna. A externa
¢ devido a radionuclideos presentes em fontes fora do corpo humano, como ¢ o caso do ?*°Ra
presente em materiais de construgio; a interna ocorre principalmente pela inalagdo de 2*’Rn e
seus produtos de decaimento rapido além da ingestao de agua e alimentos contaminados.

Segundo a UNSCEAR (2008), a dose média anual estimada de radia¢do natural
recebida pelo ser humano ¢ de 2,4 mSv, sendo que desse total 1,26 mSv corresponde
principalmente a inalagdo do gas radonio (**’Rn) e seus produtos de decaimento rapido; 0,48
mSv corresponde a radiagdo gama externa; 0,39 mSv devido a exposi¢do a radiagdo cosmica e
0,29 mSyv pela ingestao de agua e alimentos contaminados. Pode-se observar que a inalagdo do
radonio e seus filhos representa praticamente metade da dose efetiva média anual devido a
radionuclideos naturais.

Altas taxas de ?*’Rn em ambientes fechados indicam a presenga de seu precursor
226Ra em quantidades importantes nos materiais que constituem o ambiente. O processo de
decaimento radioativo do radio e do radonio s¢ da por emissdo de particulas alfa, radiagdo que
apresenta maior transferéncia linear de energia (LET), e que ao interagir com as células do
sistema respiratdrio superior, especialmente as células de secre¢do e basal, apresentam maior
probabilidade de gerar cancer pulmonar. Contudo, no geral, ndo se pode afirmar quais células
do sistema respiratdrio sdo mais propensas ao desencadeamento de cancer de pulmao
(UNSCEAR, 2008; WHO, 2004; ATSDR, 2012).

O nivel de concentragdo de 2>’Rn em ambientes internos depende da quantidade de
226Ra no material de construgdo, do coeficiente de emanagio, da taxa com que este gas é exalado
do solo e dos materiais de constru¢do, assim, em ambientes com pouca ventilagdo a

concentrac¢do de *??Rn pode atingir niveis elevados (UNSCEAR, 2008).
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Considerando-se que o ?2°Ra presente no material de constru¢do decai para *’Rn,
a emanagdo ocorre quando este gas proveniente do grao mineral se desprende deslocando-se
para os poros do material. A taxa com a qual o gas emana denomina-se coeficiente de emanagao
(f), que ¢ medido na maioria dos casos com o material disposto em um recipiente fechado,
sendo definido como o quociente entre a atividade do radonio que sai do material (n1) e
atividade de radio dentro do material (no) obtido por meio da equacdo (3) (HASSAN, et al.,
2009).

f= Rn(nl)/Ra(nO) 3)

A emanacao do radonio depende da disposi¢ao do radio nos graos do material, isto
¢, 0 ?22Rn apresenta maior probabilidade de emanar quando o 2*Ra ocupa o volume util
(intervalo de recuo), que ¢ a posi¢ao mais proxima da superficie do grao. Outros fatores como
o tamanho e formato dos graos, o teor de agua, a temperatura, a pressdao atmosférica e a
porosidade interna e externa do material também influenciam na emanagio do ??’Rn (SANTOS,
2008). Tais fatores controlam o recuo e a extensdo da difusdo do géas no interior dos graos do
material, assim, s6 havera emanagao se os atomos de raddnio forem transportados de dentro do

grao para os poros e ndo sofrerem recuo. A figura 1 ilustra o processo.

Figura 1 - Transporte do gas radonio através dos poros do material

Gréo

Exalagéo

f Volume il do grdo
/ Emanagéo

* Dimensdes da figura fora de escala

Fonte: PERNA (2015).
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A figura 1 mostra como ocorrem os processos de emanagao e exalacdo do radonio,
bem como a diferenca entre eles. Em se tratando de materiais de construcao a taxa de emanacao
depende do tipo e do processo utilizado na obtencao destes, que no geral apresentam valores
entre 1% e 50% (SAKODA, 2011; KARDOS, 2015). Klover et al. (2011) determinaram a taxa
de exalagdo de radonio em cimento Portland, o valor encontrando foi de 7,65%.

A exalagio do ?*?Rn representa a quantidade de atomos que se difundem através do
material para o ambiente externo em funcdo do tempo (taxa de exalacdo). Assim como a
emanagdo, a exalacdo depende de fatores para ocorrer, dentre os quais pode-se citar a
porosidade do material, o tamanho e forma dos graos, o teor de 4gua, a temperatura e a diferenca
de pressao interna e externa (COSTA, 2011). Vale ressaltar que a probabilidade de o radonio
ser exalado para o ambiente depende do tempo que este processo demora a ocorrer, ou seja, se
o tempo de ocorréncia for maior do que a meia-vida deste radionuclideo, este pode sofrer
decaimento antes de ser exalado. Dentre os isOtopos de radonio o que apresenta maior
probabilidade de ser exalado do material é o 22?Rn por ser o que tem maior meia-vida entre os
isotopos.

Devido ao ser humano estar 80% do seu tempo em ambientes fechados (ICRP,
2005), a dose de radiacdao recebida por estes nesses ambientes ocorre principalmente pela
exposicdo ao 22°Ra e seus descendentes presentes nos materiais de construgdo (IAEA, 1990).
Diante do perigo que estes radionuclideos representam a satde dos seres humanos, determinar
a concentragdo destes em ambientes fechados é de extrema importancia do ponto de vista de
protecao radiologica.

Existem inumeras técnicas na literatura utilizadas para determinar a concentracao
da atividade de *?°Ra em materiais de construcdo a partir da medida da concentragdo de 2*?Rn.
Entre estas, as principais levam em consideragdo a concentragdo média de 2*’Rn variavel no
tempo em uma atmosfera confinada.

No modelo desenvolvido por Ferry et al. (2002) a concentragdo de *?’Rn ¢é
determinada com amostras de rochas confinadas em camaras de acumulagao, onde € necessario
que o tamanho da amostra seja menor que o comprimento de difusdo. Cumprindo-se essa
exigéncia, é possivel derivar uma equagdo para descrever a concentracdo de 2>’Rn em fung¢io
do tempo. Nesse modelo, a taxa de decaimento ¢ efetiva e um pardmetro de ajuste.

O modelo matematico desenvolvido por Jang et al. (2004) mede a taxa de exalacao
de radonio do material a partir da sua concentragdo em equilibrio em uma atmosfera externa.
Por meio da taxa de exalagdo € possivel obter uma expressdao para a concentracao média de

radonio em uma atmosfera confinada em fun¢do do tempo. Este modelo tem como principal
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caracteristica a difusdo reversa que € proporcional a concentragdo na cadmara, ou seja, a partir
da concentragdo média de radonio pode-se obter a taxa de exalagdo, sendo que o inverso
também ¢ possivel.

O modelo fisico-matematico simplificado usado no presente trabalho ¢ uma
equagdo derivada do modelo desenvolvido no LFNA da Universidade Tecnologica Federal do
Parana (UTFPR) campus Curitiba por Barreto et al. (2017) e serd descrito em tdpico
subsequente.

Nos topicos a seguir, serdo abordados os principais conceitos sobre o clinquer
Portland e o fosfogesso, suas aplicagdes na industria da construgdo civil e cimenteira além dos

danos provocados a saude do ser humano exposto a radiagao provenientes destes materiais.

2.3 CLINQUER PORTLAND

O clinquer ¢ o principal componente dos vdarios tipos de cimento Portland
disponiveis no mercado. A producdo deste composto se inicia com a mineragdo da rocha
calcaria e da argila. Esses materiais sdo extraidos de jazidas a céu aberto por meio do desmonte
devido a explosdo. Apos o processo de extracao, a rocha calcaria € transportada para a industria
onde passa pelo processo de britagem. Depois de britada, a rocha calcéria ¢ moida e misturada
em propor¢des adequadas com argila também moida. A mistura segue para fundigdo
(sinterizagdo) em um forno rotativo com temperatura que pode chegar a 1450 °C dando origem
a um novo composto, denominado clinquer, o qual se apresenta sob a forma de pelotas (ABCP,
2002).

Finalizado o processo de sinterizacdo, inicia-se o processo final de moagem, onde
o clinquer ¢ misturado ao gesso, as adi¢des ativas (escoria de alto forno, materiais pozolanicos
e materiais carbonaticos) e ao filer calcario, seguindo posteriormente para um moinho feito
geralmente de bolas de ago. Este processo de moagem reduz a mistura dos componentes
supracitados a um po6 ultrafino conhecido como cimento Portland (ABCP, 2002).

O clinquer ¢ composto por silicatos [C3S (3Ca0.Si02), C2S (2Ca0.Si02)],
aluminatos [C3A (3Ca0.AlO3)] e ferro aluminatos célcicos [C4AF (4Ca0.A1203.Fe203)], dos
quais 75% de sua composi¢ao corresponde aos silicatos. O principal componente dentre os
citados ¢ o silicato tricalcico (C3S), pois ¢ este elemento o maior responsavel por conferir a
propriedade de resisténcia ao clinquer (ABCP, 2002). A tabela 7 mostra os principais

constituintes do clinquer obtidos por uma planta industrial.
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Tabela 7 - Composicao do clinquer obtido por uma planta industrial

Espécie quimica Quantidade da espécie quimica (mol/mol)
2Ca0.Si0; 0,2215
3Ca0.Si0; 0,5600
Ca0.ALOs 0,0848
12Ca0.7A1,0; 0,0087
3Ca0.AL0s3 0,0816
4Ca0.A1,03.F203 0,0433
Total 0,9999

Fonte: Adaptado de SOUZA et al. (2015).

Uma das principais adi¢des ao clinquer € o gesso, pois € este material que confere
um maior intervalo de tempo ao clinquer antes que este endureca por completo quando
misturado a agua, ou seja, o gesso controla o tempo de pega do cimento. Se o gesso nao fosse
adicionado ao clinquer durante o processo de moagem, o cimento endureceria imediatamente
quando em contato com a agua, inviabilizando seu uso. A maioria dos cimentos Portland
apresenta uma massa de 3% de gesso em sua composi¢do (ABCP, 2002).

Estokova et al. (2013) realizou a caracterizagdao elementar de 3 tipos de cimento
Portland provenientes da Eslovaquia constituidos apenas de clinquer através da técnica de

espectroscopia de fluorescéncia de raios X. Os dados sdo apresentados na tabela 8.

Tabela 8 - Composiciao quimica do cimento Portland constituido apenas por clinquer

Concentragdo da espécie quimica por amostra (%)

Espécie quimica

Amostra 1 Amostra 2 Amostra 3
MgO 2,14 3,82 4,06
ALO3 3,91 4,39 4,06
SiO; 19,8 19,7 17,8
Si0s 3,13 3,17 3,25
K,0O 0,49 0,58 1,15
CaO 63,6 58,2 54,2
TiO, 0,23 0,21 0,21
MnO 0,33 0,35 0,33
Fe 0O; 2,73 3,25 2,63

Fonte: Adaptado de ESTOKOVA et al. (2013).

De acordo com os autores, a composi¢ao quimica das amostras analisadas se
assemelha com a composi¢do padrao de determinados tipos de cimento. Além disso, os mesmos
relatam que a fracdo de 6xidos nas amostras depende ndo apenas do tipo de matéria-prima
utilizada na obten¢ao do cimento, mas também dos seus constituintes.

Por ser obtido de rochas e solos que compdem a crosta terrestre, o clinquer assim

como outros materiais de constru¢do apresenta em sua composi¢do o elemento “°K além de
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radionuclideos pertencentes as séries do 238U e 23?Th. Considerando que a base de qualquer tipo
de cimento Portland usado na industria da construgao civil € o clinquer, este se apresenta como
uma importante fonte de radionuclideos que contribuem para a dose de radiagdo externa e
interna recebida por um individuo do publico que ocupa um ambiente indoor (ESTOKOVA et
al., 2013). A tabela 9 mostra as concentragdes da atividade dos radionuclideos 2**Th, ?*Ra e

40K presentes nas amostras de cimento Portland composto apenas de clinquer pesquisados por

Estokova et al. (2013).

