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RESUMO

As Industrias Nucleares Brasileiras (INB) processaram 2,32 10° t de minério
de uranio em sua Unidade de Tratamento de Minério (UTM - Caldas) localizada no
Planalto de Pocos de Caldas. A instalacdo depositou, durante 16 anos de operacgao
com minério de uranio, 2,39 10° kg de rejeito sélido, com concentracéo de atividade
média de #*°Ra no rejeito igual a 7311 + 184 Bq kg™, na bacia de rejeitos radioativos.

A maior parte dos atomos de ?*’Rn gerados no rejeito radioativo da bacia
fica presa na matriz mineral, porém, uma fracéo se liberta dela e emana. O **’Rn ao
atingir o espaco poroso do rejeito migra para a fronteira rejeito-atmosfera exalando.
As propriedades caracteristicas de transporte do **?Rn e dano biolégico de seus
descendentes transformam esta pequena cadeia de decaimentos radioativos em um
flagelo da natureza.

Devido a isto, a bacia de rejeitos radioativos da UTM — Caldas foi o centro de
estudos deste trabalho. Assim, foi desenvolvida metodologia para quantificacdo da
taxa de exalacdo de ?*’Rn na bacia e o solo de suas imediacdes foi avaliado
experimentalmente como material de cobertura para atenuacdo da sua taxa de
exalacao.

O coletor de #’Rn desenvolvido, denominado 607, foi construido em
aluminio, fundamentando-se nas propriedades de adsorcdo do carvao ativado.
Diferentemente do coletor de grande area normatizado pela United States
Environmental Protection Agency (USEPA), mostrou-se exato e preciso com relacao
a coadsorcédo de até 7,00 g de vapor d’agua em tempo de amostragem menor que
5,0 dias. Estas propriedades foram verificadas devido a criacdo de um padrdo de

taxa de exalacdo de ?*’Rn preparado com caldasito, minério de uranio com alta



concentracdo de **°Ra (26611 + 581 Bq kg*) moido na faixa granulométrica de
1,168 mm a 0,589 mm. Somam-se ainda as vantagens de, operacionalmente, o
coletor 607 oferecer maior agilidade devido a sua area de amostragem ser 7 vezes
menor que o coletor de grande area e, ap0s montagem, aceitar armazenamento em
fornos com temperaturas de 72 °C.

As amostragens de taxas de exalacdo de **?Rn na bacia de rejeitos
radioativos foram realizadas com o coletor 607 seguindo o delineamento
experimental da USEPA. Os resultados médios foram: para a asa oeste, iguais a
1,30 + 1,24 Bg m? s™ no inverno de 2006 e 2,11 + 2,12 Bq m? s no ver&do de 2007;
para a asa norte, iguais a 1,15+ 1,67 Bqm?s™® no inverno e 1,03+ 1,26 Bqm?s*
no verdo, ambos obtidos em 2007. Estes valores permitiram avaliar uma cobertura
de solo colocada sobre a bacia de rejeitos que reduzisse a taxa de exalacdo de
22Rn para valores abaixo do limite de 0,74 Bqm?s™ da USEPA. Este estudo foi
realizado em colunas de solo-rejeito utilizando solo das imediacbes da bacia de
rejeitos e seguindo os procedimentos de compactacdo da United States Regulatory
Nuclear Commission (USRNC). Os resultados indicaram camadas redutoras de
0,14 m e 0,20 m para as asas norte e oeste da bacia de rejeitos radioativos da UTM

— Caldas, respectivamente.



ABSTRACT

The Brazilian uranium mining company (INB) processed 2.32 10° tons of
uranium ore in its ore treatment unit (UTM - Caldas), located in the Pocos de Caldas
plateau. During 16 years of operation, this unit discarded 2.39 10° tons of solid waste
in a tailing dam, with an average activity concentration of 2?*Ra of
7311 + 184 Bq kg™.

Most of the atoms of *’Rn generated from the radioactive waste of the tailing
dam remain bounded to the mineral structure. However, a fraction of these atoms
can be released from the mineral structure and then emanate. Reaching the porous
space of the waste piles, the >*Rn moves towards the interface waste-atmosphere,
exhaling into the atmosphere. The featuring properties of the *?Rn transport and the
biological damage caused by its progeny transform this small chain of radionuclides
into a scourge of nature. Because of that, the dry area of the tailing dam was the
scope of this work. A methodology was developed for quantifying the exhalation rate
of ?*’Rn. Moreover, the soil from its surroundings was experimentally evaluated as a
cover material to reduce the exhalation of ?*?Rn.

A collector of ?Rn was developed, being denominated 607. This collector
was proved to be exact and precise after laboratory tests, when a standard for *’Rn
exhalation was prepared with caldasito, an uranium ore with high concentration of
*2°Ra (26611 + 581 Bq kg™), crushed to the granulometric interval from 1.168 mm to
0.589 mm. The results of ?*’Rn exhalation rate using the collector 607 were not
influenced by the adsorption of water steam, considering sampling periods lower than

5 days and mass of water steam lower than 7 g.



Sampling for measuring %?Rn exhalation rates in the dry area of the tailing
dam was carried out using the collector 607, following the experimental design
established by the United States Environmental Protection Agency (USEPA). The
average exhalation rate in the west part of the tailing dam was 1.30 + 1.24 Bqm? s™
in the winter of 2006 and 2.11 + 2.12 Bqm? s in the summer of 2007; while in the
north part, the exhalation rate was 1.15+1.67 Bgm?s™ in the winter and
1.03 + 1.26 Bqg m? s™ in the summer, both results determined in 2007.

An experiment was set to estimate the depth of the soil layer necessary to
reduce **’Rn exhalation rate to values below the reference limit of 0.74 Bqm?s*
(USEPA). This study was performed in piles of solid waste covered with soil taken
from the area surrounding the tailing dam. The soil was compacted following the
United States Nuclear Regulatory Commission (USNRC) procedures. The results
indicated layers of 0.14 m and 0.20 m respectively for the north and west part of the

tailing dam.
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1. INTRODUCAO

A utilizagao da fissao nuclear na geragao de energia trouxe beneficios para a
humanidade. Entretanto, independentemente da técnica de obtencdo de energia,
existem fatores de risco ambientais e ocupacionais que, neste inicio de milénio,
estdo favorecendo projetos de geragao termonuclear utilizando fisséo.

O ciclo do combustivel nuclear tem inicio na separagcao de is6topos de
uranio dos demais componentes da matriz de origem, através de lixiviagdo acida e
extragdo por solventes organicos. Todo o subproduto resultante desta etapa,
incluindo-se isétopos de tério e radio, é considerado rejeito radioativo e disposto em
local denominado bacia de rejeitos radioativos ou, simplesmente, bacia de rejeitos.

A disposigao de rejeitos industriais radioativos contendo 22Ra apresenta
problema adicional em virtude de seu decaimento para ?*’Rn, um gas nobre sem
isétopo estavel e de meia-vida relativamente longa — 3,823 dias, podendo migrar por
longas distancias até ambientes de convivio humano.

O decaimento do ?*?Rn ou filhos nas vias aéreas de humanos representa um
problema sério de saude publica para a humanidade. Nos Estados Unidos, foi
considerado responsavel por cerca de 12% das mortes atribuidas a cancer de
pulméo (GEORGE, 2001). A dose efetiva per capita mundial, para fontes naturais e
nao naturais, foi estimada em 2,8 mSv ano™ e, deste total, 41% foram atribuidos &
dose por inalagdo de ?*?Rn e filhos, com valores tipicos situados entre 0,2 mSv ano™
a 10 mSv ano™’ (UNSCEAR, 2000).

Uma bacia de rejeitos radioativos € uma fonte consideravel de geragéo de

222Rn e sua capacidade de contaminar a atmosfera pode representar acréscimo
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significativo de dose para o grupo critico — membros da populacéo cujas exposi¢cdes
sdo razoavelmente homogéneas e tipicas dos individuos que recebem as maiores
doses equivalentes (CNEN, 2005a).

Impedir que os decaimentos do **’Rn e filhos ocorram nos sistemas
respiratorios de seres vivos significa reduzir o numero de eventos desta natureza ou,
simplesmente, diminuir a concentracdo de ?*’Rn na atmosfera. A saida de **°Rn do
local de origem pode ser dificultada interpondo, entre a fonte e a atmosfera, barreiras
que dificultem sua saida da bacia de rejeitos radioativos (IAEA, 1990).

Para atenuacdo de %?°Rn na atmosfera, uma barreira em uma bacia de
rejeitos deve ser realizada com materiais comprovadamente eficientes e resistentes
a intempéries. Portanto, decorrente das dimensdes envolvidas e da meia-vida do
*2Ra de 1600 anos, o projeto de cobertura deve ser realizado com solos que
compatibilizem custo e, principalmente, longevidade.

A utilizagao de sistema de cobertura com multicamadas, ou seja, a adigao de
solo fértil associado com cobertura vegetal apresenta vantagens, pela protecao da
primeira camada com relacdo a resisténcia a intempéries e, especialmente, a
durabilidade da cobertura.

No Brasil, a jazida de uranio do Campo do Cercado, localizada no Planalto
de Pocos de Caldas, Minas Gerais, foi descoberta em 1970 e, em 1977, a
Nuclebras, estatal proprietaria da jazida na época, iniciou a decapagem da mina. A
unidade industrial, primeiro empreendimento de lavra e tratamento de minério de
uranio no pais, entrou em operagcao em fevereiro de 1982, tendo sua atividade
encerrada em outubro de 1995 (FERNANDES, 1997). Os residuos industriais foram
depositados em uma bacia de rejeitos radioativos com capacidade inicial de

2,17 10° m* e com espelho d’agua de 23 hectares. Contudo, em 1995, o extravasor
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foi alteado em 2,0 m, elevando o valor anterior para 2,40 10° m®. Embora a massa
depositada de rejeitos solidos da usina tenha sido 2,39 10° t, superando o valor
inicial projetado (CIPRIANI, 2002), a bacia ainda apresenta aproximadamente 30%
do espelho d’agua inicial. Isto ocorreu devido a técnica empregada no descarte de
material em duas cabeceiras — hoje denominadas Asas da Andorinha, criando
caracteristicas de amontoa na disposicado dos residuos nas duas asas.

Segundo Fernandes (1997), a concentragdo de atividade de **°Ra em uma
das asas, nos primeiros 0,80 m superficiais do rejeito industrial depositado na bacia,
ficou entre 1000 Bq kg™ e 4000 Bq kg™, com média de 2500 Bq kg™'. O mesmo autor
concluiu que o maior componente da dose para um individuo vivendo sobre a bacia
de rejeitos radioativos seria devido ao ?*’Rn e igual a 40 mSv ano™.

Neste aspecto, a bacia de rejeitos radioativos da Unidade de Tratamento de
Minério (UTM) — Caldas pertencente as Industrias Nucleares do Brasil, pode
representar causa de problemas de saude para o grupo critico - principal justificativa
da necessidade de quantificacdo da exalacdo de raddbnio. Portanto, faz-se
necessario realizar estudos com materiais disponiveis nas imediacbes da bacia
como elemento mitigador. Além disto, € importante iniciar o histérico da exalagao de
222Rn no local, propiciando dados relevantes para o descomissionamento como
também para a avaliagado do impacto ambiental devido a implantagao dessa bacia de
rejeitos radioativos.

O carater de pioneirismo deste trabalho deve ser salientado, pelo fato de a
bacia de rejeitos radioativos da UTM — Caldas ser o primeiro local no Brasil a ter a
exalacdo de %?Rn quantificada por metodologia aprimorada e validada em um
laboratério nacional. Mais ainda, os procedimentos metodolégicos irdo auxiliar na

regulamentagdo da disposicdo de residuos industriais com is6topos radioativos
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associados pela industria do ciclo do combustivel nuclear e mineradoras

convencionais que utilizem matérias primas que contenham elementos radioativos

naturais.

Em decorréncia dos valores de massa de rejeitos e radionuclideos

associados existentes na bacia de rejeitos industriais da UTM — Caldas sugerirem

alteragao significativa no seu entorno ou ambiente e possivel incremento de dose na

populacéo circunvizinha, pretende-se neste trabalho:

Desenvolver um coletor de Rn, utilizando a técnica de sor¢gdo em carvao
ativado, que proporcione praticidade na determinacdo e confiabilidade nos
resultados;

Estudar o comportamento do coletor frente a coadsorgéao de vapor d’agua;
Quantificar a taxa de exalagdo de “*’Rn na bacia de rejeitos utilizando o coletor
com carvéao ativo desenvolvido;

Realizar medidas comparativas da taxa de exalagdo de ?*’Rn entre o coletor
desenvolvido neste trabalho e um outro de grande area aceito pela Agéncia
Americana de Protecdo Ambiental (United States Environmental Protection
Agency — USEPA) e

Avaliar um sistema de cobertura para a bacia de rejeitos radioativos a partir dos
material (solo) disponivel nas suas imediagdes para atenuagao de sua taxa de

exalacdo de #*?Rn.
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2. REVISAO DA LITERATURA

A produc¢ao de uranio no mundo foi iniciada em meados do século passado e
muitas minas esgotadas foram descomissionadas. Decorrente da experiéncia
mundial na readequagao ambiental destes locais quanto a exalacdo de radbnio, a
secao de revisdao da literatura foi separada em subsec¢des, almejando uma
diferenciagcdo adequada a abordagem do fim das atividades industriais da primeira

unidade de mineracao de uranio do Brasil.

2.1 Breve historico da producdo de uranio na Unidade de Tratamento de

Minérios das Industrias Nucleares do Brasil de Caldas

Em 1948, técnicos do Departamento Nacional de Produgao Mineral - DNPM
descobriram a associagao de radioatividade natural com minério de zircénio do
Planalto de Pocgos de Caldas. Quatro anos depois, técnicos da “United States
Geological Survey” (USA) constataram a presenca de radioatividade em minerais
zirconiferos do planalto de Pocos de Caldas, denominados caldasito. Em 1964,
foram iniciados os trabalhos de prospeccéo na regido do Campo do Cercado que,
em 1970, levariam a descoberta da jazida de uranio localizada em um morro que
deu origem ao nome da regido (INB, 1999).

Alguns trabalhadores aposentados das Industrias Nucleares do Brasil - INB

relataram que a palavra Cercado, no nome Campo do Cercado, advinha da
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existéncia de uma cerca de arame farpado para impedir a permanéncia de gado no
cimo do morro, pois, nele, havia alta incidéncia de queda de raios.

Em 1976, a Nuclebras (Empresas Nucleares Brasileiras S. A.) contratou a
empresa francesa Uranium Pechiney Ugine Kuhiman (UPUK) para execucédo do
projeto de mineragdo e da usina de beneficiamento de minério de uranio. A
operacao comercial foi iniciada em 1982 e, em outubro de 1995, foram interrompidas
as atividades de lavra. A producao total de uranio foi de 1,030 10° kg de U3Os, valor
inicialmente projetado para 4,25 10° kg.

A lavra foi realizada a céu aberto e a abertura da cava aproximadamente
circular tendo didmetro de 1200 m na sua maior extensdo. Inicialmente, o minério
estava distribuido em trés corpos A, B e E com teores médios de uranio de 700 ppm,
800 ppm e 1200 ppm, respectivamente. Apds britagem e moagem, o minério era
transformado em polpa, condicionada a 55% em sdlidos e, entdo, bombeada para a
area industrial para ataque quimico. O ataque quimico foi realizado com acido
sulfurico em tanques de lixiviagdo aquecidos a temperatura de 60°C a 70°C,
resultando U™ solubilizado sob a forma de sulfato de uranila (INB, 1999).

A separacgao da solugao contendo uranio do rejeito sélido era realizada em
filtros esteira. A solucdo era submetida a processo de extracdo liquido-liquido, em
contra corrente com solugdo organica. O residuo sélido era retomado com agua,
formando uma polpa que era bombeada para o tratamento de efluentes sdlidos
neutralizados com cal e calcareo e langados na bacia de rejeitos (INB, 1999).

Segundo Fernandes (1997), o primeiro descarte de rejeitos industriais
radioativos na bacia ocorreu em 1982 sendo a composigdo média dos rejeitos
sélidos depositados na bacia formada de 6xidos de estaveis (SiO; — 54,0%, Al,O3 -

23,4%, Fez03 — 3,9%, CaO - 0,25%, ZrO, — 0,15%, P>0Os — 0,09%), sulfato, sulfeto,
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potassio e radioativos (U—0,018%, Th-0,004%, *°Ra-2,5Bqg’, 2"“Pb-
3,45Bqg’ e*®Ra—-1,45Bqg™).

Os produtos da lixiviagdo acida na bacia de rejeitos radioativos da UTM —
Caldas eram neutralizados por solugao de cal, introduzida na neutralizagado durante
0 processo de tratamento dos rejeitos industriais. A partir deste ponto a solugéo,
inicialmente basica com pH 10, torna-se acida até uma profundidade de 1,5m
(FERNANDES, 1997). Atualmente, a redugcado do pH é resolvida com a adi¢ao de
solugdo de cal toda vez que seja verificada tendéncia de diminuigdo do pH do
efluente liquido (CIPRIANI, 2002). Este processo atenua a acidificagédo da bacia de

rejeitos radioativos e, consequentemente, a drenagem acida.

2.2 Geologia do Planalto de Pocos de Caldas e a jazida de uranio do Campo do

Cercado

A mina do Campo do Cercado, denominada Osamu Utsumi, localiza-se
dentro de uma zona afetada pelos processos de reativagdo vulcanica ocorridos
durante a colocag¢ao do macigo (INB, 1999). O maior complexo alcalino do Brasil — o
grande estrato-vulcao alcalino de Pogos de Caldas, € uma caldeira vulcanica com
cerca de 30 km de didmetro constituido por brechas, plutdes e derrames minerais
que atingiram a superficie por, pelo menos, cinco grandes condutos identificados
(BIONDI, 2003). Sao estruturas secundarias circulares com diametro variando entre

1 km e 5 km, remanescentes de antigos vulcdes que integram a estrutura maior
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delimitada por um grande dique anelar de tinguaito com idade estimada entre 87 e
60 milhdes de anos (FRAENKEL, 1985).

A regiao é ocupada por diversos tipos de nefelina - sienitos, com efetiva
atuacdo dos processos de alteracdo hidrotermal subvulcidnico em ambiente
vulcanico emerso e/ou plutdnico superficial (0 a 2,0 km) disseminado em sienitos
alcalinos. Os depésitos de U-Zr-Mo sdo constituidos por minérios primarios
compostos por uraninita, zircao e molibdenita disseminados em brechas de diques
formados por fluidificagdo (CIPRIANI, 2002; BIONDI, 2003).

A percolagao das rochas, alta em corpos minerais brechados, por solugdes
hidrotermais carregadas de uranio e outros elementos oferecem boas condigbes de
permeabilidade, resultando em uma matriz impregnada de uranio, molibdénio e
outros elementos quimicos (INB, 1999; CIPRIANI, 2002).

As solugdes oxidantes das regides proximas a superficie propiciaram o
aparecimento de ambiente favoravel a ocorréncia de reconcentragao — solubilizagao
e reprecipitacdo de uranio de natureza secundaria, fenébmeno observado em todo o
depdsito, porém, de forma mais expressiva nas rochas encaixadas nao brechadas,
dispostas ao redor dos corpos de brechas. Esse tipo de mineralizagao uranifera é
expressa como uma concentracdo secundaria de éxidos de uranio (UO,, UO3). A
migragao das solug¢des carregadas de uranio formadas pelo avango par descensum
da frente de oxireducao atuou em toda a formacao do depésito e, abaixo da zona
oxidada, o uranio se depositou em pontos com porosidade elevada (INB, 1999;
CIPRIANI, 2002).

Os corpos mineralizados da mina Osamu Utsumi estdo situadas em uma

chaminé de brecha, com formato cénico (600 x 1200 m), quase toda preenchida por
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brechas tinguaiticas. Toda a chaminé e sua vizinhanca foi hidrotermalmente
alteradas, cujo principal tipo foi a argilizagcao pervasiva (BIONDI, 2003).

Para simplificar a compreensdo do depdsito, os diferentes tipos de
mineralizagdes foram reunidos em dois tipos: mineralizagcdes do tipo primario,
ligadas aos fenébmenos de percolagao de solugdes hidrotermais, e mineralizagdées do
tipo secundario, ligadas ao avango par descensum de uma frente de oxirredugéo
(INB, 1999; CIPRIANI, 2002).

A mina esta geologicamente localizada na borda de uma intrusdo sienitica
secundaria, ocupando area de 200 ha. A mineralizacado de uranio foi dividida em trés
corpos distintos denominados, operacionalmente, corpos A, B (B+ e B-) e E. A
formacdo dos depdsitos esta relacionada com a intrusdo de um corpo sienitico
(foiaito) em rochas hospedeiras tinguaiticas afetadas por atividade vulcanica (INB,
1999; CIPRIANI, 2002).

O corpo A, com teor médio de 600 ppm, de U, foi descrito como
estruturalmente constituido por uma brecha vulcanica monogénica, com elementos
formadores constituidos por fragmentos da rocha encaixante tinguaitica com
formatos normalmente angulosos, A matriz € similar ao corpo B com brechas com
ocorréncia de caulins (INB, 1999; CIPRIANI, 2002).

O corpo B, com teor médio de 680 ppm de U, foi descrito como um corpo de
minério constituido, basicamente, por uma volumosa massa de brechas, dispostas
na forma de tubo. As brechas caracterizam-se por uma estrutura poligénica com
elementos oriundos da fragmentagao das rochas encaixantes e da intrusiva foiaitica.
A matriz mostrava uma textura tinguaitica contrastante constantemente impregnada
por produtos hidrotermais tais como pirita, fluorita, minerais de uranio, molibdénio e

zircbnio. Em pequenas quantidades, era possivel encontrar galena, esfalerita e
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barita e, apesar da natureza primaria, foram observadas zonas com presenca de
uranio de origem secundaria (INB, 1999), (CIPRIANI, 2002).

O corpo E, com teor médio de 1.000 ppm de U, constituia um pacote de
rochas encaixantes nao brechadas onde eram encontradas reconcentracdes
expressivas secundarias. (INB, 1999; CIPRIANI, 2002).

A atividade mineradora na mina foi realizada de forma a descartar em bota-
foras todo o material lavrado com teor de uranio soluvel inferior a 170 ppm e, apés
britagem e moagem do minério, enviar para a area industrial uma composi¢cao de
minério com granulometria inferior a 1,168 mm e teor médio de uranio soluvel igual a
680 ppm.

Apds o esgotamento ou empobrecimento das concentragbes de uranio no
minério, as minas, os depdositos de estéreis ou bota-foras, a bacia de rejeitos e todo
o setor de processamento industrial sdo desativados operacionalmente e, entao,

entram em processo de descomissionamento.

2.3 Descomissionamento

Descomissionar significa implementar medidas, no final da vida util de uma
instalagdo nuclear, com objetivos de realinhamento entre a situagédo pré-operacional
e 0 ambiente atual, almejando a liberagao do local para uso irrestrito (IAEA, 1994).

O retorno a situagao original é inviavel, porém, podem ser empregadas

barreiras naturais e tecnologias que propiciem a liberagdo de contaminantes
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radioativos abaixo dos limites estabelecidos ou abaixo de valores considerados n&o
prejudiciais ao meio ambiente e a saude humana.

Apods britagem, moagem e beneficiamento do minério, o rejeito industrial
resultante do processo, ressaltando-se o **°Th e ?*°Ra nele contidos, é depositado
na bacia de rejeitos radioativos com porosidade superior e granulometria inferior a
original, alterando os valores basicos dos parametros para exalagao de 222Rn, tais
como os de recuo do atomo filho do ?*’Rn e coeficientes de emanacdo (SASAKI,
2004). Neste contexto, o ?*?Rn exalado na regido fronteirica da bacia com a
atmosfera pode representar um problema significativo, segundo aspectos
radiolégicos, para a populagao circunvizinha.

A caracterizagdo da produgdo de ?*?Rn na UTM — Caldas foi pouco realizada
antes, durante ou apds a lavra. Em trabalho apresentado por Taddei et al. (2001), foi
avaliada a taxa de exalagdo de ?°Rn no bota-fora 4, através da técnica de sorgdo
em carvao ativo em coletor desenvolvido por Countess (1976) e adaptado por
Macacini (2001). Resultados importantes sobre a produgdo de ?*Rn no Campo do
Cercado — nome do morro que deu lugar a mina Osamu Utsumi, sdo apresentados
por Pereira (1977), estimando o ambiente local da mina em termos de exalagao de
22Rn anteriormente & decapagem.

Nao foi encontrado na literatura trabalho ou referéncia sobre a quantificacao
da emanacgdo ou exalagdo de ?’Rn na bacia de rejeitos da UTM — Caldas, fato
confirmado junto a geréncia e técnicos do Servigo de Protecdo Radiolégica da UTM

— Caldas.
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2.4 Radonio e carvao ativado

O ??Rn tem massa atdmica igual a 222, nimero atémico igual a 86, ponto
de fusdo igual a 202 K e de ebulicdo igual a 211,3 K. O ?*Rn, o sexto radioisétopo
filho da cadeia natural do #*®U, decai através de uma radiagao alfa (5590,3 keV) para
28pg que, também por emissdo alfa, decai para 2'*Pb. Este decai para ?"Bi e
depois para 2'"*Po, ambos por emiss&o beta; finalmente, o ?'*Po decai para 2'°Pb por
emissao alfa, encerrando a pequena cadeia de decaimentos de meia-vida curta dos
filhos de **’Rn.

Algumas separagbes quimicas sado realizadas através da habilidade de
atomos ou moléculas fluidas de aderir a superficies de sélidos — este fenbmeno é
chamado adsorgao. Nestes sélidos, € desejavel que sua area superficial seja a maior
possivel e, quando a apresentam, sdo denominados adsorventes. Carvoes ativados
apresentam esta propriedade e os de origem vegetal podem exibir area superficial
entre 600 m?* e 1200 m? por grama de carvdo, dependendo da metodologia de
ativagéo utilizada (MUCCIACITO, 2008).

O carvao ativado € um composto carbdnico produzido a partir de madeira,
carvao mineral, casca de coco, 0sso, etc. O produto utilizado, o processo e o tempo
de ativagdo definem a area superficial (AS). Ao submeter a matéria prima a
temperaturas entre 800 °C a 1100 °C com injegdo de gases ativantes tais como
vapor d"agua (H»0), nitrogénio (N2) ou diéxido de carbono (CO3) no sistema, obtém-
se um produto final similar ao carvao convencional, porém, de forma microcristalina,
nao grafitica e com um incremento significativo na porosidade. A ativagdo desta

propriedade da nome a este tipo especial de carvao, caracterizado pela grande area
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superficial e pela estrutura interna de poro ou de “esponja” em todo o esqueleto do
carvao ativado. Segundo Valencia (2007), esta estrutura assemelha-se a uma rede
de micro tuneis que bifurcam em canais menores a medida que se adentra no corpo
do granulo de carvao ativado.

A adsorcao de atomos ou moléculas gasosas em carvao ativado pode ser
representada por uma reagdo quimica A + B — A B, onde A é o adsorvato (***Rn ou
vapor d’agua), B é o adsorvente (carvao ativado) e A B é o composto adsorvido. Os
adsorvatos ficam ligados a estrutura do carvao através de ligagdes de hidrogénio,
interacdes dipolo-dipolo ou forgas de London ou Van der Waals. A adsorcgao fisica
ou fisiosorgao ocorre pela agao de forgas de natureza eletrostatica de atragéo (Van
der Waals) entre o adsorvato e atomos superficiais do carvao ativado (VALENCIA,
2007).

A adsorcao de moléculas ou atomos apolares pelo carvao ativado € atribuida
a auséncia de polaridade da camada superficial do carvao ativado e o mecanismo
de adsorgao entre eles ainda é desconhecido (VALENCIA, 2007).

O carvéo ativado granulado tem ampla utilizagdo em estagdes de tratamento
de agua e é caracterizado por uma area superficial maior, numero maior de locais de
adsorcdo e tamanho reduzido de didmetro de poros comparativamente com carvao
ativado em po.

De maneira geral, segundo a IAEA (1992), existem trés métodos basicos de
medida de exalacdo de ?*’Rn em interfaces solo-ar:

1-  Acumulagdo — esta técnica permite medir a concentracdo de ?*Rn em um
recipiente metalico de alguns litros a até tambores de 200 L. O recipiente,

geralmente cilindrico e com uma das faces abertas, € inserido no solo cuja regiao
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deseja-se medir o fluxo de *?Rn. Um detector de radiagdo & disposto no interior do
recipiente de forma a quantificar a atividade;

2- Sorcao em carvao ativo — esta técnica faz uso das propriedades de sorgcao do
22Rn em carvao ativado. Uma quantidade fixa de carvdo é exposta ao ambiente que
contém ?*’Rn e este é sorvido pelo carvdo. Suas principais vantagens sao a
simplicidade do dispositivo de amostragem, um recipiente metalico cheio com carvao
ativado com uma das faces aberta, tempo curto entre inicio de amostragem e
resultado da analise e possibilidade de realizacdo de amostragens simulténeas;

3- Fluxo continuo — esta técnica € uma variagdo da acumulacdo. A principal
diferenca é a medida da atividade de raddnio em fluxo continuo de ar. Esta variagao
permite que o volume interno do recipiente acumulador ndo sature com radonio e,
consequentemente, ocorra sua perda para o meio exterior.

As técnicas de medicdo de ?*’Rn e %°Rn e seus filhos utilizam as radiacdes
emitidas, independentemente ou combinadamente, durante o decaimento radioativo.
Os dispositivos de medida dividem-se, basicamente, em trés categorias, ou seja,
instantaneos, integradores e continuos e sao classificados em ativos ou passivos —
necessidade ou ndo de energia para realizacdo da amostragem; os dispositivos que
utilizam carvao ou detectores de tragco se enquadram na ultima classe. Dispositivos
ativos podem utilizar camaras de ionizagao, cintiladores com sulfeto de zinco, diodos
de silicio, detecgao por espectrometria alfa, gama (GEORGE, 1996) ou cintilagéo
liquida (KOSLOWSKA, 1999).

Decorrente das propriedades fisico-quimicas do radénio, sua quantificacao &
inviavel através de métodos quimicos tradicionais de quantificacdo de elementos
estaveis ou radioativos. Porém, o carvao ativado, um material natural modificado

pelo homem, apresenta capacidade de aprisionamento de atomos ou moléculas
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imersos em meios gasosos ou liquidos independentemente de sua reatividade
quimica.

Os menores poros de carvdes ativados granulados tém tamanho da ordem
de 2,0 nm e sao classificados pela Unido Internacional de Quimica Pura e Aplicada
(IUPAC) como microporos. Devido ao raio atdmico calculado do %°Rn ser 0,12 nm,
entdo, qualquer carvao ativado pode ser empregado para amostragem de 222Rn.

A adsor¢cao de radbénio em carvao foi observada, pela primeira vez, por
Rutherford em 1906, sugerindo que o fendmeno poderia ser usado para amostrar o
gas. Eve (1907 apud HARLEY, 1992), utilizou o carvao para quantificar a emanagéao
do radio préximo a superficie da terra. A técnica foi abandonada, voltando a cena
nos anos 50 através de Hursh (1954 apud HARLEY, 1992) e Stehney (1954 apud
HARLEY, 1992), para quantificar a exalagao de raddnio em pinturas de mostradores
de reldgio. As determinagdes eram realizadas em camara de contagem alfa e o
raddnio era deadsorvido do carvao por aquecimento.

A técnica seria novamente empregada em meados da década de 70 por
Countess (1976), que sugeriu a utilizacdo de filtros de mascaras (U.S. Army M11)
como um método simples para a medida de exalagao de radénio em superficies. A
inovacao ficou por conta da metodologia de quantificacdo — detecgdo gama do 214,
Na década seguinte, Hartley & Freeman (1986) apresentaram um dispositivo
especifico para quantificacdo da exalagdo de radénio em pilhas de fosfogesso.
Posteriormente, a técnica foi estendida para minas subterrdneas e depdsitos de

rejeitos industriais para mineradoras de uranio.