Tabela 9 - Concentracio de atividade de radionuclideos presentes no cimento Portland

Amostras 232Th (Bg/kg) 22°Ra (Bg/kg) 40K (Bg/kg) Total

1 16,98 5,795 51,982 74,757
2 19,84 13,08 169,32 202,24
3 18,15 9,286 228,32 255,76

Fonte: Adaptado de ESTOKOVA et al. (2013).

Pode-se observar na tabela 9 que as concentragdes dos radionuclideos nas
respectivas amostras tiveram uma pequena variagcdo. Segundo os autores, esta variagdo nos
teores de 232Th, *°Ra e “°K ¢ devido ao tipo de matéria-prima usada na obtencdo do clinquer,
uma vez que estas sdo obtidas de diversas fontes geologicas cujas caracteristicas geoquimicas
provavelmente sdo diferentes (ESTOKOVA et al., 2013).

Os valores das concentracdes das atividades medidas por Estokova et al. (2013)
foram comparadas a outros trabalhos da literatura sobre a concentracao de radionuclideos em

amostras de cimento Portland de diversos paises. Os dados sdo apresentados na tabela 10.

Tabela 10 - Concentragio de atividade, em Bq/kg, do 22Ra, 2*2Th e “°K em cimento Portland de diversos
paises

Pais 22Th 22°Ra 4K Referéncia
Australia 48,1 51,8 114,7 BERETKA ¢
MATHEW (1985)
Austria 14,2 26,7 210 SORANTIN e
STEGER (1984)
Bangladesh 80 61 1133 ROY et al. (2005)
Brasil 58,5 61,7 564 MALANCA et al.
(1993)
China 37 57 173 XINWEI (2005)
Egito 19 35 93 EL-BAHI (2004)
Finlandia 19,9 40,2 251 MUSTONEN
(1984)

(Continua)
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Tabela 10 - Concentracio de atividade, em Bq/kg, do 2*Ra, 2*?Th e “°’K em cimento Portland de diversos
paises

(Conclusdo)
Pais 232Th 226Ra 40K Referéncia
Grécia 31 92 310 STOULOS et al.
(2003)
Italia 42 46 316 SCIOCCHETTI et
al. (1984)
Japdo 21 36 139 SUZUKI et al.
(2000)
Malasia 59,2 81,4 203,5 CHONG e
AHMED (1982)
ACKERS et al.
Holanda 19 27 230 (1985)
STRANDEN ¢
Noruega 18,5 29,6 259 BERTEIZ (1980)
. KHAN E KHAN
Paquistao 28,7 26,1 2729 (2001)
Peru 26 41 267 TURHAN (2008)
o ESTOKOVA et al.
Eslovaquia 18,3 9,39 149,9 (2013)

Fonte: Adaptado de ESTOKOVA et al. (2013).

No Brasil, vérias pesquisas vém sendo desenvolvidas com o intuito de determinar
a concentracao de atividade de radionuclideos em diferentes tipos de materiais de construgao.
Malanca et al. (1993) analisaram por meio da técnica de espectrometria de raios gama amostras
de cimento Portland, encontrando valores de 58,5 Bg/kg para o 2*2Th, 61,7 Bq/kg para o **°Ra
e 564 Bg/kg para o K, respectivamente. De acordo com os autores, tais concentragdes
resultaram em um valor de 188,8 Bq/kg para o Raeq (MALANCA et al.,2013). Narloch (2015)
determinou a partir da técnica de espectrometria de raios gama as atividades especificas do
232Th, ?2°Ra e “K em amostras de cimento Portland, os valores encontrados foram de
19,60+0,19, 41,27+0,44 e 174,5+£2,4, respectivamente. Além das atividades especificas, a
autora determinou o indice de atividade de radio equivalente (Raeq) de 82,7+0,5 Bqg/kq para
amostras de argamassa de cimento Portland. Segundo a autora o valor determinado encontra-se
abaixo do limite de 1000 Bqg/kg estabelecido pela Comissao Nacional de Energia Nuclear
CNEN (2013).

Um material que apresenta grande potencial de uso na industria cimenteira e de
constru¢do civil € o gesso quimico, também conhecido como fosfogesso. Este material pode ser
um substituto do gesso natural no processo de producdo do clinquer. Tal aplicacdo resultaria
em beneficios ndo apenas na esfera ambiental, mas também na economia. Diante do exposto, o
topico a seguir aborda as principais caracteristicas quimicas, fisicas e radioldgicas deste

material.
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2.3.1 Fosfogesso

O fosfogesso (CaSO4) ¢ um residuo gerado durante o processo de produgao do acido
fosforico (H3POs) pelas industrias de fertilizantes fosfatados (CANUT, 2006). O &acido
fosforico é empregado ndo apenas nas industrias de fertilizantes (MATOS, 2011), mas também
em industrias alimenticias e farmacéuticas (PAES, 2001; SANTOS, 2002). Este acido ¢ obtido
por meio de dois processos distintos: por via seca e por via imida. Por razdes econdmicas e
industriais, toda a produgao de acido fosforico no Brasil ocorre por via umida (FREDDY,
2008). Neste processo, a rocha fosfatica ¢ atacada quimicamente com écido sulftrico, gerando
como produto o acido fosforico e como subproduto o gesso, que apresenta de 0,7% a 0,9% de
residuos de fésforo em sua composi¢do e por isso € chamado de fosfogesso.

A rocha fosfatica da qual o fosfogesso ¢ obtido, ¢ minerada de jazidas a céu aberto
por meio do desmonte da rocha bruta em grandes blocos. Apds o processo de mineragdo, a
rocha ¢ britada e transportada para armazenagem. Depois de britada, a rocha ¢ moida e levada
a um separador magnético onde todo o minério fosfatico ¢ separado do 6xido de ferro
(magnetita). As rochas fosfaticas ocorrem na natureza de duas formas: sedimentares onde o teor
de pentoxido de fosforo (P20s) situa-se entre 25% e 33% e as rochas igneas carbonatiticas cujo
teor de P2Os ¢ daordem de 10 a 11% (DNPM, 2014). As reservas de rochas fosfaticas brasileiras
sdo predominantemente igneas, sendo que a produgao brasileira corresponde a um total de 3,0%
da produgdo mundial.

Os estados brasileiros que mais produzem minérios fosfaticos sdo Minas Gerais,
Goias, Sao Paulo, Bahia e Tocantins, cujos valores correspondentes a producao sdo de 49%,
36%, 10%, 4% e 1%, respectivamente. A cidade de Tapira localizada no Estado de Minas
Gerais ¢ a maior produtora de rocha fosfatica do Brasil (DNPM, 2014). As principais empresas
produtoras de concentrado de rocha fosfatica no Brasil sio FOSFERTIL/ULTRAFERTIL,
BUNGE do Brasil e COPEBRAS que juntas, produzem aproximadamente 96% de todo minério
fosfatico empregado principalmente na producao de fertilizantes fosfatados.

Umas das principais caracteristicas da rocha fosfatica apds beneficiada ¢ sua alta
insolubilidade, assim, para a obtencao do acido fosforico ¢ necessario que se realize um ataque
quimico dréstico na rocha com 4cido sulftrico. Como citado anteriormente, o acido fosforico é
obtido por dois processos diferentes, o que se da por via seca e o por via imida. Nesse trabalho
sera dado énfase no processo por via imida, contudo, vale ressaltar que o 4cido fosforico obtido

por via seca ¢ de alta pureza e destinado as industrias alimenticias e farmacéuticas. O baixo
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empego do processo por via seca ¢ devido ao seu alto consumo de energia (PAES, 2001;
SANTOS, 2002).

O processo por via timida ¢ empregado por mais de 90% das industrias mundiais
(RUTHERFORD, 1994) que produzem acido fosforico e fosfatos industriais destinados tanto
para a producdo de fertilizantes fosfatados como de outros produtos onde a presenga de
impurezas ¢ permitida. O emprego desse processo na producao de acido fosforico confere uma
economia de energia de aproximadamente cinco vezes quando comparado com o por via seca
(SANTOS, 2002). Em contraponto, a quantidade de residuo gerado por este processo ¢ maior
do que a propria producdo do acido fosforico.

Durante a produgdo de acido fosfoérico por via umida, a reagdao do concentrado de
rocha fosfatica com acido sulfurico pode ocorrer em diferentes temperaturas, produzindo
espécies distintas de fosfogesso com diferentes graus de hidratagao (MATOS, 2011; SAUEIA,
2006). A tabela 11 mostra os diferentes processos empregados na producdo de acido fosforico,
o teor de P20Os, a temperatura usada em cada processo e a quantidade de fosfogesso gerado para

cada tonelada de 4cido fosférico produzido.

Tabela 11 - Processos empregados na producio de acido fosforico

Processo P,0s (%) Temperatura (°C) Fosfogesso (t)
Di-hidratado (DH) 28-30 70-80 4.9
Hemi-hidratado (HH) 38-42 93-132 43
Hemi-di-hidratado 40-52 90-100 43
(HDH)
Anidro 50 120-130 3,5

Fonte: Adaptado de MATOS (2011).

No Brasil, assim como em grande parte do mundo, o processo di-hidratado ¢ o mais
empregado na produgdo de acido fosforico devido ao seu baixo custo de produgdo e facil
adaptagdo do processo produtivo. O negativo desse processo ¢ a grande quantidade de
fosfogesso (CaSO4 2H20) gerado, como pode-se observar na tabela 11, para cada tonelada de
acido fosfoérico obtém-se aproximadamente cinco toneladas de fosfogesso, além disso, o
fosfogesso gerado apresenta grande quantidade de impurezas como metais pesados e acido
sulfarico (MATOS, 2011).

J& o processo hemi-hidratado produz fosfogesso (CaSO4 1/,H20) com menor teor
de impurezas quando comparado com o di-hidratado, contudo, o grande consumo de energia

gerado neste processo apresenta-se como uma barreira ao seu emprego. Paises como o Japao,
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Africa e grande parte da Europa produzem acido fosférico a partir deste processo (MATOS,
2011).

O processo hemi-di-hidratado ¢ a jun¢do dos processos hemi-hidratado e di-
hidratado. Os beneficios obtidos com o emprego deste processo quando comparado aos demais
sdo o baixo consumo de energia, maior teor de 4cido fosforico e fosfogesso com baixa
concentracao de impurezas, respectivamente. A desvantagem desse processo ¢ o elevado custo
de manutencdo das mdaquinas quando comparado com o processo di-hidratado. Algumas
industrias japonesas e europeias usam este processo na producgao de acido fosforico (MATOS,
2011).

De acordo com a tabela 11, o processo anidro ¢ o que menos produz fosfogesso
quando comparado aos demais métodos empregados na producgdo de acido fosfoérico. Vale
ressaltar que todo o fosfogesso (CaSO4) gerado neste procedimento ndo contém moléculas de
agua, isso ocorre devido a alta temperatura usada na reagdo do concentrando de rocha fosfatica
com o acido sulfurico. A desvantagem relacionada ao uso desse processo diz respeito ao alto
custo de manutencdo dos equipamentos devido a sua rapida corrosdo. Além disso, o elevado
consumo de energia também interfere em um maior emprego desse método (MATOS, 2011).

A rocha fosfatica utilizada na producdo de acido fosférico ¢ uma fonte de
radionuclideos naturais. Assim, durante a reacdo da rocha fosfatica com o acido sulfurico,
ocorre a quebra do equilibrio radioativo existente entre os radionuclideos pertencentes as séries
do 238U e 232Th de tal forma que estes sejam separados e redistribuidos para os produtos gerados
durante a reacao de acordo com a solubilidade e demais caracteristicas quimicas dos mesmos.
Com isso, o uranio, o torio e o 2!Pb sdo incorporados ao acido fosforico, enquanto os
radionuclideos ?*Ra, *?®Ra e 2!°Po permanecem no fosfogesso (SAUEIA et al., 2005; SILVA
etal.,2001).