EVE, A. S. On the amount of radium emanation in the atmosphere near the earth’s surface. Philos.
Mag. 14, 724 (1907).

HURSH, J. B. Measurement of breath radon by charcoal absorption. Nucleonics 12, p62 (1954).

STEHNEY, A. F.; Norris, W. P.; Lucas, H. F. John, W. H A method for measuring the rate of
elimination of radon im breath. Am. J. Roentgenol. Radium Therapy Nucl. Méd. 73, 774 (1955).
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Uma variagdo singela, porém significativa, foi apresentada por George
(1984), que sugeriu a utilizacdo do dispositivo apresentado por Countess (1976)
para quantificacdo de ?*Rn em ambientes fechados (indoor). Deste ponto em diante,
uma quantidade expressiva de trabalhos foram apresentados a comunidade
cientifica que passou a aceitar a técnica como uma opg¢ao pratica, rapida e barata,

embora nao tdo simples quanto a dependéncia de variaveis ambientais.

2.5 Emanagcao e exalacéo de *’Rn

Segundo Sun, Guo e Zhuo (2004), a emanagao € o processo que controla o
movimento de atomos de raddnio do interior de particulas sdlidas para o espaco
poroso que a contém. Desta forma, a fragdo de emanacéo de *°Rn ou coeficiente
de emanacao de #?Rn ¢ igual a fracdo de atomos de ?*’Rn que, apds decaimento do
22°Ra, transfere-se da matriz original ou particulas sélidas para o espago poroso de
solos ou rochas. A emanagdo quantifica a taxa de liberagdo de ?*’Rn da matriz
mineral para o espaco poroso e a transferéncia do ?*’Rn do espaco poroso para a
atmosfera é denominada exalagdo. A intensidade da transferéncia de **?Rn do meio
poroso para a atmosfera é medida pela taxa de exalacdo de ?*’Rn.

O fator de emanacao é dependente de caracteristicas inerentes a particulas
solidas, tais como tamanho da particula, temperatura e espécie mineral, de maneira
geral, caracteristicas fisicas que atuem como facilitadores da emanacdo do ?*’Rn
(ISKANDAR, 2004). Valores tipicos estdo em torno de 20%, entretanto ja foram

determinados valores que variaram de 1% a 91% (JENSEN, 1978).
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Megumi & Mamuro (1974) avaliaram a granulometria do solo correlacionada
com a exalacdo e a emanacdo. Os resultados apontaram relagdo inversa entre
granulometria e tanto emanacao quanto exalagédo, observando aumento de 7 vezes
na taxa de exalagao para uma variagao granulométrica de 10 mesh para 200 mesh.
Amin et al. (1995) observaram variagdo menos significativa em monazita, porém
seguindo a tendéncia de aumento de emanacdo com reducdo do tamanho do
granulo do mineral.

O mecanismo de transporte de ?*’Rn no espago poroso esta relacionado
com dois fenbmenos — difusdo e adveccdo. O coeficiente de difusdo quantifica a
facilidade de deslocamento do ?’Rn na fragdo gasosa de um meio poroso € 0s
principais fatores que a influenciam em meios porosos sao caracteristicas inerentes
ao meio, tais como porosidade e umidade (SUN; GUO; ZHUO, 2004). Ja a advecgéao
possibilitard, embora de forma mais amena, o transporte de 2?’Rn através da
movimentacao do meio poroso decorrente de alteragdes de temperatura e pressao
atmosférica.

Rogers e Nielson (1991) estabeleceram uma relagdo empirica para
determinacdo do coeficiente de difusdo de **?Rn com dependéncia da umidade e
porosidade do meio em relagdo ao coeficiente de difusdo de 2*’Rn no ar
(1,1 10° m?s™"), embora este valor somente tenha sido observado para temperatura
de 10 °C (UNDERHILL, 1993).

Em trabalho objetivando medidas de ??Rn indoor, Cohen & Nason (1986)
utilizaram a técnica de adsorcdo em carvao, porém, introduziram na face aberta do
coletor uma barreira de difusdo para %°Rn, ou seja, uma pelicula fina de nylon,
reduzindo o efeito da umidade ou do vapor d’agua que tende a ocupar os locais de

sorgao do %?’Rn.
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Burnett, Cable e Chantonl (1995) utilizaram um coletor de 0,073 m de
didmetro e 0,025 kg de carvao ativado contendo bolsas para adsor¢cédo de vapor
d’agua em amostragens de exalacdo de *’Rn. Os autores observaram uma reducéo
de eficiéncia de adsorg¢ao pouco maior que 50 % e atribuiram a variagdo percentual
de 10 % & incerteza da técnica. A reducdo de eficiéncia de adsorcdo de #?Rn,
decorrente da inser¢cao de elementos seletivos de adsorgao, € compensada pela
adicdo de um termo de eficiéncia correspondente na formula de calculo da exalagao.

Pojer et al. (1990) mostraram que, mesmo utilizando barreira de difusao para
coletores a carvao, houve influéncia significativa da temperatura e umidade na
sorgdo de *?’Rn pelo carvdo. Seus resultados corroboraram a teoria elaborada por
Cohen & Cohen (1983) para adsorcdo de #*’Rn em carvdo, apesar deste trabalho
nao ter considerado o emprego de barreira de difusdo nos coletores.

Stranden, Kolstad e Lind. (2001) observaram que a adsorcdo de #*’Rn em
carvdo tende a aumentar com a umidade e a temperatura até 28% e 22 °C,
respectivamente, diminuindo acentuadamente apés estes valores.

Varios tipos de materiais séo utilizados na confec¢gao do corpo dos coletores
para determinacdo da exalacdo de ?*’Rn. No método oficialmente aceito e
recomendado pela USEPA (USEPA, 2008a), o material de confecgédo é o PVC e o
coletor tem 0,25 m de didmetro com massa de carvdao ativado igual a 170 g
(HARTLEY; FREEMEN, 1986).

No método descrito por Countess (1976), utiliza-se de metal como invélucro,
que, originalmente, € um filtro de ar a carvdo empregado pelo exército americano
(U.S. Army M11) com 6 cm de altura por 0,0087 m? de area de segao transversal. O

autor realizou varias medidas e calibrou o coletor em ambiente de alta concentragao
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de raddnio e nao realizou homogeneizagao do carvao apos a amostragem. Embora
seja um trabalho pioneiro, sera demonstrada nesta tese a necessidade de realiza-la.

Spehr e Johnston (1983), utilizando um coletor de 7 cm de didmetro por 6 cm
de altura, demonstraram que o emprego de um dispositivo de mesma dimensao
contendo silica gel disposto entre o corpo de carvdo e a superficie de exalagéao

reduziu em 55 % a eficiéncia de adsor¢ao de um coletor a carvao ativado.

2.6 Dosimetria de ?*°Rn e de seus filhos de meia-vida curta

A despeito do limite de dose efetiva para exposicdes internas (ingestéo e
inalacéo), a International Commission on Radiological Protection (ICRP), na
publicagdo numero 60 (ICRP, 1990), reduziu a dose efetiva comprometida para
trabalhadores de 50 mSv ano™ para 20 mSv ano™” para periodo de cinco anos
consecutivos, nao devendo exceder 50 mSv em qualquer um deles. Particularmente,
para o *?Rn e filhos, a ICRP (ICRP, 2006) direciona os limites de dose para a ICRP
65 (ICRP, 1993).

No Brasil, a alteragcao de reducéo do limite de dose para trabalhadores foi
realizada e consta na nova publicagdo da norma CNEN-NN-3.01 (CNEN, 2005a)
ficando de acordo com os valores recomendados pela ICRP. Entretanto, ndo ha uma
norma da Comissdo Nacional de Energia Nuclear (CNEN) que trate,
especificamente, de limites para radénio e filhos como uma cadeia de decaimento
radioativo, correlacionando radionuclideo e produtos de decaimento. O limite

constante em norma CNEN que quantifica a liberacdo de *°Rn para a atmosfera em
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instalacdes radioativas vale 110 Bqm™ (CNEN, 1985), um valor derivado
conservativo se comparado com o limite sugerido pela IAEA igual a 200 Bq m™
(ICRP, 1993).

Os limites ocupacionais de dose para radbénio e/ou filhos sdo tomados de
acordo com uma taxa de respiragdo de 1,2 m> h™' e uma unidade especial é definida
a partir do Limite de Incorporagao Anual (LIA) ou limite anual de exposig¢ao a energia
alfa potencial — o Working Level Month e vale 4,0 WLM ano™ (IAEA, 1996). Esta
unidade esta fundamentada na energia que sera emitida durante o decaimento dos
filhos de ?*’Rn, do ?'®Po até ?'°Pb, e vale 34710 MeV (5,56 nJ) por atomo de **’Rn
(ICRP, 1993).

A concentracdo maxima no ar para **’Rn e filhos é 1,5 10° Bq m™, porém, o
mesmo limite somente para ?’Rn é 1,5 10° Bq m™ (ICRP, 1981). Esta diferenca de
duas ordens de grandeza ocorre devido & baixa reatividade do **?Rn com os tecidos
das vias respiratorias — fato ndo observado para seus filhos que, normalmente, estao
associados com particulas de poeira ou nucleos de condensacio. Esta associacao
desequilibra a atividade de ?*’Rn no ar com qualquer de seus filhos, tornando-se
necessario introduzir um fator de equilibrio (F) que permite melhor avaliar a dose
devido a filhos de ?*Rn. F é definido como a razdo entre a concentracdo de
atividade no ar dos filhos de ?*?Rn e a sua propria concentracdo (F=CiCgn)
(USNCEAR, 2000). Valores tipicos estao entre 0,5 a 0,7 para ambientes externos,
podendo variar de 0,2 a 1,0 dependendo de parédmetros ambientais (UNSCEAR,
2000).

Da mesma forma que na dosimetria interna convencional tém-se coeficientes
de conversdo de exposicdo anual para radénio e filhos ¢é igual a

4,4510° mJ hm3Bqgm>)" ou 1,26 10° WLM (Bg m™)" ou coeficiente de conversao
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de dose efetiva por unidade de exposicdo valendo 1,4 mSv(mJhm?3)" ou
5 mSv (WLM)™" e, portanto, tem-se uma relacéo direta entre a dose maxima anual de
20,0 mSv e a energia alfa potencial, ou seja, 4,0 WLM. O mesmo fator pode ser
aplicado na limitagao de dose de 50,0 mSv para um ano qualquer dentre 5, desde
que a média ndo exceda 20,0 mSv (CNEN, 2005a).

Estes limites dosimétricos sdo derivados de dados epidemiologicos e devem
ser conduzidos pareados com duas importantes condicdes de contorno da
dosimetria de radonio e filhos de meia-vida curta, ou seja, o tempo de exposigéo e o
fator de equilibrio entre as atividades do radionuclideo pai e filhos. Os tempos anuais
considerados sao iguais a 7000 h para ambientes internos e 2000 h para exposigao
ocupacional, juntamente com um fator de equilibrio igual a 0,4 (ICRP, 1993) — na
auséncia de dados que os alterem.

A USEPA considera como limite a taxa de exalacdo de %?°Rn igual ou
superior a 20 pCi m? s ou 0,74 Bqm?s™ (USEPA, 2008b). Valores de exalagdo de
radénio em bota-foras e bacias de rejeitos sem coberturas sdo maiores que este
limite, 10 a 40 Bqm? s, para areas da Western Uranium (USA) e 10 Bqm?s™ em
Andajur (Espanha), embora valores menores que 0,74 Bqm?s' tenham sido
observados (IAEA, 1992).

Oliver & Khayrat (2001) avaliaram a distribuicdo espacial de rad6énio em solo
da Inglaterra. O trabalho foi direcionado para o 222Rn, justificado pelo percentual de
47% na dose natural total para **Rn e filhos contra 4% devido a ?*°Rn e filhos
(NRPB, 1990).

Na dosimetria de ??Rn, é amplamente utilizada a técnica de detectores de
tragco nuclear ou Solid State Nuclear Track Detector — SSNTD, embora tenham

ocorrido tentativas de quantificacdo de taxa de exalagdo em solos utilizando o
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principio de deteccado (SHAFI; REHMAN; RAHMAN, 2006). Eles sao constituidos de
pequenas placas de polimeros sensiveis a radiacdo alfa, fixados no interior de
camaras de difusdo, confeccionadas em polimero dopado com material condutor
para evitar o fendbmeno denominado de “plate-out” (NEMAN, 2005).

A evidéncia da correlacdo entre propriedades fisicas das particulas e do
meio poroso com a taxa de exalacdo de **’Rn permite afirmar que é possivel
interferir na taxa de exalagao interagindo diretamente com sua causa, ou seja, as
propriedades responsaveis pela concentragdo e transporte de 2*Rn no meio poroso.
Como consequéncia, a utilizagdo de meios porosos com caracteristicas
dificultadoras do transporte de ?*’Rn do meio gerador para a atmosfera pode ser

conjeturada.

2.7 A mitigacdo da taxa de exalacéao

A utilizagdo de coberturas de solo fértil, solo argiloso, argila, areia ou
cascalho para drenagem e/ou manta asfaltica representa os principais recursos para
atenuar os dois principais problemas existentes em bacias de rejeito — exalagdo de
radénio e percolacdo de agua. A questdo da erosdo da cobertura € minimizada
através da adicdo de cobertura vegetal, evitando o contato direto da camada
superficial com as gotas de chuva, aparecimento de enxurrada e ressuspensao do
material depositado na bacia de rejeitos radioativos (IAEA, 1990).

De maneira geral, uma combinagdo de materiais na cobertura propicia um

melhor resultado final, tanto no aumento do tempo de residéncia do rad6nio na bacia
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de rejeitos quanto na atenuagao da infiltracdo de agua. O numero de camadas, a
espessura de cada uma e as possiveis combinagdes entre elas sao dependentes
das caracteristicas de cada material com relagdo a coeficientes de difusdo de
radénio e percolagado de agua (IAEA, 1992).

Gatzweiler et al (2001) destaca que a estabilidade geomecanica do sistema
a ser recoberto deve ser longa, sugerindo inclinagbes inferiores a 1:3 e tempo
minimo aceitavel de 200 anos de durabilidade. No que tange a critérios hidrolégicos,
destaca o conhecimento pregresso de precipitacdo pluviométrica para estudos de
modelagem. Da mesma forma, chama atengao para a infiltragdo de agua e oxigénio,
enfatizando que o sistema de cobertura € o principal meio de sua redug¢do. Do ponto
de vista ambiental, a cobertura vegetal pode significar ganho expressivo na
durabilidade e estabilizagdo da cobertura, porém a penetracao de raizes pode criar
caminhos preferenciais para a percolagdo de agua e oxigénio.

Hart & Lewis (1983) relataram que a melhor opgcéo de cobertura de bota-
foras para redugao da difusdo de #*’Rn foi argila com 15% de umidade. Usando uma
combinagao de argila, cascalho e solo fértil, conseguiram reduzir a exalagdo em
duas ordens de grandeza. Leoni et al (2004) observaram em estudo tedrico que esta
reducao é possivel, porém esta intimamente relacionada com o conteudo de agua
do material utilizado como cobertura do rejeito.

O United States Department of Energy - USDE (1978) obteve para rejeito
coberto com areia e bentonita razées de atenuagdo de 2 ordens de grandeza,
porém, a espessura da camada de areia e de bentonita foi igual a 3,89 m e 1,92 m,
respectivamente. Contudo deve ser considerado que estes valores sido viaveis

apenas para pequenas areas de cobertura.
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Nielson, Rogers e Rich (1983), em trés minas de uranio desativadas,
estudaram o comportamento de 3 tipos de solos obtidos proximos as minas e
utilizados como cobertura em 4 colunas de solo-rejeito. Nestas, os tipos de solo
usados foram: 1 - silte com agregado de argila na coluna 1 (hs1 =4,35m), 2 -
arenoso com tragos de silte na coluna 2 (hsy = 4,35 m) e 3 - solo argiloso para as
colunas 3 e 4 (hgs = 4,85 m e hgs = 3,35 m) e os respectivos teores de umidade de
compactacgao foram 13,2 %, 11,0 % e 13,9 %. As compactagdes relativas ao ensaio
de Proctor normal resultaram todos os valores inferiores a 86 %. Um resultado
estranho foi a razdo de atenuacdo da coluna numero 3 ser 20 vezes menor que a
razao de atenuagao da coluna numero 4, uma vez que foram montadas com o
mesmo solo. Os autores relataram que foram utilizados coletores de radbénio de
grande area (0,16 m?) e pequena area (0,005 m?) contendo, ambos, uma camada de
carvao ativado de 0,01 m.

Ferry et al (2001) avaliaram a taxa de exalacdo de *Rn em um lisimetro
medindo 4 m x4 m e altura igual a 2,5 m e em um bacia medindo 14 mx15m e
altura de 1 m. Ambos foram montados com rejeito radioativo de uma mina de uranio
com concentragdes de atividade de ?*°Ra igual a 60000 + 15000 Bq kg™'. O lisimetro
foi cheio somente com rejeito radioativo, porém, a bacia foi coberta por uma camada
de 1,0 m de rocha britada e moida em granulometria inferior a 50 mm, proveniente
da mesma industria fornecedora do rejeito radioativo. Utilizando valores estimados
de coeficientes de emanagdo, a autora determinou experimentalmente e
teoricamente a efetividade da cobertura de 1,0 m da bacia como igual a 3 e 3,3,
respectivamente.

O tipo de disposicao utilizada na bacia descrita anteriormente fundamenta-se

na dificuldade encontrada por paises do hemisfério norte em estabilizar coberturas
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convencionais empregando solos ou até mesmo coberturas compostas. Estas sao
formadas por uma variedade de interposicbes entre barreiras de exalacao-
percolagcdo — preferencialmente um solo argiloso, seguido de uma geomembrana,
uma camada de drenagem, outra geomembrana protetora da camada de drenagem
e, por ultimo, uma camada de solo fértil (BENSON, 1999).

Benson (1999) ressalta o problema do aumento da infiltracdo de agua devido
a adversidade do clima das regides estudadas. Dois fatores se destacam — invernos
com temperaturas congelantes e periodos de secas intensas, ocasionado
congelamento e ressecamento da camada de cobertura. O autor atribui a alternancia
entre congelamento e ressecamento no solo 0 aumento da condutibilidade hidraulica
com o passar dos anos, resultando em alterag¢des fisicas do arranjo da cobertura
através de rachaduras verticais e horizontais.

Segundo Souza, Borma e Mendonga (2003), cobertura seca €é a
denominacdo dada ao sistema de multicamadas destinado a estabilizacio fisico-
quimica de locais de disposicao definitiva de rejeitos industriais. Os autores
consideram como imprescindivel a existéncia de, pelo menos, uma camada de
material argiloso, reconhecidamente importante por minimizar o fluxo de agua e
oxigénio para o interior da bacia de rejeitos.

Fernandes (1997) estudou o caso da UTM - Caldas e considerou como
estratégia adequada o recobrimento da superficie da bacia de rejeitos com uma
camada de 1,0 m de espessura de material com coeficiente de difusdo do Rn de
10® m?/s e, para as pilhas de bota-foras, uma camada de 1,0 m de espessura de
material com coeficiente de difusdo do O, de 10° m?%s, embora, estas afirmativas

nao estejam alicerceadas por dados experimentais consistentes.
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Leoni, Almeida e Fernandes (2004) estudaram o comportamento da
exalacdo de %Rn na UTM — Caldas e estimaram a partir de um software
denominado RADON versao 1.0 um valor de espessura de cobertura igual a 0,60 m
com dados de entrada estimados — porosidade, densidade, coeficiente de difusao e

emanacao e conteudo de agua para o rejeito e solo de cobertura.

Mediante o que foi exposto nesta secédo, verifica-se que nao ha relatos na
literatura descrevendo a validagdo da metodologia utilizando carvao ativado.
Portanto, neste trabalho, além da abordagem minuciosa do comportamento do
coletor de radbnio, da medida da taxa de exalagao na area seca da bacia de rejeitos
da UTM - Caldas e do estudo de solo como material de cobertura da bacia,
pretende-se, ainda, preencher a lacuna correspondente a validacido do referido

meétodo para a determinacéo da taxa de exalagao de radbnio.
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3. MATERIAIS E METODOS

3.1 O coletor de ?*?Rn

O coletor de ?*’Rn esta fundamentado nas propriedades adsorvedoras do
carvao ativado. A opcgao por utiliza-lo foi de carater pratico, pois, o ambiente de
interesse — a bacia de disposicao de rejeitos industriais ou radioativos da UTM —
Caldas apresenta dois locais passiveis de estudo e o delineamento experimental
imp6s um minimo de 400 estimativas de exalagdo. Sendo assim, a metodologia de
amostragem utilizando carvao ativado foi adequada ao delineamento experimental e
o coletor foi dimensionado de maneira a apresentar maior agilidade durante seu

armazenamento, transporte, amostragem e determinagao da atividade da amostra.

3.1.1 O carvéao ativado

O carvéo ativado utilizado era granulado de origem vegetal, Marca TANAC —
referéncia 7500. Originalmente, o carvao possuia granulometria situada entre
2,362 mm e 0,544 mm. Para utilizagdo neste experimento, a granulometria foi
alterada ficando entre 0,991 mm e 1,168 mm e sua densidade foi medida e ficou

igual a 227 kg m™.
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3.1.2 A preparacgéo do carvao ativado para amostragem

Para garantir as propriedades de adsorg¢ao, o carvao foi mantido em estufa,
dentro de bandejas de aluminio a 105 °C por 24 h e, entdo, colocado em outra estufa
de armazenamento a 72 °C por, no minimo, 24 h. Este procedimento foi utilizado
para deadsorcdo de vapor d’agua e *Rn do carvdo, resultando ainda na
maximizagao de liberagao dos locais de adsor¢éao e minimizagdo da contagem de
fundo do carvao para %?Rn. Apos este periodo de “limpeza”, o carvdo, estava pronto
para uso, ou seja, para montagem do coletor.

Os valores de temperatura acima foram obtidos a partir de 3 massas de
cerca de 0,3kg de carvées previamente carregados de ??Rn e vapor d’agua,
colocadas em estufa a temperaturas crescentes iguais a 50 °C, 67 °C, 70°C, 79°C e
90 °C. O tempo entre variagbes de temperatura foi de 24 h e as massas das
amostras foram constantes a partir do final da medida de 70 °C.

Para acelerar o processo de deadsorcdo de *?Rn e vapor d’agua, foi
empregada outra estufa com temperatura de 105°C, na qual carvbes pré-utilizados
eram mantidos por, pelo menos, 24 h antes de irem para a estufa de

armazenamento.
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3.1.3 A geometria do coletor de ?*’Rn

A utilizagao de coletor de radbénio com carvao ativado € antiga, porém, dois
trabalhos cientificos destacam-se. O primeiro (Countess, 1976), apesar de sua
importancia, tem apenas uma pagina da Health Physics e sugere a utilizagdo de um
filtro de mascaras de protecédo para retengdo de gases toxicos ou radioativos do
exército americano (US Army M11 — gas canister) contendo carvao ativado. Sua
utilizacdo esbarra em dois entraves, a importagcdo e a auséncia de um sistema de
acoplamento do filtro ao meio exalante. Além disto, sera demonstrada neste trabalho
a necessidade de homogeneizagao do carvao apdés a amostragem, uma vez que a
distribuicdo de %??Rn no coletor apdés uma amostragem nao possui a mesma
distribuicdo do padrao de trabalho de medida da atividade gama.

Este pequeno artigo deu origem a outros que estudaram desde coletores
similares empregando o mesmo adsorvente a modelagens que tentaram esclarecer
o fenbmeno e o relacionaram com propriedades fisicas do carvao e dimensdes do
coletor (STRONG; LEVINS, 1978). O segundo trabalho é regulatério e foi
estabelecido pela Agéncia Americana de Protegdo Ambiental e normatiza
procedimentos para realizagdo de amostragens e construgao do coletor de 222Rn
(HARTLEY; FREEMAN, 1986), denominado nesta tese coletor de grande area. As
principais vantagens deste trabalho consistem em estabelecer critérios e
metodologia de amostragens para bota-foras e bacias de rejeitos industriais
(USEPA, 2008a).

Apesar das vantagens oferecidas pela normatizagdo do coletor de grande

area, suas dimensdes (0,25 m de didmetro externo, area de amostragem de
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0,0475m? e 12 cm de altura) dificultam a execucdo de amostragens de campo,
principalmente seguindo as normas de amostragens da USEPA, ou seja, quando o
numero de amostras é grande.

O coletor desenvolvido por Hartley e Freeman (1986) foi utilizado nos
ensaios de medidas de taxa de exalacdo de ?*’Rn. Seguindo os procedimentos
estabelecidos, apds a coleta, havia necessidade de homogeneizar o carvao ativado,
realizar contagem de atividade gama no carvao e normalizar a atividade da amostra,
pois a massa de amostra era diferente da massa de contagem. A quantificacdo da
atividade de ?*’Rn foi realizada por espectrometria gama em um pote de acrilico
(chamado “pote 607”7, devido ao seu codigo de fabricagdo) com geometria cilindrica
de altura e raio iguais a 4,5 cm.

Observando as condicbes de contagem, foi avaliada a utilizagdo de um
coletor de dimensdes idénticas, cuja vantagem, a principio, seria apenas a paridade
dimensional com a geometria de contagem ou padrao (Figura 1 e 2). Desta forma, o
coletor construido e utilizado para todas as amostragens de ?Rn foi similar ao
descrito por Countess (COUNTESS, 1976), confeccionado em aluminio e contendo
125 g de carvéo ativado.

Geometricamente, o coletor desenvolvido para testes laboratoriais e
amostragens de campo € um cilindro de aluminio fechado em um de seus extremos,
de altura igual a 7,5 cm, raio igual a 4,5 cm e, consequentemente, area de base
igual a 0,00636 m2. Quando uma massa de carvdao de 125 g era depositada no
coletor, resultava uma altura de carvéo de 4,5 cm. Sobre o carvao era colocada uma
manta geotéxtil e uma tela de aco de formato circular, de raios iguais a 4,5cm e
4.4 cm, respectivamente. Uma mola de aco, disposta convenientemente no interior

do coletor, impedia a movimentagéo do carvao nele contido (Figuras 1 e 2). Anexo a
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este volume tinha-se um espacgo de 1,0 cm de altura, limitado acima pela tela de ago
e abaixo por 1,5 cm do cilindro utilizado para acoplar o coletor ao volume superficial

do substrato de amostragem.

A

Figura 1. Coletor 607 de **’Rn e seus componentes

As Figuras 1 e 2 apresentam foto e esbo¢co dos componentes do coletor de
222Rn — denominado coletor 607 devido a sua paridade geométrica com a geometria
de contagem em detector gama de Nal.

A Figura 3 apresenta a foto dos coletores 607 e de grande area, juntamente
com os componentes de cada um deles. A diferenga dimensional é clara e a
utilizagcao do coletor de grande area em amostragens que exijam grande numero de

coletores fica dificultada devido ao seu tamanho.
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3.1.4 O procedimento de montagem do coletor de ?*Rn

A higiene de pré-montagem significava preparar as partes, isto &, limpar com
alcool e secar o coletor e seus componentes, exceto a manta geotéxtil, utilizar
carvao limpo ou isento de vapor d’agua e *’Rn conforme descrito na subsecéo 3.1.2
- A preparagao do carvao ativado para amostragem. De uma maneira simples, esta
higiene foi realizada de forma a obter-se um coletor de ?*’Rn isento de **’Rn e vapor
d’agua.

A montagem era iniciada com a separagao de igual numero de corpos de
coletores, mantas geotéxtil, telas de ago e molas de fixagdo na bancada de
montagem. Em seguida, era retirada uma bandeja de carvao ativado do forno de
armazenamento e medida massa igual a 125,00 g de carvao para cada coletor. Esta
quantia era depositada no corpo do coletor e por cima eram dispostas
sequencialmente a manta geotéxtil, a tela e a mola de ago. Apds conclusdo da
montagem, os coletores eram novamente colocados no forno de armazenamento a
72 °C por, pelo menos, 20 horas antes do inicio da amostragem, evitando, desta
forma, aumentar a contagem de fundo devido a exposi¢ao do carvao ao ambiente de
montagem.

Para avaliar o efeito da manta geotéxtil na base do coletor, foram realizadas
amostragens simultdneas que resultaram em valores iguais para concentragdo de
22Rn nos dois tipos de coletores com e sem manta geotéxtil, demonstrando nao

interferéncia da presenca da manta na concentragdo de ?*Rn no carvao ativado.
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3.2 A taxa de exalacéo de ?*’Rn

A quantificagdo da taxa de exalacdo de ?*’Rn pode ser vista como a tentativa
de medir um fenbmeno peculiar da natureza. Esta afirmativa pode ser justificada
pela meia-vida e camada de valéncia deste radionuclideo. A meia-vida nao é tao
pequena que lhe permita decair e permanecer no local de origem, nem grande que
possibilite ser um componente representativo da atmosfera terrestre. Porém, tem
dimensdes que Ihe permite migrar do local de origem até locais de convivio humano
e, ao decair, dar origem a uma pequena sequéncia de decaimentos radioativos que,
por sua vez, pode representar um problema a satde humana. Na verdade, o ?*’Rn
nao causa dano radiolégico significativo, porém, atua como veiculo dispersor de
seus filhos alfa e beta emissores.

O paragrafo anterior justifica a necessidade de um tratamento especial para
a quantificacdo do ?*Rn. Primeiro, € um gas nobre e, portanto, ndo é quimicamente
reativo — principal motivo da amostragem com carvao; segundo, a atividade é
alterada no tempo durante os periodos de amostragem, descanso pds-amostragem
e contagem da atividade da amostra. Portanto, necessita que sejam realizadas
corregcoes de atividade durante cada uma destas etapas, o que é analisado nas 4

proximas subsecgoes.
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3.2.1 A amostragem de *?Rn

Embora a amostragem propriamente dita seja caracterizada pelo tempo de
contactacao entre o coletor e a superficie de exalagcdo, deve-se considerar que
existem fatores que podem contribuir para elevar a contagem final ou totalizagdo da
atividade de ??Rn proveniente da exalacdo na superficie de amostragem. A
execucao correta dos procedimentos de preparagdo do carvao ativado para
amostragem e de montagem do coletor resulta em um coletor passivo isento de
22Rn e com méaxima capacidade de adsorg3o.

A adsorgado de radénio e vapor d’agua € iniciada no instante em que o
coletor montado é retirado do forno de espera (T = 70°C) para amostragem. A partir
deste instante, o carvao ira adsorver atomos de *Rn e moléculas de vapor d’agua
que atravessem a superficie de amostragem (tela de ago e manta geotéxtil). Para
minimizar adsor¢des indesejadas no coletor durante o trajeto entre o laboratério e o
local de amostragem, era adicionada uma tampa de aluminio na face de
amostragem do coletor e o conjunto armazenado em sacos plasticos.

No local de coleta, os coletores eram identificados com os cédigos de cada
ponto de amostragem, o momento (data e hora) de inicio de amostragem era
anotado no corpo do coletor, a tampa era retirada e ele era inserido na superficie,
iniciando a amostragem.

O coletor apresentava um pequeno furo de 2,0 mm de didmetro na sua face
fechada e prestava-se para evitar o aparecimento de correntes de ar devido ao
movimento de insercdo do coletor na superficie de exalacdo. A forma correta de

dispor o coletor no solo ou rejeito é tal que ele deve ser girado axialmente e de
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maneira firme e bem lenta, de maneira que penetre 15 mm além da fronteira
representada pela superficie de exalacdo de ?°Rn. Para finalizar, o pequeno furo
era fechado com fita adesiva plastica para evitar entrada de vapor d’agua e ?*Rn
pela parte superior do coletor.