Devido ao grande volume de fosfogesso produzido atrelado ao seu baixo consumo,
a armazenagem deste residuo ¢ feita de duas formas: em pilhas a céu aberto que ocupam grandes
areas proximas as industrias ou através do bombeamento para lagoas de sedimentacdo
(FREITAS, 1992). Na figura 2 ¢ mostrado como o residuo fosfogesso ¢ obtido durante a
producao do 4cido fosforico. Ja na figura 3 (A) e (B) sdo mostradas as lagoas de sedimentacao

de fosfogesso e as pilhas de fosfogesso armazenadas a céu aberto, respectivamente.
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Figura 2 - Processo de producio do acido por via umida e geracio do fosfogesso

2D

\"’ - l] O

Asido fostérico  Estagho de
Rocha foshitica tratamentc Hm

Fonte: CANUT (2006).

Figura 3 - Lagoas de sedimentacio de fosfogesso (A) e pilhas de fosfogesso a céu aberto (B)

Fonte: COSTA (2011).

A armazenagem inadequada do fosfogesso ¢ um problema ambiental, pois este
residuo é composto por contaminantes como metais pesados, fluoretos, além de radionuclideos
pertencentes as séries radioativas do uranio e torio. Essas impurezas contribuem efetivamente
para a contaminagdo de solos e dguas subterraneas além de ocasionar exposi¢cdo dos seres
humanos a radiacdo externa e interna devido aos emissores alfa, beta e gama presentes no
fosfogesso (COSTA et al., 2012).

Diante deste cenario, uma maior utilizacdo desse residuo é de fundamental
importancia visando diminuir os impactos ambientais gerados pelo descarte inadequado. Uma
potencial aplicacdo do fosfogesso ¢ na industria cimenteira devido este residuo apresentar
propriedades semelhantes ao gesso natural adicionado ao clinquer durante a producdo de
cimento. Segundo Aquino (2005) o uso do fosfogesso por parte das industrias cimenteiras
brasileiras chega a 1,7 milhdes de toneladas por ano.

Para que o fosfogesso possa ser utilizado na industria de cimento este deve

apresentar um indice de acidez (pH) superior a 4 € uma concentragdo de acido fosférico menor
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que 0,8%. O pH ¢ um dos fatores relacionados a resisténcia do concreto, ou seja, se o fosfogesso
usado como aditivo ao cimento apresentar um baixo valor de pH este pode contribuir para a
despassivagdo em estruturas de concreto armado além de reduzir a resisténcia inicial do
concreto. O acido fosforico € o agente controlador do tempo de pega do cimento, ou seja,
controla o tempo que o cimento leva para endurecer. Assim, se o fosfogesso usado na industria
de cimento conter mais de 0,8% de 4cido fosforico, o tempo de pega do cimento aumentaria
consideravelmente (CANUT, 2006).

Preocupada com o nivel de radiagdo proveniente dos radionuclideos naturais
presentes em cimentos que possuem fosfogesso em sua composicao, a CNEN (2013) criou a
resolucdo n° 147, que estabelece um valor de referéncia de 1000 Bg/kg para a concentragao de
atividade de ??°Ra e 2*®Ra presentes nesse material, vale ressaltar, que este valor também se
aplica ao fosfogesso utilizado na agricultura. Segundo esta resolugdo, se os valores medidos
para a concentracao dos radionuclideos supracitados for inferior ao valor de referéncia, estes
materiais podem ser utilizados sem nenhuma restri¢do. Ja se o valor for maior do que o
estabelecido, medidas de controle e seguranca devem ser tomadas (CNEN, 2013).

Além da resolugao n° 147, a CNEN criou a resolu¢do n° 171 publicada no dia 30
de abril de 2014, que autoriza a utilizagcdo do fosfogesso na constru¢do civil como mistura ao
gesso natural ndo radioativo, desde que respeitada os percentuais em massa de fosfogesso
estabelecidas segundo a concentragdo maxima de atividade dos radionuclideos ?*°Ra e 2**Ra
presentes nesse residuo. Na tabela 12 encontram-se os dados referentes ao percentual maximo

permitido de fosfogesso adicionado ao gesso natural ndo radioativo (CNEN, 2014).

Tabela 12 - Percentual maximo permitido de fosfogesso adicionado ao gesso natural ndo radioativo

Concentracdo méaxima (Bg/kq) de ***Ra no fosfogesso

Concentragdo méaxima (Bq/kq) de ?*°Ra no

fosfi <400 <300 <200 <100 <50
osfogesso . . ;
Percentual maximo de fosfogesso permitido na mistura
<50 50 65 85 100 100
<100 45 50 60 85 100
<150 35 40 50 65 75
<200 30 35 40 50 55
<300 25 30 30 35 40
<400 20 25 25 25 30
<600 15 15 15 20 20
<800 15 15 15 15 15
<1000 10 10 10 10 10

Fonte: Adaptado de CNEN (2014).

A substitui¢do do gesso natural pelo fosfogesso como aditivo ao clinquer na

producao de cimento Portland tem se mostrado viavel, devido as propriedades quimicas e fisicas
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desses compostos serem muito semelhantes. A adi¢do do fosfogesso ao clinquer tem como
objetivo controlar o tempo de pega do cimento, sendo que as normas regulamentadoras
brasileiras estipulam um teor de fosfogesso no clinquer de até 5%. Embora essa seja uma opgao
viavel para a utilizacdo desse material, a mesma apresenta um entrave, pois as industrias de
fertilizantes fosfatados que sdo as principais produtoras desse residuo ficam na maioria das
vezes muito distantes das induastrias cimenteiras, o que resulta em uma utilizagao de apenas
10% de toda a producao nacional de fosfogesso (MAZZILLI et al., 2000).

As densidades de particulas do fosfogesso e do gesso sao muito semelhantes, sendo
que os valores variam entre 2,27 g/cm? e 2,40 g/cm?® (SENES, 1987). A morfologia do cristal
do fosfogesso ¢ influenciada por véarios fatores, como o tipo de rocha fosfatica, a granulometria
da rocha, as impurezas na rocha fosfatica, a concentragdo de acido fosférico, o conteudo de
solidos na pasta de gesso além da concentracao de acido fosforico na mesma e a temperatura e
reacdo do sistema (razao volume-alimentacao agitagao e recirculacdo) (BECKER, 1989).

O tipo de processo por via umida utilizado na obtencao do acido fosforico influencia
diretamente a composicdo macroscopica do fosfogesso. A tabela 13 apresenta os macro
constituintes do fosfogesso obtido por dois processos durante a producao do acido fosforico

(RUTHERFORD, 1994).

Tabela 13 - Composiciao quimica do fosfogesso obtido durante a producio do acido fosforico por dois processos

Componente Di-hidratado (%) Hemi-hidratado (%)

CaO 32,5 36,9

SO3 44,0 50,3

P>0s 0,65 1,50

F 1,2 0,8

SiO, 0,5 0,7
F6203 0,1 0,1
Al O3 0,1 0,3

MgO 0,1 -

H,O 19,0 9,0

Fonte: Adaptado de RUTHERFORD (1994).

Segundo pesquisas desenvolvidas por alguns autores (MAY e SWEENEY, 1984;
BERETKA MATHEW, 1985; MOISSET, 1990) a maior parte do ??*°Ra encontrado no
fosfogesso ¢ devido as particulas desse residuo serem muito finas.

A preocupagdo do ponto de vista de prote¢ao radioldgica associada ao fosfogesso é
devido principalmente a presenga do *°Ra em sua composi¢do. Este radionuclideo pertence a
série de decaimento do 238U e possui meia-vida de 1600 anos. Ao decair por emissdo de uma

particula alfa, o ?2°Ra d4 origem ao gas radioativo *>Rn, que por ser um elemento de sete a oito
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vezes mais pesado que o ar atmosférico se difunde com extrema facilidade podendo ser inalado.
Quando inalado, o >*?Rn juntamente com seus produtos de decaimento rapido interagem com
as células do sistema respiratdrio dos seres humanos, podendo produzir efeitos bioldgicos

indesejaveis (UNSCEAR, 2008).

2.3.2 Efeitos bioldgicos produzidos pela exposi¢ao a radiacdo ionizante

A radiacdo ionizante ¢ composta por dois diferentes grupos de radiagdes:
eletromagnética e nao eletromagnética. Os raios X e raios gama sao exemplos de radiagdes
eletromagnéticas. Os raios X sdo produzidos artificialmente quando os elétrons da eletrosfera
do atomo sao ejetados, enquanto os raios gama sdo produzidos naturalmente a partir do
decaimento de nucleos radioativos, sendo estes de maior energia do que os raios X, por isso,
apresentam maior poder de penetracao (HALL, 2006).

As particulas alfa, beta e néutrons pertencem ao grupo das radiagdes nao
eletromagnéticas. Esses tipos de radiagdes sdo produzidos durante o decaimento radioativo de
nucleos instaveis, sendo as particulas alfa e os néutrons as radiagdes que apresentam maior LET
(transferéncia linear de energia). Contudo, essas radiagdes apresentam menor penetrabilidade
quando comparadas as radiagdes eletromagnéticas (HALL, 2006).

Todos os tipos de radiagdes ionizantes possuem a capacidade de ionizar o meio a
partir da ejecdo dos elétrons dos 4&tomos que o constituem. Ao interagir com o tecido bioldgico,
essas radiagdes podem provocar danos as moléculas de DNA (4cido desoxirribonucleico) das
células, sendo que essa interagao pode ocorrer de duas formas: direta e indireta (HALL, 2006).

A agdo direta ocorre quando a radiacdo interage diretamente com o DNA da célula
provocando a ionizacdo dos seus atomos. Esse tipo de interacdo ocorre em 30% dos casos e ¢
mais comum com as particulas alfa e os néutrons que apresentam maior LET. Ja em 70% dos
eventos, a interagao ocorre de forma indireta, na qual a radiagao provoca a quebra das moléculas
de 4gua da célula, processo conhecido como radidlise da dgua gerando como resultado a
producao de radicais livres. No final das reacdes quimicas ocorre a formacao do peroxido de
hidrogénio (4gua oxigenada) que ¢ altamente nocivo a célula (HALL, 2006).

Dos danos celulares produzidos pela interagdo da radiacdo, os que afetam o DNA
das células s3o os mais importantes. O DNA ¢ composto por uma dupla fita denominada dupla
hélice que quando exposta a radiacao ionizante pode sofrer sucessivas quebras, contudo, o DNA

pode gerar reparos utilizando as fitas opostas como modelo. Se o reparo for eficiente ndo serdo
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gerados danos bioldgicos, caso ocorra erro no processo de reparo, poderd acontecer morte
celular ou mutagdes genéticas nas células sobreviventes aumentando a probabilidade de gerar
danos biologicos em longo prazo como cancer radioinduzido ou ma formacdo genética nos
descendentes do individuo irradiado (HALL, 2006).

A exposi¢ao dos seres humanos a radiacao ocorre a partir de diferentes fontes, sendo
85% devido principalmente a radionuclideos como uranio, torio, radio e radonio presentes em
solos, dguas subterraneas, ar ¢ materiais de constru¢do além da fragdo da radiagdo cosmica;
14% sao devido a tratamentos médicos e 1% ocorrem por meio de exposigdes ocupacionais,
produtos de consumo e da industria nuclear (UNSCEAR, 2008; WHO 2004).

Os danos biologicos devido a exposi¢ao a radiacdo ionizante dependem de fatores
como a dose absorvida, a taxa de exposi¢do e a forma de exposi¢do, sendo que esta pode ser
localizada ou de corpo inteiro. Contudo, ressalta-se que qualquer dose de radiagdo pode
provocar danos biologicos importantes, at¢ mesmo as doses devido a radiacdo natural.
Entretanto, a probabilidade de os danos serem irreversiveis € maior para taxas de doses maiores
(UNSCEAR, 2008; ATSDR, 2012).

Assim, ¢ de fundamental importancia desenvolver estudos a fim de verificar se as
doses de radiacdo recebidas pelo ser humano em diferentes ambientes, em especial, em
ambientes fechados sdo prejudiciais a saide, uma vez que os materiais utilizados na construgao

destes apresentam quantidades significativas dos elementos radio, radonio e seus descendentes.
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3 MATERIAIS E METODOS

O presente trabalho trata da medida da concentragio dos elementos 2*Rn e *?°Ra
em materiais de constru¢cdo compostos de gesso e fosfogesso. No primeiro momento sera
exposta a metodologia de confeccao dos corpos de prova para posterior medida da concentracao
dos elementos supracitados. A medida da concentracdo de radonio foi feita por um detector
portatil AlphaGUARD, com os corpos de prova alocados em atmosfera fechada, e a partir
dessas medidas, foi determinada a concentracdo de atividade do radio no material aplicando-se
o modelo fisico-matematico simplificado descrito no topico 3.4 deste trabalho.

Além dos corpos de prova compostos de gesso e fosfogesso foram realizadas
medidas em corpos de prova de argamassa de cimento e de concreto, com o objetivo de
comparar os resultados obtidos com valores presentes na literatura. A escolha do gesso e
fosfogesso sdo devido a estes materiais estarem presentes na producao de cimento Portland,
além do que, a utilizagdo do fosfogesso como aditivo ao clinquer em substituicdo ao gesso
natural na industria cimenteira se apresenta como uma alternativa viavel na reducdo dos
impactos econdmicos e ambientais relacionados a estocagem inadequada deste residuo. Por fim,
os dados sobre a concentracao de atividade de radio calculados pelo modelo fisico-matematico
citado, serdo comparados com os valores obtidos por espectrometria de raios gama, realizadas

no Instituto de Pesquisas Energéticas e Nucleares (IPEN).

3.1 MATERIAIS E PREPARO DAS AMOSTRAS

Os corpos de prova usados no presente trabalho foram confeccionados no
Laboratério de Agregados do Departamento Académico de Construcdo Civil (DACOC) da
UTFPR sede Ecoville.

Os corpos de prova de gesso e fosfogesso foram preparados durante o
desenvolvimento do trabalho de conclusao de curso de Nakamura e Batista (2018). Segundo as
autoras, para a preparacdo dos corpos de prova o gesso e o fosfogesso obtidos na forma de p6
foram peneirados em uma peneira com abertura de 1,2 mm para separar as particulas maiores
e as impurezas. Feito isso, levou-se os materiais para secagem em estufa a 150 °C onde

permaneceram por 24 horas (NAKAMURA e BATISTA, 2018). Segundo Schadeck (2017) a
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temperatura de 150 °C promove a obtencao de sulfato de calcio hidratado a partir do di-
hidratado. Nao foram realizados outros tratamentos além dos supracitados.

Posteriormente o gesso foi misturado ao fosfogesso na propor¢ao de 50/50. Apods
isso, essa mistura foi polvilhada sobre 4gua durante 1 minuto até que se obtivesse uma pasta
homogénea, que logo em seguida foi levada a seis moldes cubicos cujas arestas possuem
dimensdes de 50 mm untados com cera desmoldante onde permaneceram por 24 horas, como
mostra a figura 4. Passado o respectivo intervalo de tempo, os corpos de prova foram retirados
dos moldes e colocados em uma estufa a baixa temperatura até a secagem completa. A figura 5

mostra os corpos de prova prontos para a realizagdo do ensaio de exalagdo de 2?’Rn

(NAKAMURA e BATISTA, 2018).

Figura 4 - Moldagem dos corpos de prova de gesso/fosfogesso

Fonte: NAKAMURA e BATISTA (2018).
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Figura 5 - Corpos de prova de gesso/fosfogesso

Fonte: NAKAMURA e BATISTA (2018).

Os corpos de prova de argamassa de cimento e concreto usados no presente trabalho
para a medida da taxa de exalagdo de *??Rn foram confeccionados por Perna (2015) durante a
elabora¢do de sua dissertacdo de mestrado. Segundo o autor, a producdo da argamassa de
cimento foi realizada de acordo com a NBR 7215 (1996). Foi utilizado o trago 1:3:0,48
(cimento: areia: dgua), sendo o cimento do tipo CPV e a areia normalizada, fornecida para
pesquisas em geral, pelo Instituto de Pesquisas Tecnoldgicas (IPT) (PERNA, 2015).

A fabricagdo da argamassa de cimento foi realizada adicionando-se a agua, o
cimento e a areia na argamassadeira. O cimento foi adicionado a dgua nos primeiros 30
segundos e nos 30 segundos seguintes foram adicionados quatro tipos de areia: grossa, média
grossa, média fina e fina. Enquanto os materiais eram adicionados, o misturador foi mantido na
sua menor velocidade de rotagdo. Apds o término de adigdo dos materiais, o misturador foi
colocado na sua maxima velocidade de rotacdo, onde permaneceu por mais 30 segundos. Apos
este intervalo de tempo, o misturador foi desligado e assim permaneceu por 1,5 minutos. Com
o misturador desligado, retirou-se, com o uso de uma espatula, o excesso de argamassa que
ficou aderido as paredes e as pas do misturador, para ser misturada ao restante da massa que, a
seguir, permaneceu em repouso. Para finalizar o processo, ligou-se o misturador na velocidade
maxima durante um minuto. A tabela 14 mostra os materiais utilizados na fabricagdo da

argamassa de cimento (PERNA, 2015).



Tabela 14 - Materiais utilizados na fabrica¢io de argamassa de cimento
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Material Trago Massa especifica Consumo (kg/m?) Massa (kg)
(g/cm?)

Cimento 1 3,12 487,683 0,843
Areia grossa 0,632
Areia média grossa 0,632
Areia média fina 3 2.4 1463,049 0,632
Areia fina 0,632
Agua 0,48 1 234,0880 0,404

Fonte: Adaptado de PERNA (2015).

Para obten¢do dos corpos de prova, adicionou-se a argamassa de cimento em

moldes cilindricos de 5 cm de diametro por 10 cm de altura. Os moldes foram untados com

uma substancia desmoldante e preenchidos com duas camadas de argamassa de cimento. A

compactagdo do material no molde foi feita manualmente por meio de 12 golpes com haste de

socamento. Inicialmente, mantiveram-se os moldes em uma atmosfera umida para que

ocorresse a cura inicial, e em seguida, os corpos de prova foram desmoldados e postos a cura

em agua saturada de cal até a data de ruptura (PERNA, 2015). A figura 6 mostra os corpos de

prova de argamassa de cimento.

Figura 6 - Corpos de prova de argamassa de cimento

Fonte: PERNA (2015).

Ja o concreto utilizado na produgao dos corpos de prova foi preparado em uma

betoneira de volume igual a 400 litros, utilizando-se o trago 1:2:3:0,5 (cimento: areia: brita:

agua), sendo o cimento do tipo CPV e a areia comum. Os materiais foram adicionados no

misturador na seguinte ordem: brita, 80% de dgua, cimento, areia, 20% de agua. O tempo de
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mistura dos materiais permitiu a obten¢do do concreto perfeitamente homogéneo. A tabela 15

mostra as especificagdes dos materiais utilizados na obtengao do concreto (PERNA, 2015).

Tabela 15 - Materiais utilizados na fabricacio do concreto

Material Traco Massa especifica (g/cm?) Consumo (kg/m?)

Cimento 1 3,12 344,371
Areia 2 2,4 688,742
Brita 0 3 2,4 1033,113
Agua 0,5 1 172,185

Fonte: Adaptado de PERNA (2015).

O concreto foi colocado nos mesmos moldes utilizados na obtengao dos corpos de
prova de argamassa de cimento. Os moldes foram untados com uma substancia desmoldante e
em seguida colocou-se o concreto em 4 camadas, cuja compactagdo ocorreu por meio de 30
golpes manual com haste de socamento. Inicialmente, mantiveram-se os moldes em uma
atmosfera umida para que ocorresse a cura inicial, e em seguida, os corpos de prova foram
desmoldados e postos a cura em 4gua saturada de cal até a data de ruptura (PERNA, 2015). A

figura 7 mostra os corpos de prova de concreto.

Figura 7 - Corpos de prova de concreto

Fonte: PERNA (2015).

Além dos corpos de prova citados anteriormente, foram preparados quatro
conjuntos de trés corpos de prova de argamassa de cimento denominados A, B, C e A*. A tabela

16 mostra as especificagdes dos materiais utilizados na obtengao dos corpos de prova.
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Tabela 16 - Composicido dos corpos de prova de argamassa de cimento

Cc;rr}:)(:]sade Cogf;il)gao Massa (kg) Adicionais Massa (kg)  Cimento (kg) égllfae/:gfl?eonto
A Quartzo 1,800 - - 0,450 0,6
B Calcario 1,800 - - 0,450 0,6
Residuo de
C . 1,800 - - 0,450 0,6
britagem
Areia D(9) 0,045
A* Quartzo 1,665 Areia A(6) 0,045 0,450 0,6
Areia B(7) 0,045

Fonte: Autoria prépria.

Os corpos de prova A, B e C sdo de argamassa de cimento elaborados a partir de
diferentes materiais, como pode-se observar na tabela 16. Ja nos corpos de prova A* além da
areia normalizada fornecida para pesquisas em geral pelo Instituto de Pesquisas Tecnologicas
(IPT) foram adicionados trés tipos de areias radioativas: D (9), A (6) e B (7). Inicialmente os
materiais foram separados e pesados em uma balanga de precisdao SF — 400. Esta etapa do

processo ¢ mostrada na figura 8.

Figura 8 - Separacio e pesagem dos materiais

Fonte: Autoria prépria.

Posteriormente foi realizada a mistura dos materiais até¢ a obteng¢dao de uma pasta
homogénea a qual foi colocada em moldes cilindricos de 5 cm de diametro e 10 cm de altura
previamente untados com uma substincia desmoldante. A compactacdo da argamassa nos
moldes foi feita manualmente por meio de 12 golpes com haste de socamento. A figura 9 mostra

os corpos de prova em processo de cura.
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Figura 9 - Corpos de prova em processo de cura

Fonte: Autoria prépria.

Apbs a cura, os corpos de prova foram desmoldados e aplicou-se sobre as
superficies laterais e a base inferior quatro camadas de uma substancia seladora. Além disso,
depois da secagem do selador as mesmas superficies foram envoltas por filme PVC. A face
superior foi envolvida apenas com papel filtro, pois € por ela que se deseja que o gas radonio

seja exalado.

3.2 ESPECTROMETRIA DE RAIOS GAMA

A espectrometria de raios gama ¢ uma técnica ndo destrutiva que permite identificar
os principais radionuclideos emissores gama presentes em uma determinada amostra. Entre os
radionuclideos de maior importancia radiologica encontram-se os pertencentes as séries do 238U
e 2*Th além do elemento *°K. A radia¢do gama proveniente do decaimento radioativo de
nucleos instaveis presentes na amostra possui espectros de energias distintos, com isso, €
possivel quantificar a atividade dos radionuclideos analisando os seus espectros (SANTOS,
2010).

Para a implementagdo da espectrometria de raios gama, a amostra precisa estar no
formato de pd, assim, foram moidos um corpo de prova de gesso/fosfogesso € um corpo de
prova de cada tipo de argamassa de cimento, denominadas A, B, C e A*. As amostras foram
enviadas para o Laboratorio de Radiometria Ambiental do Centro de Metrologia das Radiagdes
do Instituto de Pesquisas Energéticas e Nucleares (IPEN), localizado na Cidade Universitaria,
Sao Paulo - SP. Os materiais foram depositados separadamente em um recipiente de polietileno
de 100 mL, de forma que estes fiquem mais proximos do detector do equipamento para

melhorar a sua eficiéncia de deteccdo (IPEN, 2019).
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O espectrometro gama usado na realizagao das medidas ¢ da marca Canberra XtRa,
coaxial de 37, energia estendida para detec¢ao de radiagdo gama na faixa de 3 keV a> 10 MeV.
Possui uma janela de composto carbdnico e um detector semicondutor de germanio hiperpuro
(HPGe) no estado solido que fica no interior de uma blindagem de chumbo. Este detector possui
eficiéncia relativa de 40% e alta resolucdo em suas medidas podendo detectar até mesmo,
pequenas quantidades de radionuclideos presentes em uma amostra (CANBERRA, 2019). A

Figura 10 mostra o detector e o sistema de aquisi¢ao de dados utilizado no presente trabalho.