A amostragem era encerrada quando o coletor era retirado do solo ou
rejeito. Neste instante, a parte do corpo que atravessou a superficie de exalagao era
limpa com papel absorvente umedecido em alcool e recebia a tampa de transporte, o
instante final era anotado no corpo do coletor e, entdo, era embalado em saco
plastico e encaminhado para o laboratério para quantificacdo da atividade de ?*’Rn.

Durante a amostragem, o coletor adsorve, no carvao ativado, uma atividade
de %’Rn correspondente 3 exalacdo da area da base do coletor. A atividade

acumulada no coletor durante a amostragem obedece a equacgao 1.

A jsa 1)

dt
cuja solugao é:

IS
AzzzRHZT(l'e ) (2)
onde:
A= ;n—z = constante ou probabilidade de decaimento do **Rn (. = 2,098x10” s™)
12

A = atividade de *’Rn adsorvido no carvio ativado (Bq)

J = taxa de exalacdo na area de amostragem (Bqm?s™)
S = area de amostragem (0,00636 m? para o coletor 607)
¢ = base dos logaritmos naturais (2,7182818)

t, =tempo de amostragem

Ty,, = meia-vida do radionuclideo (s)
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Uma condi¢cao importante e que foi assumida para todas as amostragens é
que, durante uma amostragem, todo o ?*’Rn exalado através da superficie de
amostragem € adsorvido no carvao ativado do coletor. Esta condi¢ao é valida desde
que existam locais de adsorgdo para *Rn no carvdo do coletor e, portanto, deve-se
zelar para que a coadsorgao de vapor d’agua nao a invalide.

Durante uma amostragem, a atividade Azzanseré adsorvida de maneira

mais intensa nas camadas inferiores de carvao devido a maior proximidade destas
com a superficie de exalagdo. Se isto ocorrer, havera uma distribuicido nao
homogénea da atividade de #’Rn no carvdo ativado do coletor durante a

amostragem.

3.2.2 A preparacgdo para contagem

No momento de encerramento da amostragem, tem inicio o decaimento do
222Rn coletado. Ele decai por emiss3do alfa de acordo com a cadeia de decaimento
da Figura 4 e sua atividade em fungdo do tempo, apos o encerramento da

amostragem, sera dada pela equagao 3.
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— _}"te
Ao Rn Aozzane (3)
onde:

Ay, = atividade de 222Rn adsorvido no carvdo ativado (Bq)

A = atividade de ?*’Rn adsorvido no carvdo ativado no instante final de

0222Rn
amostragem (Bq)

t, = tempo de espera (s)

Em decorréncia do que foi exposto na subsecdo 3.2.1 A amostragem de

222Rn, a atividade de ?Rn do coletor tem distribuicdo ndo homogénea e, devido a

distribuicdo homogénea do padrao de contagem, faz-se necessario homogeneizar a

234Th o 238 §]

24.1d 4,46x10°a

234 Pa

1,2 min

=S

234U o 230Th o 226Ra o 222 Rn 218PO o 214Pb
— —> —— > — i
2,5x10° a 7,7x10" a 1602 a 3,823d | | |3,05min 26,8 min
i 21ABi 1
19,9 min| |
- B )
210Pb d 214P0 ‘
— |
21a I 11,6x10*s] !

21OBi

5,01d

i

o | 210

206Pb < PO

138,4d

Figura 4. 2ngldeia de decaimento radioativo do urénio, em destaque os filhos de meia-vida curta do
Rn
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amostra para a devida quantificagao.

A homogeneizacéao foi realizada em laboratério seguindo o procedimento: o
conteudo de um coletor era passado por um quarteador (tipo Jones) colocado dentro
de uma forma de aluminio por trés vezes (Figura 5).

Em seguida, o carvao era depositado em uma vasilha, devidamente tarada e
sua massa medida em balanga com precisao de duas casas decimais. Finalmente, a
amostra era acondicionada na geometria do pote 607 e disponibilizada para
contagem. A massa medida além das 125 g iniciais do coletor correspondia a massa

de vapor d’agua adsorvida no carvao.

3.2.3 A quantificacdo da atividade de *?Rn na amostra — a contagem

O ??Rn (T4, =3,823d) decai para ?"®Po (T2 =3,05min) e este para
21%pp (Ty2, = 26,8 min), ambos por emissdo alfa. Este Ultimo decai para
2B (T12=19,9 min)  que
decai para 2"Po (T12=1,6
10*s), ambos por emisséo
beta. O ?"Po decai para
20pp (T, = 21 @) que
encerra a sequéncia de
decaimentos de meia-vida

curta dos filhos do radonio.

Figura 5. Quarteador tipo Jones e acessorios usados na
homogeneizacéao de carvao ativado
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Bateman (1910 apud STEPHENSON, 1958, p. 28), desenvolveu uma
expressao algébrica para determinar a atividade radioativa em uma cadeia contendo

n radioisotopos, com constantes de decaimento iguais a 4, . Assim, considerando a

cadeia:

p—A >0 CEN >, -elc (4)

entdo, o numero de atomos do enézimo componente da cadeia em fungao do tempo

sera dado por:

% = Cle_zlt + Cze_/zzt + C3e_/13t 4+t Cne_/l”t (5)
1
onde
C = Midy Ay
(=AM =A4) (41— A)
C = My Apg
) =
(4 —A) Az = Ap) (41 —42)
o 142 Ay

T (= 23y = 23) (At = 23)

P = ndmero de atomos do radionuclideo pai.

A atividade do radionuclideo pai em um tempo t > t; sera dada por:
P=Re Ml (6)

e 0 segundo membro da cadeia sera:

BATEMAN, H.. Proceedings of the Cambridge Philosophical Society, v. 15, p. 423, 1910.
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E_ A iy A, (7)
A A4 A=A
ou
/IIPI -t At
=——((e " -e ™ 8
0 /12_/11( ) (8)

Assim, se a meia-vida do pai € maior que a do filho e considerando um

tempo tal que e Mt seja negligenciavel em relagao a e_;tlt, entdo a equacao 8

reduz-se a:

O A4
. (9)

Se ocorrer ainda 4; <</, entdo, a equacao 9 torna-se:

A

g2 oo
WP =210 =3R="-etc (10)
Esta condicdo em uma cadeia radioativa é chamada equilibrio secular e,

nela, ocorre a igualdade de atividade entre os radionuclideos que a compdem.
Os valores de meia-vida dentro da pequena cadeia formada pelo ?*’Rn e
seus filhos de meia-vida curta permitem que seja atingido o equilibrio secular entre o
22Rn e seus filhos de meia-vida curta em 7 meias-vidas da maior delas — T1,(***Pb)

= 26,8 min. Portanto, para que a atividade de *’Rn seja igual a atividade de

qualquer um de seus filhos devem-se aguardar 185 minutos.
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Nesta pequena série de decaimentos, existem algumas emissdes gama,

destacando-se a do 2"Bi com energia de 609,32 keV (Y = 46,1 %) e duas do *'*Pb
uma de 351,99 keV (Y = 37,1 %) e a outra de 295,22 keV (Y = 19,2%), que podem

ser utilizadas para quantificar a atividade alfa do ?*’Rn, resguardando-se a condicao
de equilibrio mencionada anteriormente.

A quantificagdo de %?°Rn para os dois tipos de coletores utilizados neste
trabalho foi realizada através da emissdo gama do %'*Bi. Na escolha, foi considerado
0 maior isolamento do pico no espectro de energia e a maior fragdo de emissdo. O
fator isolamento do pico foi considerado em virtude de ter sido utilizado um cristal de
Nal (3x3 polegadas) e eletrbnica associada, marca Ortec, nas contagens de
atividades das amostras.

As determinagdes de atividade alfa do ?*?Rn ou gama do 2"Bi nas amostras
coletadas foram realizadas apds a obtencao de equilibrio secular, sempre com
tempo de espera (intervalo entre o fim da amostragem e inicio da contagem) maior

que 185 minutos através da equacéao 11.

CA
ey(1—eMte)

(11)

A — A -
222Rn 214Bi

onde

A..., = atividade de **’Rn na amostra (Bq)

A,,. = atividade de *'*Bi na amostra (Bq)

Z|4Bi
C = contagem liquida no pico do #'*Bi (cps)

A = constante de decaimento do *’Rn (2,098x107 s™)
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€= eficiéncia de deteccdo (cps Bq™)
Y = fragdo de emiss&o para o raio gama do *"Bi (adimensional)
t. = tempo de contagem (s)

O tempo de contagem foi sempre maior ou igual a 10 minutos. Os picos de
609,32 keV de todos os espectros foram analisados levando em consideragdo uma
marcagao de pico de -70 keV e +60 keV a partir de seu centro. A contagem liquida
de eventos foi realizada considerando a média dos trés valores dos canais laterais
de cada pico automaticamente pelo software de aquisigdo (ScintiVision da Ortec).
Além disso, antes de cada quantificagcdo foi realizada a suavizacdo do espectro
obtido com intuito de melhorar a contagem liquida do pico.

O padrdo de trabalho de %?Rn ou %'"Bi foi obtido apds distribuicdo
homogénea de material certificado de *?°Ra (rastreavel ao Instituto de Radioprotecéo
e Dosimetria - IRD) em 0,125kg de carvao ativado em vasilha de aluminio,
dimensionalmente igual ao corpo do coletor, porém selada com cola tipo epdxi. A
atividade de %?Rn no padrdo de trabalho foi determinada periodicamente apds 40
dias da preparagao, tempo suficiente para que o *’Rn entrasse em equilibrio com o

226Ra.

3.2.4 A determinacéo da taxa de exalacéo de %’Rn

A validade da equacédo 11 esta condicionada ao equilibrio secular entre o
22Rn e 2"Bj durante a contagem da atividade gama deste Gltimo. Considerando que

o decaimento do %’Rn coletado obedece & equacéo 3 a partir do fim da amostragem
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ou inicio do periodo de espera, até o decaimento total de 222Rn da amostra, entao,
as equacgdes 3 e 11 podem ser igualadas no instante inicial de contagem, resultando
a atividade de ?*’Rn coletada. Como a equacdo 2 quantifica a taxa de exalagdo da
atividade de ?*’Rn coletada, entdo, as equagdes 2, 3 e 11 substituidas entre si

resultam na taxa de exalacado J conforme a equacao 12.

CA?

J=

(12)

onde:

J = fluxo de ?’Rn (Bq m?s™)

C = contagem liquida no pico do ?'*Bi (cps)

A = constante de decaimento do *’Rn (2,098x10” s

e = eficiéncia de deteccio para o pico do ?'*Bi (cps Bq™)

S = area do coletor (0,006358 m? para coletor 607 e 0,04751 m? para o coletor de
grande area)

y = fragdo de emissao da radiagdo gama do 2*Bi (0,461)
t, = tempo de amostragem (s)

t, = tempo de espera para equilibrio secular entre fim de amostragem e inicio de
contagem (s)
f. = tempo entre inicio de amostragem e fim de contagem (s)

As condi¢des de validade da equacio 12 sao as mesmas aplicadas aquelas
que Ihe deram origem e ela foi empregada para todas as determinag¢des de taxa de
exalacdo de ?*’Rn realizadas neste trabalho nas amostragens utilizando o coletor

607 e o coletor de grande area.
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3.3 Avaliacdo do coletor de %*Rn

3.3.1 A distribuic&o de ?*’Rn no coletor

Como foi mencionado na subsecdo 3.1.3 A geometria do coletor de #’Rn, o
volume Uutil de adsorgdo de ?*’Rn é um cilindro de carvdo ativado de raio e altura
iguais a 4,5 cm. Adjacente a ele ha um espago com 1,0 cm de altura, pelo qual,
durante a amostragem, todo adsorvato devera passar para entrar no adsorvente.
Esta geometria de amostragem fara com que o ?*’Rn e vapor d’agua ocupem
preferencialmente os primeiros locais disponiveis de contactagao, ou seja, a base do
cilindro de carvao e, a medida que eles sdo ocupados, mais distantes da superficie
de exalagao ficam os locais disponiveis.

Esta descricdo geométrica da dinamica de adsorcdo de #?Rn no coletor
permite supor que a distribuicdo de adsorvatos no carvao durante a coleta seja um
fendbmeno transiente e, portanto, o carvdao deve ser homogeneizado apds a
amostragem.

Para avaliar esta hipétese foi realizado um experimento no qual a massa de
carvao ativado de um coletor 607 — 125 g foi dividida em cinco partes iguais de 25 g,
separadas interpondo uma fina tela de ago inox entre elas, cortada no diametro
interno do coletor, possibilitando, desta forma, a discretizagdo da adsorcdo de
umidade e #*’Rn no coletor.

O experimento consistiu em medir a taxa de exalacdo de ??Rn no material

descrito na subsecdao 3.3.4 A amostragem em ambiente controlado usando 2
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coletores em tempos de amostragem que variaram de 1 dia até 4 dias. Ao final de
cada amostragem, os coletores 607 eram desmontados e cada fracdo de 25 g de
carvao foi devidamente embalada e apds obtencado de equilibrio secular a atividade

gama do 2"Bi medida em detector gama de Nal.

3.3.2 A coadsorcdo de **?Rn com vapor d’agua

O raio atdmico calculado do *?Rn é 0,12 nm, ligeiramente menor
comparativamente ao tamanho da molécula de agua, 0,15 nm. Esta proximidade
pode resultar no aparecimento de coadsorgao, ou seja, a adsor¢gao de moléculas de
vapor d’agua concomitante com atomos de 222Rn. Apesar disto, a coadsorcdo de
vapor d’agua permitira avaliar numericamente a capacidade adsortiva do carvao
ativado, uma vez que a adsor¢gao de atomos ou moléculas gasosas esta limitada
numericamente pelo numero de poros de adsor¢cédo no carvao ativado.

A capacidade de adsor¢ao do carvao utilizado foi avaliada em 3 ensaios com
6 coletores cada um — 3 com aporte inicial de vapor d’agua e 3 sem aporte inicial.

Primeiramente, 9 coletores 607 foram colocados em ambiente com baixa
concentracdo de #’Rn e saturado de vapor d’agua. Cada conjunto de 3 coletores foi
retirado apos 0,84 d, 1,83 d e 2,80 d de exposicao e, simultaneamente, com outros 3
coletores 607 recém retirados da estufa a 72 °C, colocados para medir a taxa de
exalacdo de **Rn em substrato de amostragem conforme apresentado na subsecgéao

3.3.4 A amostragem em ambiente controlado.
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Pressupbe-se que a perda da capacidade de adsorgao devido a pré
adsorcao de vapor d’agua resulte em diferenga entre valores de taxas de exalagéo
medidos pelos coletores 607 com e sem pré adsorgao inicial de vapor d’agua.

O ambiente saturado de vapor d’agua foi um container de ago inox
hermeticamente fechado a entrada de ?*’Rn, contendo uma tela de ago no fundo
utilizada para separar uma camada de papel absorvente saturado por agua e a base

dos coletores.

3.3.3 A comparacao com o coletor de grande area

A normatizacado pela Agéncia Americana de Protecdo Ambiental do coletor
de grande area para amostragens de 222Rn representa parametro qualitativo
importante no desenvolvimento de outros coletores a carvao ativado. Decorrente da
proposta deste trabalho sobre as caracteristicas dimensionais do coletor ser
diferente, foi realizado um experimento comparativo entre o coletor normatizado ou
de grande area e o coletor 607.

O experimento consistiu na realizagcdo de amostragens simultaneas
utilizando dois coletores 607 e dois de grande area em ambiente com taxa de
exalagdo de “*Rn homogénea, durante tempos de amostragens iguais a 0,72 dias,
1,11 dias, 1,97 dias, 3,00 dias, 3,96 dias e 4,79 dias.

Para a correta execugao do experimento, todas as variaveis possiveis e

consideradas interferentes na preparagdo do carvao, montagem dos coletores,



61

amostragem e preparagdo para contagem foram mantidas idénticas para os dois
tipos de coletores.

Este experimento também permitiu avaliar a eficiéncia de coleta dos
coletores em funcdo do tempo de amostragem. Na verdade, esta variavel esta
intimamente relacionada com a coadsorgéo de vapor d’agua que, dependendo de
sua intensidade, pode apresentar restricdes quanto a disponibilidade de locais de
adsorcao no corpo de carvao de cada coletor limitando, assim, a eficiéncia de coleta

de ?*’Rn.