Figura 10 - Espectrometro gama e sistema de aquisicido de dados

Fonte: IPEN (2019).

A interacdo da radiagdo gama com os elétrons dos d&tomos do detector pode ocorrer
pelo efeito fotoelétrico, espalhamento Compton e produgdo de pares, gerando dessa forma um
pulso elétrico que serd imediatamente convertido em um sinal analdgico e posteriormente em
um sinal digital, produzindo um espectro que ¢ mostrado em uma tela de computador
(SANTOS, 2010).

3.3 MEDIDA DA CONCENTRACAO DE ?2Rn COM O DETECTOR ALPHAGUARD

A medida da taxa de exala¢do de ??’Rn nos corpos de prova foi realizada pelo
detector portatil AlphaGUARD produzido pela Saphymo GmbH e os resultados dessas medidas
foram visualizados no computador através do software DataEXPERT. Este detector possui

como principais caracteristicas a alta sensibilidade e rapida resposta linear, operando na faixa
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de 2 — 2.000.000 Bg/m?®. Além de realizar a medida da concentracdo do gés radonio, este
equipamento fornece medidas da temperatura, pressao e umidade (SAPHYMO GmbH, 2015).

As medidas da taxa de exalagdo de ??’Rn foram feitas nos seguintes materiais: 3
corpos de prova de argamassa de cimento e 3 corpos de corpos de prova de concreto ambos
preparados durante a elaboragdo da dissertacdo de mestrado de Perna (2015); 3 corpos de prova
de gesso/fosfogesso na propor¢ao de 50/50 preparados durante a elaboragdo do trabalho de
conclusao de curso de Nakamura e Batista (2018), além de 4 conjuntos de 3 corpos de prova de
argamassa de cimento denominadas A, B, C e A* contendo areia com diferentes composi¢oes
confeccionados durante a realizagdo deste trabalho.

Para evitar uma possivel contaminagdo da camara de ionizag¢ao do equipamento por
particulas que poderiam se desprender dos corpos de prova, estes foram embrulhados com filme
PVC, pois tal contaminacao poderia influenciar nas medidas realizadas pelo detector. Depois
de embrulhados, os corpos de prova foram postos em recipientes de vidro com volume de
aproximadamente 3,3 L, sendo os mesmos fechados hermeticamente por 40 dias com o objetivo
de permitir que os radionuclideos ?*’Ra e ???Rn entrassem em equilibrio secular. O equilibrio
secular ¢ atingindo quando radionuclideos pertencentes a uma mesma familia passam a possuir
a mesma concentragdo de atividade (KOVLER et al., 2005). Depois de atingindo o equilibrio
secular, foram realizadas as medidas da concentra¢do de ???Rn exalado pelos corpos de prova,
com o auxilio do detector AlphaGUARD do Laboratério de Fisica Nuclear Aplicada da UTFPR.

O modelo adotado para a realizacdo das medidas de gas radonio exalado pelos
corpos de prova foi o denominado longa-duracdo-modelo-unidimensional. Neste modelo
apenas a superficie do corpo de prova pela qual se deseja que o gas seja exalado é recoberta
com papel filtro, as demais superficies sdo seladas e envoltas com papel filme. No presente
trabalho foram utilizados corpos de prova de geometria cilindrica e cubica, sendo que nos
corpos cilindricos apenas a face superior foi envolta com papel filtro, pois € por esta que o gas
sera exalado. Ja nos de geometria ctbica, cinco das faces foram seladas com papel filme e
apenas a face superior foi recoberta com papel filtro, sendo o gas exalado por esta face.

Para realizagdo das medidas adotou-se a metodologia estabelecida no trabalho Del
Claro (2013), da qual foram aplicadas duas das trés etapas constantes na mesma, a saber:
ventilagdo passiva em circuito aberto e medida da amostra. A etapa de ventilacdo passiva ¢é
realizada com o intuito de reduzir e garantir que a concentragado intrinseca do equipamento seja
a menor possivel.

Na etapa de ventilagdo aberta mostrada na figura 11, uma mangueira com filtro ¢

conectada na entrada da bomba de ar (AlphaPUMP), sendo que o filtro impede que particulas
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de poeira entrem no equipamento. Outra mangueira conectada a saida da bomba de ar ¢ ligada
ao AlphaGUARD e deste sai mais uma mangueira para o ambiente. Esta etapa tem duragdo de
60 minutos, e tem como objetivo renovar o ar do sistema para a realizagdo das outras etapas de
medidas. A bomba de ar ¢ ligada no modo 0,5 L/mim e o detector permanece desligado durante

esta etapa.

Figura 11 - Ventilacio em circuito aberto
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Fonte: DEL CLARO (2013).

Na etapa de medida das amostras, os corpos de prova de mesmo material, ja em
equilibrio secular, foram colocados em recipientes separados, sendo realizadas as medidas de
um recipiente por vez. Ligou-se o AlphaGUARD no modo 10 min/flow, e esperou-se até o
equipamento indicar o inicio da medida. Apds isso, ligou-se a bomba de ar no modo 0,5 L/min
e deixou-se realizando as medidas durante 12 dias. Este procedimento foi repetido para cada
tipo de material analisado, considerando que o modelo de medida adotado no presente trabalho
¢ o denominado longa-duracao-modelo-unidimensional. A figura 12 mostra o setup do sistema

utilizado nas medidas das amostras.
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Figura 12 - Sistema usado na medida da taxa de exalag¢do de radonio

Fonte: Autoria prépria.

A concentragio de atividade do ?*’Rn obtido pelo equipamento é dada em fun¢io
da area/volume dos corpos de prova e do recipiente onde os mesmos foram dispostos durante a
realiza¢do das medidas, assim, se essa relagdo sofrer alguma alteragdo, os valores obtidos para
a concentracao de atividade do radénio também muda.

A seguir ¢ discutido de maneira sucinta o desenvolvimento do modelo fisico-

matematico usado no presente trabalho.

3.4 DESENVOLVIMENTO DO MODELO MATEMATICO SEMI-EMPIRICO

O modelo fisico-matematico utilizado no presente trabalho ¢ uma equacdo
simplificada derivada do modelo fisico-matematico semi-empirico desenvolvido por Barreto et
al. (2017) no LFNA da UTFPR.

Este modelo baseia-se na lei de difusdo de Fick, que neste caso em especial, sugere
que o principal mecanismo de transporte do gas radonio em meios solidos ¢ a difusdo. Em
materiais de construcdo como concreto, tijolo, cimento e gesso existem pequenas quantidades
de ?2°Ra bem como de ?>’Rn. Assim, foram adicionados a lei de Fick trés termos. O primeiro
denominado coeficiente de emanacao (w) leva em consideragao a taxa de producao do radénio
no material devido a presenga do radio. O segundo termo esta relacionado com o negativo da

divergéncia de densidade de corrente (V -j) e o terceiro termo esta relacionado ao negativo da
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densidade de atividade do radonio (1,). A equagdo (4) mostra como ficou a lei de Fick depois

que os termos supracitados foram adicionados a mesma.

a —
N =w-V-j—1n “)
0,

Como a concentragdo de radonio ¢ medida com o corpo de prova disposto em
ambiente fechado foram consideradas duas condigdes: (1) o coeficiente de difusao (D) no solido
¢ muito menor que na atmosfera externa, D1 << Dg; (2) que o corpo de prova encontra-se
saturado de 2?Rn e a atmosfera esta livre desse radionuclideo, com isso, tem-se que o nimero
de 4tomos no sistema € igual ao valor de equilibrio no s6lido, No = N1 (o). Estas condigdes sdo
satisfeitas se os corpos de prova forem deixados em um frasco hermeticamente fechado durante
40 dias para que os elementos pertencentes a mesma série de decaimento presentes no material
atinjam o equilibrio secular, e depois disso, os corpos de prova sejam transferidos para um novo
frasco, de forma que a concentragao inicial de radonio no ambiente seja zero, mas que o corpo
de prova esteja saturado com este radionuclideo.

Assim, depois de testes iniciais e aplicando-se as duas condi¢des anteriores, Barreto
et al. (2017) ajustou os dados experimentais e assim foi possivel escrever o modelo fisico-
matematico equacdo (5) utilizado para calcular a concentragio média de ?*’Rn em uma
atmosfera confinada bem como inferir a atividade especifica de *?°Ra a partir da medida da

concentracao de radonio no material.
1)
fig(t) = ,821(1 _yﬁze—/’lt)_C—lle—/llt_dze—/lzt ®))

Nesta equagdo:
D ~ . . ~ yq-
o = /D—’, onde D; e Dy sdo os coeficientes de difusdao no sélido e na atmosfera
E

externa;

14 1
o y= V—E, com Vg e V; sendo os volumes da atmosfera externa e do solido,
1

respectivamente;
__ A -
e a= V—k, sendo que A;, depende das condigdes de contorno;
E

e w ¢ o coeficiente de emanacdo do 2??Rn no sélido;

e 1 ¢éaconstante de decaimento do 2*>Rn em decaimentos por minuto;
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e ¢ ¢ o tempo, em minutos, que a concentragdo de radonio foi medida pelo
equipamento AlphaGUARD;
e A =Dk?+2AeA,=Dk?+ 2, onde k; e k, representam a primeira e a

segunda raiz da equagdo transcendental (6).

B sin(kBLg) cos(xL;) + sin(xL;) cos(kBLg) =0 (6)

A equagdo (6) ¢ usada para determinar os valores de k, que por sua vez, sdo
utilizados para calcular os parametros a da equagao 5. Os valores de k dependem das condi¢des
iniciais e de fronteira. Os termos Lg e L; sdo os comprimentos da atmosfera externa e do sélido,
respectivamente.

Ao tentar aplicar o modelo fisico-matemético (eq.5) por inimeras vezes sem
sucesso na determinacdo da atividade especifica do 2*Ra, percebeu-se que os expoentes da
equacdo resultam em uma equagdo transcendental (eq.6) de dificil resolugdo, e por isso, a
implementagdo do modelo se tornou inviavel neste momento, optando-se pela utilizagao de uma
equagao simplificada (eq.7) derivada da equagao (5).

A equagdo (7) ¢ isenta dos expoentes que levam a equacao transcendental (6). Com
esta fung¢do foi possivel ajustar os dados experimentais obtidos pelo equipamento
AlphaGUARD e consequentemente obter a concentra¢do de atividade do 2??Rn usada para
inferir a atividade especifica do 22°Ra nos corpos de prova analisados neste trabalho. O ajuste

dos dados foi realizado a partir do programa gnuplot 5.2.

f(t) = A+ Be M+ Ce Mt (7

Na equagdo (7) A, B, C e 4, s@0 os parametros ajustaveis ¢ A é a constante de

decaimento do 2*?Rn em decaimentos por minuto. Nesta equagdo temos que:

[ ] A = 132(‘)’

¢ B=pYo:
n2

o =
tl/z

Assim, a equac¢do (7) € usada para determinar o coeficiente de emanagdo (w) do

222Rn no material que compde as amostras, sendo este diretamente proporcional a densidade de
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atividade de ??°Ra no material, assim, encontrando o valor do w inferimos a concentrac¢do de
atividade do ??°Ra. Ressaltando que o significado dos termos B, w e y ja foram discutidos

anteriormente.
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4 RESULTADOS E DISCUSSAO

4.1 APLICACAO DO MODELO FiSICO-MATEMATICO NA DETERMINACAO DA
ATIVIDADE DO ***Ra

A determinagdo da concentragdo de atividade do ?°Ra foi obtida a partir da medida
da atividade do ?*Rn em corpos de prova isolados do meio ambiente. Para a aplica¢do da
equacao (7), os corpos de prova foram dispostos em recipientes separados para cada grupo de
trés amostras de cada tipo de material. A medicao foi feita durante 12 dias ininterruptos, com
medidas integradas a cada dez minutos pelo detector AlphaGUARD, sendo que uma bomba de
ar AlphaPUMP ligada ao detector por um conjunto de tubos fez o ar circular dentro da atmosfera
do sistema. A concentragdo de atividade ¢ fornecida pelo equipamento em Bq/m? que leva em
consideragdo, dentre outros fatores relativos ao transporte do radonio no sistema, a constante
de decaimento do is6topo 2?’Rn, de aproximadamente 1,26 x 10 min!.

Na tabela 17 sdao mostrados os valores das grandezas dos corpos de prova
analisados, a saber: a massa total do conjunto de 3 corpos de prova, o volume total dos mesmos
(V1), o volume da atmosfera externa (VEg), a area exposta (S) do conjunto dos corpos de prova,
o comprimento efetivo dos corpos de prova (Li) e o comprimento (Le) da atmosfera externa.

Os corpos de prova cilindricos apresentam 10,0+0,1 cm de altura e didmetro de
5,0£0,1 cm. Ja os corpos de prova clibicos apresentam 50+2 mm de aresta. Os comprimentos
(Li) dos corpos de prova foram medidos dividindo-se o volume total (Vi) pela area exposta (S),
assim como o comprimento da atmosfera externa (Lg) foi determinado dividindo-se o volume

da atmosfera externa (VE) pela area exposta (S).

Tabela 17 - Grandezas associadas aos corpos de prova analisados

Materiais/Autor Grandezas
Volume dos Vo(lllzlme Area Comprimento  Comprimento
Massa (kg) corpos de exposta  dos corpos de  da atmosfera
atmosfera
prova (cm?) 5 (cm?) prova (cm) (cm)
(cm?)
Argamassa
(PERNA, 2015) 1,27840,001 589+2 3300450 530+1 1,1114+0,004 6,2+0,1
CO“creztgl(Sp)ERNA’ 1278+0,001  589+2 3300450  530<1  1,11140,004  62+0,1
Argamassa

(OLIVEIRA, 2017) 1,278+0,001 589+2 3300+50 530+1 1,111+0,004 6,2+0,1

(Continua)
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Tabela 17 - Grandezas associadas aos corpos de prova analisados

(Conclusio)
Materiais/Autor Grandezas
Volume dos Voét;me Area Comprimento  Comprimento
Massa (kg) corpos de exposta  dos corpos de  da atmosfera
atmosfera
prova (cm?) 5 (cm?) prova (cm) (cm)
(cm?)
Argamassa areia
radioativa 1,278+0,001 58942 3300450 530+1 1,111+0,004 6,2+0,1
(OLIVEIRA, 2017)
Argamassa* 1,278+0,001 58942 3300450 530+1 1,111+0,004 6,2+0,1
Argamassa/calcario*  1,278+0,001 589+2 3300+50 530+1 1,111+0,004 6,2+0,1
Argamassaresiduo 570 001 58942 3300£50  530£1  1,111£0,004  6,2%0,1
britagem
Argamassa/arcias 50,4 0] 58942 3300450 530=1  1,111%0,004 6,2+0,1
radioativas™
Argamassa
gesso/fosfogesso
(NAKAMURA ¢ 0,37240,001 37542 3300+£50  25,0+0,6 5,0£0,1 13246

BATISTA, 2018)

Fonte: Autoria prépria.
*Corpos de prova confeccionados durante a elaboracio deste trabalho.

A partir dos dados experimentais (medida da concentragdo do gas 2>’Rn) obtidos
pelo detector AlphaGUARD foi possivel obter as curvas de ajuste por meio do modelo
simplificado (eq. 7) para os corpos de prova analisados neste trabalho. As figuras 13 e 14
mostram as curvas ajustadas para corpos de prova de argamassa de cimento e concreto (que
chamaremos de Argamassa Perna e Concreto Perna) confeccionados durante a elaboracao de
mestrado de Perna (2015). A figura 15 mostra a curva de ajuste para os corpos de prova de
gesso/fosfogesso confeccionados durante o desenvolvimento do trabalho de conclusdo de curso
de Nakamura e Batista (2018). Por fim, as figuras 16, 17, 18 e 19 mostram as curvas ajustadas
para os corpos de prova de argamassa de cimento A, argamassa de cimento B, argamassa de

cimento C e argamassa de cimento A*, confeccionados durante a elaboragao deste trabalho.
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Figura 13 - Curva obtida para os corpos de prova de argamassa de cimento
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Fonte: Autoria prépria.

Na figura 13, pode-se observar que a taxa de exalagdo de radonio no material atinge
um patamar de equilibrio em aproximadamente 12000 minutos (200 horas) apds o inicio da
medida. Embora o modelo fisico-matematico utilizado para a plotagem da curva seja uma
versao simplificada do modelo inicialmente proposto (eq. 5), verifica-se que o ajuste da curva

aos pontos experimentais encontra-se dentro do esperado segundo a limitacao do modelo.
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Figura 14 - Curva obtida para os corpos de prova de concreto
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Fonte: Autoria prépria.

O gréfico da figura 14 mostra que a taxa de exalagdo de radonio no material entra
em um regime de equilibrio em aproximadamente 11500 minutos (190 horas) ap6s o inicio da
medida. O ajuste da curva aos dados experimentais encontra-se dentro do esperado devido o
modelo utilizado ser uma simplifica¢do e apresentar algumas limitagdes em relagdo ao modelo

fisico-matematico incialmente proposto.
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Figura 15 - Curva obtida para os corpos de prova de argamassa de gesso/fosfogesso
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Fonte: Autoria prépria.

Na figura 15 ¢ possivel observar que a taxa de exalagdo de radonio no material ndo
atingiu o patamar de equilibrio durante os 13020 minutos (217 horas) de medida. Além disso,
a probabilidade de se ter tracos de radonio no recipiente no qual o material foi disposto durante
a medida ¢ consideravel. Contudo, isso ¢ irrelevante na determinag¢do da concentracdo de
atividade do radio no material, devido o tempo de medida ser de longa duragdo. Mesmo o
modelo fisico-matematico simplificado apresentando limitagdes, o ajuste da curva aos dados

experimentais encontra-se de acordo com o esperado.
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Figura 16 - Curva obtida para os corpos de prova de argamassa de cimento A
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Fonte: Autoria prépria.

Na figura 16 € possivel observar que a curva obtida a partir dos dados experimentais
através da aplicagdo do modelo fisico-matematico simplificado encontra-se de acordo com o
limite estabelecido pelo modelo simplificado. Também pode-se observar que o equilibrio para
a taxa de exalacdo de radonio no material ¢ atingido em aproximadamente 10300 minutos (171

horas) de medida.
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Figura 17 - Curva obtida para os corpos de prova de argamassa de cimento B
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Fonte: Autoria prépria.

Todas as medidas foram realizadas usando o mesmo método denominado longa-
duracdo-modelo-unidimensional, o qual foi explicado anteriormente. Na figura 17, ¢ possivel
observar que a curva de ajuste obtida pela aplicacdo do modelo simplificado ¢ semelhante as
curvas das figuras 13, 14, 15 e 16, mostrando que o modelo simplificado se ajusta aos dados
experimentais de acordo com suas limitagdes. Também ¢ possivel observar que a taxa de

exalacao de radonio no material entra no patamar de equilibrio em aproximadamente 10500

minutos (175 horas).
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Figura 18 - Curva obtida para os corpos de prova de argamassa de cimento C
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Fonte: Autoria prépria.

Na figura 18 a curva de ajuste obtida pelo modelo simplificado esta de acordo com
os dados experimentais, entretanto, pode-se observar que a aquisicdo dos dados realizada pelo
detector AlphaGUARD sugere que uma nova medida deveria ser feita. Devido a limitagdes de
tempo, tal medida ndo podera ser realizada neste trabalho. Contudo, este problema ndo impediu
que o calculo da concentragdo de atividade do ??°Ra (tabela 18) fosse realizada pelo modelo

empregado neste trabalho (eq. 7).
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Figura 19 - Curva obtida para os corpos de prova de argamassa de cimento A*
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Fonte: Autoria prépria.

A figura 19 mostra a medida para argamassa de cimento com diferentes areias
incluindo areia radioativa. Nela € possivel observar que a curva obtida pelo modelo simplificado
se ajusta ndo apenas a materiais com baixas concentracdes de radioatividade, mas também a
materiais com concentracoes mais elevadas de radiacdo. A taxa de exalacdo de radonio no
material atinge o patamar de equilibrio em aproximadamente 12500 minutos (208 horas).

Nos graficos das figuras 13, 14, 15, 16, 17 e 19 ¢ possivel observar que no eixo da
concentracao de atividade do radonio (eixo y) a curva encontra-se deslocada da origem deste
eixo. Isso poderia sugerir a existéncia de radonio nos recipientes no qual os materiais foram
acondicionados durante a realizagdo das medidas, contudo, esse deslocamento da curva é
devido as limitagdes do modelo empregado.

A partir dos valores experimentais ajustados pela equagao (7) e dos dados da tabela
17, foram determinadas as concentragdes de atividade do ?°Ra juntamente com erros
associados a esses valores conforme mostra a tabela 18. Inicialmente os valores da atividade
foram obtidos em Bg/m?, entdo dividiu-se esses valores pela densidade do corpo de prova,

obtendo-o em Bg/kg.
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Tabela 18 - Concentracio de atividade do ?°Ra

Amostra Concentragdo de atividade do #*°Ra (Bg/kg)

Argamassa de cimento (PERNA, 2015) 10,3+£5,2
Concreto (PERNA, 2015) 8,2+1,2
Fosfogesso NAKAMURA E BATISTA, 2018) 6,2+0,8
Argamassa de cimento A 6,0+3,4
Argamassa de cimento B 10,0+5,1
Argamassa de cimento C 4,3+3,3

Argamassa de cimento A* 22000+43000

Fonte: Autoria prépria.

4.2 MEDIDAS COM A ESPECTROMETRIA DE RAIOS GAMA

A aplicacao da espectrometria de raios gama foi realizada com o intuito de verificar
a atividade especifica dos radionuclideos ?*Ra, 2?®Ra, 2*3U e “°K presentes nos materiais que
compde os corpos de prova de argamassa de gesso/fosfogesso, argamassa de cimento A,
argamassa de cimento B, argamassa de cimento C e argamassa de cimento A*, bem como
comparar os valores da concentragdo de atividade do ??°Ra obtidos por esta técnica com os
valores obtidos através da aplicacdo do modelo simplificado (eq. 7). Ressaltando que a
atividade do 2*%U ¢é dada pela atividade do 2!°Pb pois estes radionuclideos encontram-se em

equilibrio secular. Os resultados da espectrometria de raios gama sdo mostrados na tabela 19.

Tabela 19 - Atividade especifica dos radionuclideos 22°Ra, ®Ra, 233U e *’K, para os materiais analisados

Atividade especifica (Bq/kg)

Amostra 226Rp 28R, 23815 40

Argamassa de gesso/fosfogesso 8+2 14+1 18+3 8+6
Argamassa de cimento A 16,7+1,3 75+12 15,3£3,6 206+10

Argamassa de cimento B 8,8+0,7 18,7+3,5 19,7+4,5 49+4
Argamassa de cimento C 7,7+0,7 6,5£1,8 8,313 133+7
Argamassa de cimento A* 927+31 1250+18 71£13 21+10

Fonte: Autoria prépria.