3.3.4 A amostragem em ambiente controlado

Depara-se agora com a necessidade de avaliar a eficiéncia de amostragem
dos dois coletores em medir um valor padrdo ou conhecido de taxa de exalagao de
22Rn. Neste intuito, este experimento consistiu na elaboracdo de um dispositivo que
resultou em sua superficie um valor tedrico de exalacido, determinado a partir da
teoria de difusdo de *Rn em meios porosos.

O substrato utilizado como padrdo de exalacdo de %?°Rn foi um minério
chamado caldasito que possui alta concentragdo de 2®U, de ?*Ra
(26611 + 581 Bq kg') e, conseqilientemente, de ?*’Rn. Para atender os objetivos, o
tamanho de particula foi reduzido a partir de britagem, moagem e peneiramento a
seco até atingir granulometria entre 1,168 mm e 0,589 mm e, posteriormente, a

umido, exaustivamente, na peneira mais fina.
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Apos a preparagao descrita, o caldasito foi devidamente acondicionado em
uma caixa plastica obtendo-se, entdo, uma superficie com taxas de exalacdo de
°2Rn  homogénea, na qual foram avaliadas as eficiéncias relativas, a
reprodutibilidade e a repetitividade dos coletores de “Rn em condigdes de
laboratdrio.

Devido a necessidade de apresentacdao de parametros tedricos para
determinacao da taxa de exalagdo no padrao criado, este assunto sera retomado na

subsecao 4.4 O padrao de exalagdo de *?°Rn.

3.4 A bacia de rejeitos radioativos e os procedimentos de amostragem

A bacia de rejeitos radioativos da UTM — Caldas é constituida por quatro
regides distintas, a saber: 1 — espelho d’agua; 2 - area alagada coberta por
vegetacao; 3 — area seca e 4 — barragem da bacia de rejeitos. A area seca € dividida
em duas, uma ao norte e outra a oeste da area alagada. Esta ultima recebeu na
empresa a denominacao de asa da andorinha. Contudo, neste trabalho, ambas sao
chamadas asas da andorinha, diferenciadas apenas pelo seu posicionamento em
relacdo ao espelho d’agua, ou seja, norte e oeste. Na Figura 6, € mostrada uma foto
aérea da bacia de rejeitos e, na Figura 7, é apresentado um mapa com as divisdes
das referidas areas e alguns pontos de amostragens — as unidades utilizadas na
digitalizacdo do mapa e dos pontos estdo em UTM (Universal Transverse Mercator)

e o Datun geodésico utilizado foi o SAD 69 (South America Datun 1969).
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A asa norte € mostrada na Figura 8 e apresenta peculiaridades quanto a
distribuicdo de regido alagada e seca. Esta ultima é cortada por um leito com

pequeno fluxo de agua com largura variando entre 2m a 20 m, dependendo

principalmente do volume d’agua. A asa oeste é mostrada na Figura 9 e apresenta

Figura 8. Asa nort e ou regiao de disposi¢ado de rejeitos radioativos da UTM — Caldas localizada ao
norte da barragem da bacia de rejeitos radioativos

Figura 6. Vista aérea da bacia de rejeitos radioativos da UTM — Caldas com o mapa vetorizado da
Figura 7 sobreposto (pontos da asa oeste e de amostragem de solo foram realocados)
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Figura 7. Mapa vetorizado da bacia de rejeitos radioativos da UTM — Caldas contendo alguns pontos
de amostragem de taxa de exalagao e os pontos de amostragem de solo georeferenciados

Figura 9. Asa oeste ou regido de disposi¢édo de rejeitos radioativos da UTM — Caldas localizada a
oeste da barragem da bacia de rejeitos radioativos

regido seca bem delineada e regido umida caracterizada pela existéncia de

vegetacao tipica de regides alagadigas.
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As areas amostradas da bacia de rejeitos radioativos da UTM — Caldas
foram medidas com GPS e foram iguais a 25462 m* + 10,8% e 33386 m” + 9,4%

para a asa oeste e norte, respectivamente.

3.4.1 O limite de exalacao e os procedimentos de amostragem

Decorrente da auséncia de normas nacionais que regulamentem a exalagao
de ?*’Rn e sua mensuracdo, foi utilizada a normatizagdo americana através de dois
documentos, um da “United States Nuclear Regulatory Commission” (USNRC, 2007)
e o0 segundo da Agéncia Internacional de Energia Atémica (IAEA, 1992). O limite
norte-americano de exalagdo observado nestes documentos foi 0,74 Bq m?s™.

Devido a acentuada diferengca entre as precipitacdes pluviométricas de
inverno e verao da regido na qual esta inserida a UTM — Caldas, as amostragens
foram realizadas coincidentemente com estas estagdes do ano — inverno e verao.
Detalhes dos procedimentos de amostragem sao tratados nas subsegbes 3.4.2
Delineamento experimental e 3.4.3 A amostragem de ?*’Rn na bacia de rejeitos

radioativos.
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3.4.2 Delineamento experimental

O método 115 “Monitoring for radon-222 emissions” (USEPA 2008a),
oficialmente adotado pela USEPA, normatiza a monitoracdo de exalacdo de ?°Rn
para minas subterrdneas de uranio, bota-foras e bacias de rejeitos radioativos da
industria de uranio e pilhas de fosfogesso. Os bota-foras e as bacias de deposi¢cao
de rejeitos sao diferenciados em quatro tipos de regides: 1-alagada; 2- saturada; 3-
seca e 4- talude; destas, as trés primeiras se aplicam a bacia da UTM — Caldas,
sendo que apenas a 3 € passivel de amostragem.

A regidao umida é ocupada em quase toda sua totalidade por vegetacao
tipica de locais alagadigos, ndo apresentando condicbes de monitoragao, e esta
situada em um unico corpo que envolve a regiao formada pelo espelho d’agua e,
juntamente com ele, separa as asas oeste e norte. O método 115 impde um minimo
de 100 amostras para cada regido passivel de monitoragao e, desta forma, seréao
necessarias no minimo 400 coletas (200 para cada local divididas igualmente entre o
verao e o inverno) para compor um resultado representativo da exalagéo de 222Rn

para a bacia de rejeitos da UTM — Caldas.

3.4.3 A amostragem de %*’Rn na bacia de rejeitos radioativos

O método 115 da USEPA impde algumas restricbes quanto a quantificagdo

do fluxo de raddnio em bacia de rejeitos radioativos, que foram seguidas durante as
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amostragens de campo: 1 — as coletas de radbnio devem ser iniciadas somente
apo6s 24 h de auséncia de chuva; 2 — a amostragem deve ser cancelada na
eventualidade de ocorrer chuva durante o periodo de coleta; 3 - ndo devem ser
realizadas amostragens em temperaturas inferiores a 1,67 °C. Neste trabalho, houve
alteracdo do tempo de auséncia de chuva de 24 horas para 48 horas.

Na asa norte, foi estabelecida uma malha quadrada com 124 pontos antes
do inicio do verao de 2007. No verao de 2008, o numero de pontos observados e
passiveis de monitoracdo subiu para 141, pois, houve um avanco da area
descoberta e consequiente aumento da area umida da asa norte. Na asa oeste, foi
estabelecida uma malha retangular com 119 pontos.

Os pontos de amostragens foram marcados com estacas de 1 m de
comprimento codificadas com codigo do ponto e datas iniciais de amostragens. Os
cbdigos dos pontos e esbogo das malhas sdo mostrados na Figura 1 e Figura 2 do
Apéndice A. Os resultados das determinagdes de taxa de exalacdo de ?*Rn em
cada ponto de amostragem nas asas norte e oeste sdo apresentados no
Apéndice B. Alguns pontos de amostragem da bacia, apresentados na Tabela 1,
foram georeferenciados para efeito de futuro reposicionamento das malhas das

Figuras 1 e 2 do Apéndice A.

3.5 O solo utilizado como elemento atenuador da exalacéo de *’Rn

A taxa de exalagdo de %??Rn de superficies com rejeitos industriais

associados a familia do 2*®U pode ser atenuada utilizando-se de solos. Em face da
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grande area de disposicao do rejeito na bacia da UTM — Caldas e na eventualidade
de se optar pela execucdo de uma cobertura com solo, devera ser deslocado um
volume consideravel deste material, havendo, portanto, necessidade de avaliar o
custo-beneficio e, principalmente, a efetividade do material disponivel. Ha de se
determinarem, portanto, as variaveis de entrada de modelos para estimar a

qualidade de solos que possam ser utilizados como barreiras de exalagao.

Tabela 1 — Pontos de amostragem georeferenciados em UTM (Datun SAD 69) na bacia de rejeitos
radioativos da unidade de tratamento de minérios da INB - Caldas

Asa Norte Asa QOeste
Ponto Latitude Longitude Incerteza Ponto Latitude Longitude Incerteza

(UTM) (UTM) (m) (UTM) (UTM) (m)
A 0345865 7570175 12 Cs 0345293 7569773 30
Ag 0345831 7570042 10 E1 0345212 7569843 22
Bo 0345919 7570300 7 Es 0345313 7569802 22
Do 0,345950 7570301 12 E1s 0345419 7569766 30
Dig 0345878 7570044 7 l 0345362 7569872 30
l15 0345785 7570115 7 J1o 0345373 7569717 22

Visualizando o problema por este angulo, a modelagem matematica oficial
da USNRC, também referenciada pelo relatorio técnico 333 da IAEA (IAEA, 1992),
foi escolhida para avaliagdo da exalagao de radénio utilizando solo das imediacdes
da bacia de rejeitos radioativos da UTM - Caldas, como elemento atenuador da
exalacdo de *?Rn. Esta investigacdo sera realizada em laboratério através da
montagem de colunas — uma de rejeito e 3 de solo-rejeito com diferentes alturas de
solo e quantidades iguais de rejeito — utilizado como fonte de ?*’Rn e disposto por

baixo das camadas de solo.
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O solo escolhido para estudo foi retirado de um local situado a cerca de
100 m ao sul da asa oeste da bacia de rejeitos da UTM — Caldas. O fator que pesou

nesta escolha foi a proximidade entre a fonte de solo e a bacia.

3.5.1 O modelo de transporte de *’Rn

A URSNC estabeleceu a modelagem de solos utilizados em estudos de
coberturas de rejeitos industriais para atenuagdo de exalagdo de **’Rn (USRNC,
1989). Além disto, este modelo esta de acordo com a USEPA, que limita a liberagéo
de *?Rn em 0,74 Bq m? s™ por um periodo de 1000 anos.

O mesmo modelo é adotado pela Agéncia Internacional de Energia Atémica
(IAEA, 1992), porém, alguns detalhes técnicos os diferenciam, por exemplo, o
documento da URSNC regulamenta as condi¢des de compactagdo de solos em
experimentos, o que nao acontece no documento da IAEA. Por outro lado, este
documento desenvolve mais detalhadamente a equagdo de exalagdo de *?’Rn.

O modelo foi estabelecido para condicdo unidimensional de regime
estacionario ou de equilibrio dindmico de difusdo de um gas. Desta forma, transporte
por adveccao e outros fendmenos transientes sao desconsiderados. A equacao de
difusdo de **Rn em um volume infinitesimal deriva da equacdo de continuidade em
um meio poroso e tem dois termos de perda, um por difusdo e outro por decaimento,
e um termo fonte ou de geragdo, o decaimento de 22°Ra, representados nesta

sequéncia na equacgao 13.
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V-J+niAC=RpEA (13)

onde:
J = fluxo de **Rn no meio poroso (Bqm?s™)
V -= perda de ?*’Rn no volume considerado (Bq m?s™)
n = porosidade total do material (adimensional)
A = constante de decaimento do ?*Rn (2,06 10° s
C = concentracdo de **?Rn no espaco poroso (Bq m™)
R = concentracdo de *°Ra no material seco (Bq kg™)
o = densidade do material (kg m™)
E = coeficiente de emanacgédo (adimensional)

Da lei de Fick da teoria de difusdo resulta que o fluxo da concentragcédo de
22Rn no meio poroso é proporcional, porém de sentido contrario, ao gradiente da

concentracao, ou seja:

J(x)=—Dn£ (14)
dx

onde:
D = coeficiente de difusdo de ?*’Rn no meio poroso (Bq m?s™)

Substituindo a equagao 14 na equacéao 13 fica-se com:

2
d C_+/1C+RpE/1:

dx n

D

0 (19)

A solucdo geral da equagado 15, assumindo coeficientes de difusao e

emanacao constantes é dada por:
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C(x) = Aexp(bx)+ Bexp(—bx)+ Z (16)

onde
b=+A/D (17)
Z=RpEAl/n (18)

A e B s&o constantes de integracao

Considerando que o fluxo na base do depdsito de rejeito é igual a zero, a
concentragao é uma fungao continua ao longo do perfil, o fluxo de um perfil qualquer
€ constante no tempo e a concentragdo na camada superficial € igual a um valor
especifico, entdo, a solugdo da equacao 15, para um depdsito de rejeito radioativo

descoberto, sera dada pela equacéao 19.

J(x) = RpEAJAD tanh(x %) (19)

onde:
J = fluxo de #?Rn no meio poroso (Bq m?s™)
R = concentracdo de **°Ra no material seco (Bq kg™)
p© = densidade do material (kg m™)
E = coeficiente de emanacgao (adimensional)
A = constante de decaimento do ?*’Rn (2,06 10° s™)
D = coeficiente de difusdo de ?*’Rn no meio poroso (Bq m?s™)

x = altura do perfil (m)

A equacao 19 é valida para depésitos de rejeitos com perfil de altura

conhecida e com auséncia de cobertura. No caso de se adicionar uma cobertura de
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espessura x., composta por um material homogéneo, o fluxo de %*?Rn na superficie

da cobertura (J;) pode ser representado pela equagao 20.

Jc =J exp(—xc V A/Dc ) (20)
onde:

X, = espessura da camada de cobertura

D, = coeficiente de difusdo de ?Rn no meio poroso de cobertura
(Bqgm?s™

Esta solucdo também pode ser utilizada para depdsitos de rejeitos nao
homogéneos, desde que seja possivel discretizar o perfil heterogéneo em perfis
menores, homogéneos. Outra aplicagdo da equacao 19 é a determinagcdo de
coeficientes de difusdo de “*’Rn para depdsitos de rejeitos, desde que seja possivel
a determinacdo de 2 valores de exalagdo para alturas diferentes de rejeitos.
Experimentalmente, significa que coeficientes de difusdo podem ser determinados
em laboratério, desde que as condigdes de compactacdo e umidade sejam
conhecidas ou possam ser reproduzidas em laboratério.

A solucdo exata da exalacdo de #?Rn para depodsitos de rejeitos com
espessura X, cobertos com materiais atenuadores homogéneos de espessura X,

com coeficientes de difusao constantes nestes perfis, € dada pela equagao 21.
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2
. 2J(x)exp(—x01/Dc)
= (21)
1+ /;Ctanh(x‘/g)+(l— /;ctanh(x g))exp(—2xc /;c)

onde:

a; = n}D;(1-(1-k)m)*  ou a,=aD,
i = indice dos perfis de rejeito ou cobertura

n = porosidade (adimensional)

k = coeficiente de distribuicio do 2?Rn entre agua e ar, aproximadamente 0,26 a

20 °C, (adimensional)
m = fragdo de umidade de saturagao (adimensional)

O indice c¢ indica constantes do meio de cobertura e a auséncia de indice,

constantes do meio poroso ou gerador de ?*’Rn.

A fragdo de umidade de saturagdo USNRC (1989)e a porosidade calculada

(LIBARDI, 2005) podem ser determinadas pelas equacdes 23 e 24, respectivamente.

PiWi
- (23)
nipw

onde:
p; = densidade do rejeito ou cobertura (kg m)
w, = agua disponivel (adimensional)

p,, = densidade da agua (kg m™)
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24
Gipw ( )

onde
G, = densidade relativa do rejeito ou cobertura (adimensional)
ps; = densidade de sélidos do rejeito ou solo (kg m™)

A USNRC recomenda que a amostragem de solo para determinagcdo da
capacidade de campo (CC) seja realizada em profundidades situadas entre 1,20 m e
5,0 m da superficie e aceita que a agua disponivel do solo de cobertura seja
determinada pela diferenga entre a capacidade de campo e o ponto de
murchamento permanente (PMP) (ASSIS, 2002).