A tabela 20 apresenta a comparagdo dos resultados encontrados para a concentragao
de atividade do ??°Ra nos corpos de prova analisados neste trabalho obtidos pelas técnicas de

espectrometria de raios gama e pelo modelo simplificado (eq,7).
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Tabela 20 - Comparagio entre a atividade especifica do 22°Ra obtida pelo modelo fisico-matematico versus
espectrometria de raios gama

Técnica aplicada

Amostras . . i i
Modelo simplificado Espectrometria de raios

gama
Atividade especifica do *Ra (Bg/kg)
Argamassa de gesso/fosfogesso 6,2+0,8 8+2
Argamassa de cimento A 6,0+3.4 16,7+1,3
Argamassa de cimento B 10,0+5,1 8,8+0,7
Argamassa de cimento C 4,3+3,3 7,7+0,7
Argamassa de cimento A* 22000+43000 927+31

Fonte: Autoria prépria.

Como base nos dados da tabela 20, foi possivel calcular a diferenca entre os valores
da concentra¢io de atividade do 2*Ra obtidos pelas técnicas aplicadas, bem como, a partir da
equacdo (8) calcular o erro da diferenca associado aos erros obtidos pelas técnicas. Esses

valores sdo mostrados na tabela 21.

Odiferenca = V (01)2 + (02)2 (®)

Sendo que o3 e g, representam os erros associados a cada técnica usada.

Tabela 21 - Diferenga entre os valores e o erros associados 2 atividade especifica do 2°Ra obtidos pelas
diferentes técnicas

Técnica aplicada

Amostras Modelo Espectrometria de D1f§r§nga na Erro da
simplificado raios gama atividade diferenca
(Bg/kg) (Bg’kg)
Atividade especifica do *Ra (Bg/kg)

Argamassa de gesso/fosfogesso 6,2+0,8 8+£2 1,8 +2,1
Argamassa de cimento A 6,0+3.4 16,7+1,3 10,7 +3,6
Argamassa de cimento B 10,0+5,1 8,8+0,7 1,2 +5,2
Argamassa de cimento C 4,3+3,3 7,7+0,7 34 +34
Argamassa de cimento A* 22000+43000 927+31 21000 +43000

Fonte: Autoria prépria.

Os valores da tabela 21 para o erro da diferenga mostram que a concentragdo de
atividade do ?°Ra obtidos pelas técnicas aplicadas nos corpos de prova de argamassa de
gesso/fosfogesso, argamassa de cimento B, argamassa de cimento C e argamassa de cimento
A* sdo estatisticamente iguais. J& para os corpos de prova de argamassa de cimento A esses
valores sdo diferentes estatisticamente com mais de 95% de certeza.

Embora o valor do erro da diferenga para a argamassa de cimento A* torne os

valores das concentragdes de atividade do ??*Ra obtidos pelas técnicas aplicadas iguais
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estatisticamente, o modelo fisico-matemadtico simplificado se mostra ineficaz quando os
materiais que compoe os corpos de prova apresentam altas concentragdes dos radionuclideos
supracitados, necessitando este de uma revisao.

Barreto (2017) aplicou o modelo fisico-matematico (eq.5) na determinacao da
concentragdo de atividade do *?°Ra nos corpos de prova de argamassa de cimento e concreto
confeccionados por Perna (2015). Na tabela 22 ¢ mostrada a diferenca entre os valores da
atividade especifica do radio para os mesmos corpos de prova obtidos a partir da aplicacao da

equagao (5) e da equagao (7) além do erro da diferenca calculado pela equacao (8).

Tabela 22 - Diferenca entre os valores e o erros associados 2 atividade especifica do **°Ra obtidos pelos
modelos

Técnica aplicada

Amostras . Mo.d clo Modelo fisico- Dif§r§n<;a hna Erro da
simplificado matemitico (¢q.5) atividade diferenca
(eq.7) ' (Bg/kg) (Bg/kg)
Atividade especifica do ??°Ra (Bg/kg)
Argamassa de cimento 10,3+5,2 22,0+8,0 11,7 19,6
Concreto 8,2+1,2 17,04£3,0 8,8 +3,2

Fonte: Autoria prépria.

A partir dos valores dos erros da diferenga mostrados na tabela 22, ¢ possivel
observar que a concentragdo de atividade do ?*Ra calculados pelas diferentes abordagens do
modelo fisico-matematico (eqgs. 5 e 7) aplicados nos corpos de prova de argamassa de cimento
e concreto sdo diferentes estatisticamente com mais de 95% de certeza. Vale ressaltar que o
modelo simplificado (eq.7) usado neste trabalho ¢ uma abordagem aproximada do modelo
fisico-matematico (eq.5), entdo, essa diferenca estatistica entre os valores obtidos pelos

modelos ja era esperada.
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5 CONCLUSOES

As medidas da taxa de exalacao de radonio foram realizadas adotando-se o método
longa-duracao-modelo-unidimensional no intuito de inferir a concentracdo de atividade do
radio proveniente dos materiais que compde os corpos de prova analisados por meio da
aplicagdo do modelo fisico-matematico simplificado, bem como de comparar esses resultados
com os valores obtidos pela técnica de espectrometria de raios gama. Os dados experimentais
foram ajustados ao modelo fisico-matematico simplificado e a partir desses foram determinadas
as concentragoes de atividade do radio.

A concentragdo de atividade do ??°Ra obtida pelo modelo fisico-matematico
simplificado, medida em Bq/kg, para a argamassa de gesso/fosfogesso foi de 6,2+0,8; para a
argamassa de cimento A foi de 6,043,4; para a argamassa de cimento B foi de 10,0+5,1; para
argamassa de cimento C foi de 4,3+3,3 e para a argamassa de cimento A* foi de 22000+43000,
respectivamente.

A concentracdo de atividade do radio em Bg/kg determinada pelo modelo fisico-
matematico simplificado para as amostras de argamassa de cimento e concreto confeccionados
durante a elaboracdo da dissertacdo de mestrado de Perna foram de 10,3+£5,2 e 8,2+1,2,
respectivamente.

Os valores das concentragdes de atividade dos radionuclideos ?°Ra, 2?®Ra, 238U e
40K, medidas em Bg/kg, obtidos por espectrometria de raios gama para os materiais que compde
os corpos de prova de argamassa de gesso/fosfogesso foram de: 842, 14+1, 18+3 e 8+6; para a
argamassa de cimento A foram de: 16,7+1,3, 7512, 15,343,6 ¢ 206+10; para a argamassa de
cimento B foram de: 8,8+0,7, 18,7+3,5, 19,74+4,5 e 49+4; para a argamassa de cimento C foram
de: 7,7+0,7, 6,5+1,8, 8,343 e 133+7 e para a argamassa de cimento A* foram de: 927+31,
1250418, 71£13 e 21+£10, respectivamente.

A CNEN na sua resolucao n° 147 de 2013 estabelece um limite de 1000 Bq/kg para
a concentragdo de atividade do 2*Ra presente no fosfogesso empregado nas industrias
cimenteiras. Com isso, pode-se observar que a concentragdio do ??°Ra na argamassa de
gesso/fosfogesso obtida por ambas as técnicas empregadas encontra-se muito abaixo do limite
estabelecido pelo 6rgao.

Os valores da concentragdo de atividade do 2*Ra para os corpos de prova de
argamassa de gesso/fosfogesso, argamassa de cimento B, argamassa de cimento C e argamassa

de cimento A* determinadas através da aplicagdo do modelo fisico-matematico simplificado
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sdo estatisticamente iguais aos valores obtidos pela espectrometria de raios gama. O mesmo
nao aconteceu com os corpos de prova de argamassa de cimento A, nos quais os valores obtidos
pelas técnicas empregadas sdo estatisticamente diferentes com mais de 95% de certeza.

Na comparagdo entre os valores obtidos pelos modelos fisico-matematico para a
concentragdo de atividade do ??°Ra aplicados aos corpos de prova de argamassa de cimento e
concreto, pode-se verificar que estes sdo estatisticamente diferentes com mais de 95% de
certeza.

Assim, mesmo o modelo fisico-matematico simplificado usado neste trabalho ser
uma aproximacao do modelo desenvolvido no LFNA, os resultados mostram que este pode ser
empregado na determinacdo da concentragdo de atividade do 2?°Ra em corpos de prova cuja os
materiais componentes apresentam diferentes concentragcdes de radioatividade, sendo o seu
emprego uma alternativa economicamente viavel em relacdo ao uso da espectrometria gama.

A escolha do fosfogesso como objeto de estudo deste trabalho se deu devido a este
material estar presente na fabricacdo do cimento Portland, além do que, a sua utilizacdo como
aditivo ao clinquer em substitui¢do ao gesso natural na indudstria cimenteira se apresenta como
uma alternativa vidvel na redu¢do dos impactos econOmicos e ambientais relacionados a
estocagem inadequada deste residuo. As medidas da concentragdo de atividade do 2?°Ra no
fosfogesso analisado neste trabalho encontram-se muito abaixo do nivel recomendado pela

CNEN, podendo o mesmo ser empregado na indUstria cimenteira sem restrigdes.

Sugestdes para trabalhos futuros

e Aplicar o modelo fisico-matematico simplificado a uma gama maior de corpos
de corpos de prova de argamassa de gesso/fosfogesso com diferentes proporgoes de fosfogesso
para comparar com os resultados ja obtidos.

e Aplicar o modelo fisico-matematico simplificado em materiais de construgao
com diferentes concentragdes de radioatividade.

e Aplicar o modelo fisico-matematico semi-empirico desenvolvido no LFNA na
determinagdo da concentragdo de atividade do ?>’Rn e do ??°Ra em materiais de constru¢io com

diferentes composicdes.
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APENDICE A: MEDIDA DA TAXA DE EXALACAO DE RADONIO PELO METODO
LONGA-DURACAO-MODELO-UNIDIMENSIONAL

1* etapa — Preparagdo das amostras

a) Escolher trés corpos de prova de mesmo material;

b) Selar as superficies dos corpos de prova cilindricos e cibicos com verniz selador pela
qual se deseja que o gés radonio ndo seja exalado, deixando apenas a face superior livre
para a exala¢do do radonio;

¢) Repetir o item b por mais trés vezes totalizando quatro camadas de verniz selador;

d) Cobrir a face superior pela qual o gas radonio serd exalado com papel filtro.

2% etapa — Equilibrio secular

a) Acondicionar trés corpos de prova de mesmo material dentro de um recipiente e selar
hermeticamente por 40 dias até que se atinja o equilibrio secular;
b) Fechar e selar hermeticamente por 40 dias um recipiente vazio para que ndo ocorra

contamina¢do com materiais indesejados.

3% etapa — Medida da taxa de exala¢do do gés radonio dos materiais

a) Transferir os corpos de prova de mesmo material para o recipiente vazio rapidamente;

b) Fechar hermeticamente o recipiente com os corpos de prova de mesmo material;

c) Conectar ao equipamento de medida todos os acessérios necessarios para a realizacao
das medidas de acordo com a figura esquematica;

d) Ligar o detector AlphaGUARD na configuragdo 10 min/flow. Anotar os dados pertinentes
como data, hora e o numero da corrida;

e) Aguardar o tempo de espera do equipamento e, em seguida, ligar a bomba de ar para
funcionar com uma taxa de volume de 0,5 L/min;

f) Transcorridos os 12 dias de medida, desligar o detector e a bomba de ar;

g) Transferir os dados do detector para o computador para a realiza¢ao das analises.
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APENDICE B: RESULTADOS DOS AJUSTES DOS DADOS A PARTIR DO MODELO
FiSICO-MATEMATICO SIMPLIFICADO

Os dados da concentracao de atividade do radonio obtidos a partir das medidas realizadas pelo
detector AlphaGUARD foram ajustados por meio da aplicacdo do modelo fisico-matematico
simplificado usando o programa gnuplot 5.2. Os ajustes para os materiais analisados no presente

trabalho sdo mostrados a seguir.