A equacao 21 pode ser simplificada desde que o argumento da tangente

hiperbdlica seja menor que 0,3 ou maior que 2. No primeiro caso, tem-se:

2J(x)exp(—x \/7
Je(x)= (25)
1+ x /—+(1—x /—exp( ZxC\/i

No segundo caso, a tangente hiperbdlica resultara em um valor unitario e a

equacao 21 reduz-se a equacgao 26.

2J(x)exp(—x, / A
Jo(x)= (26)
1+\/7+(1 \/7)exp( —2x, /
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Note que a equacdo 26 ficara reduzida a equacado 20, desde que os
coeficientes de difusdo sejam aproximadamente iguais. Assim, a versao simplificada
da equacédo 21, ou seja, a equagao 20, somente é valida se forem respeitadas as
condi¢cdes mencionadas anteriormente.

A realidade de campo nem sempre permite o alinhamento das condi¢cdes de
validade da equacdo 21 em relagdo aos parametros de solo da equacao 22. Desta
forma, a equacgao 27 permite ajustar a equacao 21 em fungao de alguns parametros
do rejeito e material de cobertura, para uma condicdo de campo em termos de
auséncia de dados sobre porosidades e umidades do rejeito e material de cobertura.
Mesmo assim, deve-se considerar que a solucdo ideal é a exata, representada pela

equacao 21.

2J (x) exp(—x, \/D7 )
J.(x)= : (27)

1+ \/ch tanh(x\@ +(1— \/D?c tanh(x\@ )exp(—2x, \/DTC )

3.5.2 A amostragem de solo

O local escolhido para amostragem de solo nas proximidades da bacia de
rejeitos radioativos da UTM — Caldas foi utilizado pela empresa como fonte de
material para aterros, o que facilitou a amostragem. Na area, foi observado um
barranco de aproximadamente 3 m de altura, onde foram escolhidos 3 pontos de

coleta. A Figura 10 apresenta uma sequéncia de fotos com uma visao geral do local
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que mostram a retirada de solo dos pontos de amostragem, a pré-homogeneizagao
e o transporte do solo. Os pontos de amostragem foram georeferenciados por GPS
em unidades de UTM utilizando o Datun SAD-69: Pi= 0345202/ 7569725,
P, = 0345183 /7569715 e P3 = 0345159 / 7569714, com incertezas no momento de

tomada de dados iguais a 20m.

Figura 10. Amostragem de solo utilizado para avaliagdo de capacidade de atenuacdo da taxa de
exalagdo de **’Rn nas colunas de solo-rejeito
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As 3 porgcdes de solo que compuseram a amostra foram retiradas com
maquina carregadeira que, primeiramente, realizou decapagem vertical e, entao,
tomou quantidades aproximadamente iguais de solo de cada ponto. As porcdes
obtidas compuseram um unico monte que foi misturado pela maquina e, em seguida,
colocado em um caminhao basculante para transporte até o local de preparagao do

solo e montagem do experimento.

3.5.3 A amostragem de rejeito

O material escolhido como fonte de ??Rn para o experimento de colunas de
solo-rejeito foi o rejeito da asa oeste da bacia de rejeitos. Duas particularidades
foram determinantes para esta escolha: primeiro, € uma boa fonte de radénio e,
segundo, € a propria fonte a ter a exalagao de raddnio atenuada.

A Figura 11 mostra uma sequéncia de fotos realizadas durante a execugao
dos procedimentos de amostragem do rejeito da asa oeste.

A amostragem do rejeito foi realizada em 8 pontos diferentes utilizando
carrinhos e pas para encherem quatro big-bags de 500 L que foram transportados
até o Laboratério de Pogos de Caldas (LAPOC) para armazenamento
homogeneizagdo, secagem a sombra, peneiramento e utilizagdo. A distancia entre

pontos de amostragem foi de 20 m e foram tomados em formato de L (5x3).
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222

Figura 11. Amostragem de rejeito usado como fonte de
elemento atenuador da taxa de exalagao de ?22Rn nas colunas de solo-rejeito

Rn para avaliagdo do solo como

3.5.4 Preparacéo do solo e rejeito para montagem das colunas

Desde o inicio da coleta de solo e rejeito, houve preocupagéo constante com
a homogeneizagédo. No caso do solo, foi iniciada pela maquina carregadeira que,
antes de coloca-lo no caminh&o, realizou homogeneizagdo em pilha com retomada
frontal. Este procedimento foi repetido na disposigdo do solo para secagem a

sombra e, durante o peneiramento, o solo foi tomado em pontos distintos.
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No inverno de
2006 o solo foi
espalhado sobre lona
plastica e deixado
nesta situagao por dois
meses para secagem a
sombra. No final deste

periodo foi peneirado

em peneira de malha

Figura 12. Peneira vibratéria usada para obter solo e rejeito em
granulometria inferior a 2 mm

de 2 mm e

devidamente embalado. Esta metodologia é denominada terra fina seca ao ar —
TFSA (LIBARDI, 2005). Na Figura 12, observam-se o peneirador utilizado e dois
conjuntos de sacos plasticos, o da esquerda com solo e o da direita com rejeito da
UTM — Caldas, e, no canto inferior direito, parte do solo seco ainda por peneirar.

O rejeito tomado na bacia foi transportado em big-bags e a homogeneizagéao
foi realizada em betoneira, onde cada batelada era composta por 4 partes iguais de
rejeito, tomadas cada uma de um big-bag. O material resultante foi amontoado e
depois espalhado para secagem a sombra sobre uma lona de 5m x 6 m em local
amplo, cimentado e bem arejado por dois meses do inverno de 2006. Apods
secagem, o monte foi retomado e peneirado, também em peneira de malha de 2 mm
e embalado.

Desta forma, foram obtidos o solo e o rejeito utilizados na montagem das
colunas para estudo do solo como elemento atenuador da exalagdo de 222Rn na

bacia de rejeitos radioativos da UTM — Caldas.
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3.5.5 Procedimentos de montagem das colunas

Para avaliar o solo no estudo de cobertura, foram montadas 4 colunas de
0,75 m de didmetro com quantidades iguais de rejeito no fundo — 306 kg. Das 4
colunas, uma foi deixada somente com rejeito e as demais receberam diferentes
espessuras de camadas de solo, a saber, 0,20 m, 0,40 m e 0,60 m. A compactacao
do rejeito foi realizada a seco nos quatro tanques, antes de iniciar o enchimento com
solo.

Antes do enchimento das colunas com solo, o rejeito foi umedecido e o
procedimento de enchimento foi de acordo com as condi¢gdes de montagem exigidas
pela USEPA (USNRC, 2007). O 6rgao regulador recomenda no documento que a
compactacgao de solo seja realizada a pelo menos 95 % da maxima densidade seca,
determinada através do teste de densidade Proctor normal.

Neste intuito, foi realizado ensaio para determinacdo da umidade 6tima de
compactagao do solo através da norma NBR 7182 — Solo - Ensaios de compactacao
(ABNT, 1986b). A amostra utilizada seguiu os procedimentos da norma NBR 6457 —
Amostras de solo — Preparagdo para ensaios de compactagao e ensaios de
caracterizacao (ABNT, 1986a). Os procedimentos empregados no ensaio foram:
energia de compactagao normal com soquete pequeno sem reuso de material, sobre
amostras preparadas com secagem prévia até a umidade higroscopica.

Apods a determinagdo da umidade 6tima de compactagao, o solo teve sua
umidade corrigida em bateladas empregando-se uma betoneira para

homogeneizagao. A verificagcdo da umidade foi realizada pelo método da frigideira
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(ALMEIDA, 2005). Ap6s ser obtido um valor préximo da umidade 6tima de
compactacgao, o solo foi transferido para a coluna e um soquete de madeira (area de
base igual a 0,02 m? e massa de 2,5 kg) foi utilizado para compactar o solo em
camadas de 0,1 m.

A compactagao do solo nas colunas foi executada em camadas de 0,1 me a
verificagdo do grau de compactacéao foi realizada a cada camada de 0,20 m. Ele foi
medido através da comparacado entre a massa especifica seca e a densidade do
solo na coluna. Esta ultima foi determinada com um pequeno cilindro de massa e
volume conhecidos que, ao ser inserido na superficie, retirava uma fragdo do solo
compactado.

Na parte inferior de cada coluna, foi instalado um cano de PVC em formato
de sifao que, cheio d’agua, garantiu a estanqueidade das colunas quanto a perda de
222Rn.

E importante mencionar que antes de se executar o procedimento de
montagem descrito anteriormente, as colunas foram montadas a seco e tentou-se
obter a compactacao “6tima” através de pancadas com um martelo de borracha nas
laterais de cada coluna. Primeiramente, a seco por pelo um més e depois a umido
por pelo menos trés meses. Em nenhum momento foi verificada uma atenuacao
representativa ou significativa da exalagao de 222Rn em qualquer uma das colunas
nesta situagdo. Este procedimento foi analogo ao descrito por Libardi (1973), porém,
em face das diferencas das dimensbes das colunas utilizadas nos dois trabalhos,
optou-se aqui, posteriormente, pela execucdo de procedimentos de compactacao

segundo a USNRC.
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3.5.6 O experimento para avaliacao da eficiéncia de atenuagéo do solo

O objetivo do experimento foi avaliar a eficiéncia de retencdo de *’Rn pelas
camadas de solo adicionadas acima das massas de rejeito. Ele consistiu em uma
amostragem simultanea de ?*’Rn nas 4 colunas de solo-rejeito por 48 h. Na
amostragem, foram utilizados 20 coletores 607 — 5 em cada coluna. Os resultados
médios das taxas de exalacdo de “??Rn das colunas com cobertura foram

comparados com o valor obtido para a coluna sem cobertura.

3.5.7 Parametros de campo do modelo de transporte de *Rn

O planejamento correto de uma cobertura em uma bacia de rejeitos depende
de parametros fundamentais e verdadeiros do rejeito e do material de cobertura para
que o projeto atenda aos objetivos. Assim, dados relativos ao rejeito e a cobertura
devem incluir constantes que possibilitem determinar o fluxo de radénio de um perfil
de rejeito a partir da equagao 19 ou o fluxo de radénio de 2 perfis, um de rejeito e
outro de cobertura, a partir da equagao 21, equagao 25, equacio 26 ou equagao 27,
dependendo das condi¢cdes de contorno adotadas.

As determinagdes das constantes da equacdo 19 e equacdo 21 para a
determinacdo dos valores de taxas de exalacdo no experimento das colunas de

solo-rejeito foram realizadas das seguintes maneiras:
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A concentracéo de atividade de #°Ra (R) do rejeito e solo — A determinagdo de R
foi dividida em duas etapas: a primeira correspondente a atividade de ?'*Bi em
equilibrio com #*°Ra igual a fracdo ndo emanada de **’Rn da amostra e a segunda
igual a atividade de *Rn emanada da amostra.

As atividades das fracdes ndo emanadas de ?*Rn para o rejeito foram
determinadas por espectrometria gama na geometria 607 através da contagem de
eventos do pico de 609 keV do ?'*Bi. As amostras foram secas em estufa a 105 °C
antes das contagens e a equacgao 28 foi utilizada para calcular as atividades das
amostras.

As determinagdes foram realizadas em dois conjuntos de amostras. O
primeiro foi tomado em 6 pontos de amostragem na asa oeste, distantes 30 m entre
si e em formato de cruz, em cada qual foram separadas 2 amostras, uma de
superficie e outra de fundo a profundidade de 0,3 m. Os tempos de contagem destas
amostras foram 600 s. O segundo conjunto foi montado a partir de 4 amostras néo
seladas tomadas ap6s a homogeneizagao do rejeito, conforme descrito na subsecgéao
3.5.4 Preparacado do solo e rejeito para montagem das colunas. Os tempos de

contagem destas amostras foram 3600 s.

C
A =A = 28
226g, ~ 2145 " gymt (28)

onde

A226R = concentracdo de atividade de *Ra na amostra (Bq kg™')

a

Ayy4 = concentragio de atividade de *'*Bi na amostra (Bq kg™')
Bi

C = contagem liquida no pico do ?'*Bi (eventos ou contagem no tempo t)
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€ = eficiéncia de detecgéo (cps Bq'1)

Y = fragdo de emissao para o raio gama do *'*Bi (adimensional)
m = massa da amostra (kg)

t = tempo de contagem (s)

Para o solo, as determinacdes foram realizadas a partir de 3 amostras
tomadas apés homogeneizagdo conforme descrito na subsec¢éo 3.5.4 Preparacéo do
solo e rejeito para montagem das colunas. Os tempos de contagens destas
amostras foram 36000 s.

As atividades correspondentes as fragdes emanadas de ?*’Rn para o rejeito,
e o solo foram determinadas de maneiras distintas, a saber:

Para o rejeito, as 12 amostras que integraram o primeiro conjunto para
determinacdo da fracdo ndo emanada foram acondicionadas em garrafas de
polietileno tereftalato (PET) de 185 mL e suas atividades do pico gama de 609 keV
do 2"Bi foram medidas antes da selagem e novamente ap6s selagem e obtencéo de
equilibrio secular entre ?°Ra e #'*Bi. A diferenca de atividades entre contagens de
uma mesma amostra € igual a sua atividade de emanagéo que, quando comparada
com a concentracgdo de *°Ra, resulta no coeficiente de emanac&o da amostra.

A selagem de amostras contendo ?*’Rn em garrafas PET é uma sugestdo da
empresa Genitron Instruments no manual do AlphaGUARD, mais especificamente
no AquaKIT — Accessory for radon in water measurement in combination with the
radon monitor AlphaGUARD (GENITRON, 1997). Embora, a sugestdo seja para
armazenamento de amostras de agua — geralmente amostras com baixa atividade
de ?*Rn, ficou evidente que se a selagem funciona para agua também o deveria
fazer para amostras solidas. Este fato foi comprovado colocando 5 garrafas cheias

de rejeito e seladas dentro de um container de ago, cujo ambiente foi monitorado
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pelo monitor de radénio AlphaGUARD por 1 més e nao foi observada atividade
relevante em seu interior.

O coeficiente de emanacéao do rejeito — O coeficiente de emanacgao é igual a razédo
entre a atividade de ?*’Rn que escapa do reticulo cristalino de uma amostra e a
atividade de *Ra da mesma amostra, podendo ser expresso como um percentil e &
uma grandeza importante na modelagem da exalagdo. O coeficiente de emanagao
do rejeito foi determinado a partir dos resultados obtidos na determinagédo do
parametro A concentracdo de atividade de *°Ra (R) do rejeito e solo desta
subsecao.

Para o solo, a URSNC recomenda que, na auséncia de valores medidos,
seja utilizada uma estimativa de E igual a 35% tanto para rejeito como para
cobertura. Ja a IAEA (1992) recomenda que, nestas mesmas condig¢des, este valor
seja de 25%. Porém, como serd mostrado na subsecado 4.8 O solo estudado como
elemento atenuador da exalacdo de #*’Rn, o seu valor foi determinado com exatid&o.
Densidades do rejeito e solo — A densidade do solo no campo foi determinada pelo
método da escavagdo (CENA, 2008) empregando sacos plasticos para
acondicionamento das amostras, nivel de mao para nivelamento da superficie e
limitacdo do nivel de agua e duas provetas graduadas — uma de 250,0+£2,5mL e
outra de 500,0 £ 10 mL. Os buracos resultantes das escavacdes tinham arestas
suaves e antes da disposicao de agua receberam uma folha fina e maleavel de
plastico para sua impermeabilizagao.

As amostras foram destorroadas e colocadas para secar em forno a
temperatura de 105°C por 24 h antes de ter suas massas medidas. As 3
amostragens ocorreram préximas dos pontos de amostragem do solo descrito na

subsecédo 3.5.2 A amostragem de solo. A densidade do solo de enchimento das
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colunas foi determinada durante o ensaio de Proctor normal para compactagao do
solo no enchimento das colunas.