Ajuste para o material denominado Argamassa Perna

b 2k ok s ok sbe 3 obe 3k e sbe 2 ok oo o ok obe s ok obe e obe sk ok s ke ok 3 o8 s ok o ook she 3 obe sk b s o obe 3ok obe e obe ok ok s 3 obe ok b o ok s s ok ohe o o ok ok s ok ohe i b sk ke ke o ok ke ok ke ok

Tue Oct 06 10:530:40 2020

FIT: data read from "Argamassa Perna.tit" u 1:2
format = xz
#datapoints = 1757
residuals are weighted equally (unit weight)

function used for fitting: f(x)
f(t)=A+B*exp(-L*0)+C*exp(-L1¥t)
fitted parameters initialized with current variable values

iter chisq delta’lim lambda A B C L1
0 4.0612311022e+07 0.00e+00 2.41e+02 4.500000e<02 -3.600000e+02 -9.000000e+01 5.066865e-04
5 6.5527540256e+06 -4.19e-06 2.41e-02 4.960068e<02 -6.578541e+01 -3.050231e+02 4.398614e-04

After 5 iterations the fit converged.
final sum of squares of residuals : 6.35273e+06
rel. change durng last iteration : -4.18531e-11

degrees of freedom (FIT _NDF) - 1753
rms of residuals (FIT_STDFIT) = sqrt(WSSF/ndf) - 61.1394
variance of residuals (reduced chisquare) = WSSE/ndf :3738.02

Final set of parameters Asymptotic Standard Error
A = 496.007 =/- 6.504 (1.311%%)
B = -65.7854 +/- 3333 (50.69%%)
C =-305.023 =/- 2446 (8.02%)
L1 = 0.000439861 +/- 5.153e-05 (11.71%)

correlation matrix of the fit parameters:
A B C L1

A 1.000
B -0.947 1.000
C 0.893 -0.943 1.000

L1 0.794 -0.918 0.789 1.000



Ajuste para o material denominado Concreto Perna

e s e o s ke ok s ok ok s o ok s s ok sl ok ok o sk ok sk sk ok s s ok ok sk ok ok sk o ok she ke ok s s ok sk ok ok sk e o sk s ok e s ok sk ok ok ok sk o ok s o ok sl ok s ke ok o sk ke ok sl sk ke ke R o ol

Tue Oct 06 14:07:34 2020

FIT: data read from "Concreto Perna txt" u 1:2
format = xz
#datapoints = 1727
residuals are weighted equally (unit weight)

function used for fitting: f{x)
f{t=A+B*exp(-L*t)~C*exp(-L1*t)
fitted parameters nitialized with current variable values

iter chisg delta’im lambda A E C L1
0 7.00333901124e+07 0.00e+00 343202 6.400000e+02 -5.120000e+02 -1.280000e+02 5.066865e-04
56.2266852411e+06 -2.39e-03 3.43e-02 7.214462e+02 -1.732003e+02 -4.200072e+02 5.342140e-04

After 5 iterations the fit converged.
final sum of squares of residuals - 6.2266%e+06
rel. change during last iteration : -2.59163e-08

degrees of freedom (FIT _INDF) - 1723
rms of residuals (FIT_STDFIT) = sqrt(WSSE/ndf) :60.1154
variance of residuals (reduced chisquare) = WSSE/mdf :3613.86

Final set of parameters Asymptotic Standard Error
A = 721446 +/- 5.54 (0.7679%)

B =-173.29 /- 24.01 (13.86%)

C = -420.007 +/- 17.26 (4.013%)

L1 = 0000534214 +/-3.836e-05  (7.181%)

correlation matrix of the fit parameters:
A B C L1

A 1.000

B -0.938 1.000

C 0.8006 -0.859 1.000

L1 0.739 -0.880 0.609 1.000

Ajuste para o material Argamassa de Gesso/Fosfogesso

s sho s o she she e o she s o she she e o she sk ok she she e o she sk ok she she e o she sk ok she sk e o she sk o she sk e o she sk ok she sk ke o she sk ok she sk s ok she s ok she sk ke o she s ok she sk ke ok she e ok sk sk ke o ke

Tue Oct 06 15:27:42 2020

FIT: data read from "Argamassa gesso_fosfogesso txt" u 1:2
format = x:z
#datapoints = 1302
residuals are weighted equally (unit weight)

function used for fitting: fi(x)
f(=A+B*exp(-L*t)+C*exp(-L1*t)
fitted parameters mmtialized with current variable values

iter chisg deltalim lambda A B C L1
0 1.5143984647e+07 0.00e+00 1.26Ge+02 2.300000e+02 -1.840000e+02 -4.600000e+01 5.066865e-04
3 1.6871214624e+006 -2.85e-01 1.26e-01 3.0868061e+02 -1.356487e+02 -T7.201000e+01 06.929309e-04

After 3 iterations the fit converged.
final sum of squares of residuals : 1 .68712e=06
rel. change during last iteration - -2_8522e-00

degrees of freedom (FIT_NDF) - 1298

rms of residuals (FIT_STDFIT) = =qrt(WS5R/ndf) : 36.0525
wvariance of residuals (reduced chisquare) = WSSE/ndf : 1299790
Final set of parameters Asymptotic Standard Error

A = 308.686 /- 5.01 (1.623%z)

B = -135.649 +/- 15.54 (11.46%%)

C = -72.616 +/- 10.09 (13.89%%)

L1 = 0.000692931 +/- 00001892 (27.3%)

correlation matrix of the fit parameters:
A B C L1

A 1.000
B -0.964 1.000
C 0772 0801 1.000

L1 0.758 -0.861 0506 1.000

80



Ajuste para o material Argamassa A

b 2 ok sbe 3 obe 2 e ok she i obe ok ok she 3 ok sk o obe 3k 8 o ok ok s o b sk ke s ook sk ok o s obe sk o s o ok obe ke obe s ok sbe ok o s ok ok obe o obe ook sbe 3k obe s e ok she o o ok ok o e ok ok ke ok ko

Wed Oct 07 15:55:36 2020

FIT: data read from "Argamassa A ot" u 1:2
format = xz
#datapoints = 1336
residuals are weighted equally (unit weight)

function used for fithing: fi(x)
f(t)=A+B*exp(-L*t)=C*exp(-L1*t)
fitted parameters initialized with current variable values

iter chisg deltaim lambda A B C L1
0 2.2733846544e+06 0.00e+00 540e+01 1.000000e+02 -8.000000e+01 -2.000000e+01 5.066865e-04
8 1.3699482005e+04 -1.80e-01 5.40e-03 1.033209e+02 -4.891930e+00 -2.532397e+01 3.881418e-04

After § iterations the fit converged.
final sum of squares of residuals : 13699.5
rel. change during last iteration : -1.79663e-06

degrees of freedom (FIT_INDF) : 1532
rms of residuals (FIT_STDFIT) = sqrt(WSSFE/ndf) - 290035
variance of residuals (reduced chisquare) = WSSR/ndf : 894222

Final set of parameters Asymptotic Standard Error
A =103.33 /- 0.5219 (0.3051%)

B =-4.80103 /- 2737 (55.96%)

C =-25324 - 2. (8.09%%)

L1 = 0000388142 +/-3.53%9e-05 (9.169%)

correlation matrix of the fit parameters:
A B C L1

A 1.000

B -0.969 1.000

C 0.952 -0.983 1.000

L1 0.868 -0.950 0.905 1.000

Ajuste para o material Argamassa B

b 2k ok s ok sbe 3 obe 3k e sbe 2 ok oo o ok obe s ok obe e obe sk ok s ke ok 3 o8 s ok o ook she 3 obe sk b s o obe 3ok obe e obe ok ok s 3 obe ok b o ok s s ok ohe o o ok ok s ok ohe i b sk ke ke o ok ke ok ke ok

Wed Oct 07 16:09:29 2020

FIT: data read from "Argamassa B txt" u 1:2
format = xz
#datapoints = 1579
residuals are weighted equally (unit weight)

function used for fitting: fi(x)
f(t)=A+B*exp(-L*0)~C*exp(-L1*t)
fitted parameters initialized with current variable values

iter chisq delta’lim lambda A B C L1
0 3.5991855209e+07 0.00e+00 2.80e+02 5.200000e+02 -4.160000e+02 -1.040000e+02 35.006865e-04
5 4.2273710436e+06 -6.16e-01 2.80e-02 5.564522e+02 -8.504780e+01 -3.391901e+02 3.930004e-04

After 5 iterations the fit converged.
final sum of squares of residuals : 4.22737e+06
rel. change during last iteration ;- -6.16392e-06

degrees of freedom (FIT _NDF) 21375
rms of residuals (FIT_STDFIT) = sqrt(WS5FR/ndf) :351.807%
variance of residuals (reduced chisquare) = WSSE/ndf : 2684.05

Final set of parameters Asvmptotic Standard Error
A = 556.452 +/- 8.252 (1.483%%)
B =-85.0478 =/-43.6 (51.26%%)
C =-330.10 =/~ 32.57 (2.603%%)

L1 = 0000393 +/- 4.433e-05 (11.28%)

correlation matrix of the fit parameters:
A B C L1

A 1.000

B -0.966 1.000

C 0.946 -0.980 1.000

L1 0.858 -0.946 0.893 1.000
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Ajuste para o material Argamassa C
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Wed Oct 07 16:20:52 2020

FIT: data read from "Argamassa C.mxt" u 122
format = xz
#datapoints = 1720
residuals are weighted equally (unit weight)

function used for fitting: fi(x)
f()=A+B*exp(-L*t)+C*exp(-L1*t)
fitted parameters initialized with current variable values

iter chisg deltaim lambda A B C L1
0 9.6957955401e+07 0.00e+00 3.05e+02 5.700000e+02 -4.560000e+02 -1.140000e+02 5.066865e-04
29 5. 4774066285e+06 -9.96e-01 3.05e+01 5.403856e+02 2.131073e+02 -2.496856e+02 2.33750%9e-04

Aftrer 29 iterations the fit converged.
final sum of squares of residuals : 5 47747e+06
rel. change during last iteration : -9.95544e-06

degrees of freedom (FIT NDF) 21716
rms of residuals (FIT _STDFIT) = sqrt(WS5R/ndf) :56.4978
wvariance of residuals (reduced chisquare) = WSS5R/ndf : 3192

Final set of parameters Asymptotic Standard Error
A = 540.386 +/-15.13 (2.82%)

B =213.107 +/-191.1 (89.68%)

C = -240.686 =/- 172.4 (69.04%%)

L1 =0.000233751 +/- 8.775e-05 (37.34%)

correlation matrix of the fit parameters:
A B C L1

A 1.000

B -0.975 1.000

C 0.973 -0.999 1.000

L1 0.936 -0.989 0987 1.000

Ajuste para o material Argamassa *A
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Tue Oct 06 13:48:47 2020

FIT: data read from "Argamassa A* txt" u 1:2
format = x:z
#datapoints = 1880
residuals are weighted equally (unit weight)

function used for fitting: fi(x)
f=A+B*exp(-L*)+C*exp(-L1*1)
fitted parameters initialired with current variable values

iter chisqg deltalim lambda A B C L1
0 1.0528782151e+12 0.00e+00 5.17e+04 9.700000e+04 -7.760000e+04 -1.940000e+04 5.066865e-04
5 1.5460359433e+10 -7.58e-01 5.17e+00 1.028721e+05 -1.315621e+03 -8.9003682e+04 3.344211e-04

After 5 iterations the fit converged.
final sum of squares of residuals :© 1_.54604e+10
rel. change during last iteration : -7.5776e-06

degrees of freedom (FIT_INDF) 18706
rms of residuals (FIT_STDFIT) = sqrt(WSSE/ndf) :2870.74
variance of residuals (reduced chisquare) = WSSE/ndf : 8.24113e+06

Final set of parameters Asymptotic Standard Error
A = 102872 /- 352.4 (0.342524)

B =-1315.62 +/- 2557 (194 4%%)

C = -80936.8 +/- 2055 (2.285%)

L1 = 0.000334421 +/- 7.875e-06 (2.355%)

correlation matrix of the fit parameters:
A B C L1

A 1.000
B -0.953 1.000
C 0.939 -0.987 1.000

L1 0849 -0.955 0917 1.000
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