Para o solo utilizado nas colunas de solo-rejeito, a densidade foi
determinada através da massa especifica aparente seca no ensaio Proctor normal,
Figura 20.

A densidade do rejeito foi determinada apds o enchimento das colunas de
rejeito e solo através da relagao entre a massa adicionada e o volume medido com
agua até o nivel de rejeito compactado em uma das colunas.

Alturas do perfil de rejeito — Elas foram medidas através de observagao do perfil
d’agua em furos realizados com cavadeira nas duas asas. Porém, o valor utilizado
nas colunas para o experimento de solo-rejeito foi de 0,50 m.

Coeficientes de difusdo do rejeito e solo — Eles foram medidos de maneiras
distintas, a saber:

O coeficiente de difusdo do rejeito seco foi determinado através da equagéao
19 e para sua determinagao foram construidas 8 colunas com alturas variando de
0,170 m a 2,10 m e diametro interno igual a 0,246 m. O rejeito utilizado na montagem
foi preparado segundo os procedimentos descritos na subsecgéo 3.5.4 Preparacéo do
solo e rejeito para montagem das colunas. A montagem das colunas foi realizada em
duas etapas, a primeira compreendeu o enchimento das colunas que, uma a uma,
foram dispostas inclinadas, de tal forma que ao receberem uma porgao de rejeito, na
extremidade aberta, ela deslizava para a extremidade fechada. A segunda etapa foi
iniciada pelo posicionamento vertical das colunas e enchimento total com inicio da
compactacgao utilizando um martelo de borracha. O processo de enchimento com

batidas de martelo nas laterais, em cada coluna, foi repetido até que a variagao de
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volume fosse nula. Em seguida, foi retirado o excesso de rejeito de cada coluna
utilizando uma pequena concha de aco.

Apds algumas semanas, foi realizada uma amostragem de exalagdao de
22Rn nas colunas usando-se 2 coletores em cada uma com tempo de amostragem
igual a 24 h. Os resultados de taxas de exalacdo de #*’Rn obtidos nas colunas de
0,5m, 0,7m, 0,9m, 1,30 m, 1,70 m e 2,10 foram substituidos na equacao 19. As
constantes de entrada da equacdo 19 foram: concentracdo de atividade de **°Ra,
R=7311+ 122 Bgkg’, densidade do rejeito na coluna, p = 1545+ 40kgm>,
coeficiente de emanacgao, E = 7,01 + 0,09 % e constante de decaimento do %*°Rn,
A =2,098x107" s™.

O coeficiente de difusao do rejeito umido utilizado nas colunas de solo-rejeito
foi determinado através da equacgao 19, usando o valor médio de taxa de exalagao
de ?*’Rn obtidos em cinco coletores 607, na amostragem para avaliacdo da
atenuacgao da exalagao nas colunas de solo-rejeito.

O coeficiente de difusdo do solo foi determinado a partir dos resultados de
taxa de exalagdo medidos nas colunas de solo-rejeito. Chauhan e Chakarvarti
(2002) em um experimento similar utilizaram a equagao 29 para meios porosos.

2
D= E[Mj (29)
In N,/N,

onde:
D = coeficiente de difusdo de *?Rn (m?s™)
x = altura de solo em cada uma das colunas (m)

N = concentragdo de ?*Rn na altura x (Bq)
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A IAEA (1992) recomenda que na auséncia de métodos diretos de
determinacao do coeficiente de difusdo a equacao 30 pode ser empiricamente usada

para solos com compactacio alta.

D =35%10"% exp(~1,25m — Tm>) (30)
onde:
D = coeficiente de difusdo de *?Rn (m?s™)

m = fracdo de umidade de saturagéo (adimensional)

A densidade especifica do rejeito e solo — As densidades especificas do rejeito e
solo foram determinadas segundo os procedimentos da NBR 6508 Gréaos de solo
que passam na peneira de 4,8 mm — Determinagdo da massa especifica (ABNT,
1984a). As massas das amostras e suas respectivas umidades foram preparadas
segundo os procedimentos da NBR 6457 Amostras de solo — preparagdo para
ensaios de compactacgao e ensaios de caracterizacdo (ABNT, 1986a) e seu anexo —
Determinacdo do teor de umidade de solos. Os ensaios foram realizados em 3
amostras de solo e 3 de rejeito, secas a sombra. Nas determinagdes foi empregada
agua deionizada e deareda e as massas das amostras de solo foram iguais a
0,05250 kg e das amostras de rejeito iguais a 0,05100 kg. As medidas de massa
foram realizadas em balanga com duas casas decimais, a temperatura ambiente foi
15,0 °C e a temperatura da agua foi 14,5 °C.

A porosidade do rejeito e solo — As porosidades do rejeito e solo foram
determinadas indiretamente, ou seja, foram calculadas. Os resultados foram obtidos

a partir da equagao 31 (LIBARDI, 2005) e os valores utilizados nas determinag¢des
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foram obtidos dos parametros densidades do rejeito e solo e a densidade especifica

do rejeito e solo determinados nesta subsecao.

n=1-- (31)
Ps

onde
n = porosidade calculada

p = densidade do solo ou rejeito
ps = densidade de solidos ou densidade especifica

A capacidade de campo — Para as determinagdes, foram realizadas 3 amostragens
de solo, todas tomadas a profundidades maiores que 1,20 m e préximas dos pontos
de amostragem de solo conforme a subsec&o 3.5.2 A amostragem de solo. Elas
foram realizadas com trado mecéanico e as amostras acondicionadas em sacos
plasticos e secas em estufa a 105°C até massa constante. A capacidade de campo
foi determinada dividindo-se a massa de agua da amostra pela massa da amostra
seca. As massas foram medidas em balang¢a de duas casas decimais.

A granulometria — Embora, n&o seja um dado necessario para o modelo utilizado
neste trabalho, ela foi determinada para o solo de montagem das colunas. Esta
decisdo fundamenta-se no fato que a classe textural de solos conduz a sua
diferenciagdo predominante — arenosos, siltosos e argilosos, que pode permitir
correlacionar propriedades importantes do solo, tais como drenagem, porosidade,
resisténcia a erosdo e susceptibilidade a compactacdo (REINERT; REICHERT,

2006), além de outros fatores relacionados indiretamente com o coeficiente de
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difusdo e fator de emanacéao, por exemplo, a capacidade de campo (CC) e o ponto
de murchamento permanente (PMP).

A granulometria por peneiramento fino e grosso foi realizada em 3 amostras
de solo, tomadas nos mesmos locais onde foram retirados os solos utilizados nas
montagens das colunas de solo-rejeito. Os ensaios seguiram os procedimentos da
norma NBR 7181 Solo — Andlise granulométrica, (ABNT, 1981b), a qual foi
acrescentada peneira de 0,038 mm, e a amostragem seguiu os procedimentos da
NBR 6457 — Amostras de solo — Preparacdo para ensaios de compactacado e

ensaios de caracterizagao (ABNT, 1986a).
3.6 O padréo de exalacéao

Para validar a metodologia de amostragem utilizando o coletor 607 foi criado
0 padrdao de trabalho conforme descrito na subsecédo 3.3.4 A amostragem em
ambiente controlado. O minério de caldasito tinha granulometria entre 1,168 mm e
0,589 mm, massa igual a 67,2 + 0,15 kg e, na caixa, area total de exalagao igual a
0,2968 + 0,0033 m? e altura igual a 0,113 + 0,002 m.

Como foi apresentado na subsecdo 3.5.1 O modelo de transporte de %’°Rn, a
equacado 19 pode ser utilizada para medida da taxa de exalagao de radbnio no

padrao de trabalho.

J(x) = RpEA/AD tanh(x %)
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A concentragdo de atividade de ?*°Ra (R) no caldasito é igual @ soma de
duas fracbes de atividade de seus produtos de decaimento, uma retida e outra
emanada. A primeira corresponde a atividade de 2"*Bi resultante do decaimento de
222Rn que ficou preso no reticulo cristalino da matriz (R;) e a segunda é igual &
atividade de %?Rn que emanou da amostra (Re), o que pode ser representado

matematicamente pela equagéao 32.

R=R. +R, (32)

Para determinacao da atividade da fracio retida foram montadas 3 amostras
de caldasito na geometria 607, o material foi seco em estufa por 24 h a temperatura
de 72 °C. Cada amostra foi submetida a 3 contagens gama em detector 3x3 de Nal
através do pico de 609 keV do 2"*Bi por tempo de 3600 s.

Para determinacdo da atividade de ??Rn emanado, foram tomadas duas
amostras de 0,02500 kg, uma de 0,0500 kg e uma de 0,100 kg de caldasito e
seladas em recipientes de contencéo: 3 reatores de vidro e 1 container de acgo inox.
A atividade de ?*’Rn foi medida ap6s a obtencéo de equilibrio secular nas amostras
utilizando detector de 2?Rn marca Genitron, modelo Alpha-Guard. Este equipamento
mede a atividade de ?*’Rn no ar que, neste caso, é realizado em circuito fechado,
recirculando os gases do recipiente que contém a amostra e do detector ativo do
Alpha-Guard. O Alpha-Guard foi limpo com ar utilizando filtro de carvao ativado entre
uma determinagcdo e outra, e uma nova contagem foi iniciada somente apos

observacgéo de condicdo normal da contagem de fundo.
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Os resultados médios das atividades de *?Rn nas quatro amostras foram

usados na equagdo 33 para determinacdo da atividade de “*Ra (R,)

correspondente a fragdo de *’Rn emanada da amostra.

R = Azzan (V' -v)

e

(33)
m

onde:

R, = concentragéo de atividade de **’Rn emanada da amostra (Bq kg™)

4y, = concentragio de atividade de *Rn emanada do caldasito ou rejeito

industrial (Bq m™)
V' = volume que encerra a amostra durante a determinacéo (m?)
V = volume da amostra (m?)
m = massa de amostra (kg)
Apos as determinagdes das fragdes descritas anteriormente, os resultados

foram usados para determinar o coeficiente de emanagao dado pela equacao 34.

R
E=100-——¢— (34)

4226 p,
onde:
E = coeficiente de emanacao de #’Rn no caldasito ou rejeito industrial (%)

A226Ra = concentracgdo de atividade de **°Ra na amostra (Bq kg™")

Para a determinagao da densidade do caldasito, foram utilizados os valores
de massa, altura e area superficial da caixa apresentados no primeiro paragrafo

desta subsecao, obtendo-se o valor 2001 + 23 kg m™.
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O coeficiente de difusdo foi medido empregando duas massas iguais de
caldasito colocadas em duas colunas de PVC de 0,25 m de didmetro. Devido a
dependéncia do coeficiente de difusdo com a granulometria, foi preparado um
volume de areia seguindo os procedimentos de preparagdo granulométrica do
caldasito. Ap6s secagem, a areia foi depositada em uma das colunas com altura de
0,42 m acima da superficie de caldasito. Alguns dias depois, foram colocados trés
coletores 607 em cada coluna por 24 h e os valores médios de exalagdo de *°Rn
obtidos  foram: N;=1,12+0,15Bgqm?s’ e N,=0,94+0,10Bgm?s,
considerando x1=0m e x; = 0,420 m que substituidos na equacao 29 resultaram
emD.=12310°"m?s™,

Retornando a equagao 19, observa-se que se o argumento da tangente
hiperbolica for menor que 0,3 (D >2,94 107" m?s™") entdo a exalagdo pode ser

expressa pela equacao 35.

J(x) = RpExA (35)

Esta situacdo, esperada para meios com granulometria alta, auséncia de
umidade e espessura da camada do rejeito pequena, € condigdo necessaria para a
elaboracdo de um padrdo de exalagdo de 2?Rn. Assim, a determinacdo do
coeficiente de difusdo para o caldasito justifica-se apenas para avaliagdo do
argumento da tangente hiperbolica — 4,64 102 com x=0,113 £0,002m e

D=1,2310°m?s™.
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4 RESULTADOS E DISCUSSAO

4.1 A coadsorcéo de ??Rn e vapor d’agua

O experimento mencionado na subseg¢ao 3.3.2 A coadsorcdo de vapor
d’agua tem seus resultados apresentados na Tabela 2 e Figura 13. A Tabela 2
apresenta os valores de massas de vapor d’agua inicial e final de cada coletor e os
respectivos resultados de amostragens para medida de exalagao de 222Rn na caixa

contendo caldasito na granulometria entre 1,168 mm e 0,589 mm.

Tabela 2 — Resultados de medida de taxa de exalagdo em 3 ensaios com 6 coletores 607 em cada
um, sendo 3 com pré aporte inicial de vapor d’agua e 3 sem aporte

tempo de t,=0,84dt=183d tr=1,83d%=2,80d tr=2,80dt=3,84d
amostragem (Experimento A) (Experimento B) (Experimento C)
coletores 1 2 3 1 2 3 1 2 3

mOd‘?‘? vapor 3 99 3,95 3,9 6,75 6,55 6,45 8,80 9,00 9,00
agua

m 460 460 455 710 680 68 915 930 930
055+ 054+ 053+ 050+ 052+ 052+ 049+ 046+ 050+

JBam’s) 005 005 005 006 006 005 005 006 006
coletores 4 5 6 4 5 6 4 5 6
Mo 000 000 000 000 000 000 000 000 0,00
m 155 160 165 160 155 1,60
J(Bqmis’y 056 055% 057+ 057% 053+ 055% 053 055 0563

0,05 0,05 0,05 0,05 0,05 0,05 0,05 0,05 0,05

A Tabela 3 traz os valores médios dos aportes de vapor d’agua e das taxas
de exalagao. Considerando como valor verdadeiro os valores obtidos a partir dos 3

conjuntos de 3 coletores sem pré-adsor¢gao e comparando-o com o respectivo valor
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médio daquele com pré-adsorcdo, pode-se afirmar que a adsor¢do de *?’Rn é

prejudicada pela pré-adsorg¢ao de vapor d’agua.

Tabela 3 — Massas mzt)ézcgias de vapor d’agua inicial e final nos coletores 607 e taxas de exalagao

médias de “““Rn nos 3 ensaios de coadsorgio
valores médios para os coletores  valores médios para os coletores
607 com aporte inicial de vapor 607 sem aporte inicial de vapor
d’agua d’agua (mp =0 g)
experimento taxa de taxa de
Mo H,0  my H,0 exalaggoJ H20 exalacdo J difez(r)/e;wga
(g) (g) (Bq m-2 S-']) (g) (Bq m-2 S-1) 0
A 3,93 4,58 0,54 £ 0,05 1,92 0,56 £ 0,05 -3,4
B 6,58 6,92 0,51 £ 0,06 1,58 0,55 £ 0,05 -7,3
C 8,93 9,28 0,47 £ 0,06 1,78 0,55 £ 0,05 -14,0

Este fato somente foi observado claramente para valor de aporte inicial
médio de vapor d’agua maior que 8,93 g — experimento C. Porém, a coadsorc¢ao de
vapor d’agua é um fenébmeno simultaneo e, em condigdes de campo, esperam-se
valores percentuais de interferéncia (diferenca %) menores que aqueles observados
neste experimento. A Figura 13 mostra os valores de massa de vapor d’agua nos
coletores 607 desde o momento inicial de colocagdo dos coletores no ambiente
saturado com vapor d’agua, até o fim da amostragem. As massas dos 9 coletores
foram medidas nos tempos tp =0d, t1 =0,05d,t,=0,84d,13=1,83d,%4=2,80d e
ts = 3,84 d, onde t, € 0 momento de entrada dos 9 coletores no recipiente saturado

de vapor d’agua.
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massa de agua no coletor (1 0° kg)

2,00 4,00

tempo (d)

Figura 13. Massas de vapor d’agua nos coletores 607 usados para avaliar a coadsorgao de vapor
d’agua e 22Rn em ambiente controlado

Em uma situagédo similar, foi realizado um experimento com 6 coletores
colocados para amostrar simultaneamente por 0,97 dias. Dos 6 coletores, 3 foram
colocados anteriormente em ambiente saturado apenas em vapor d’agua por 24
horas e os outros 3 em estufa a 72 °C. Desta forma, houve uma pré-adsorcao de
vapor d’agua e os resultados de exalacdo sédo apresentados na Tabela 4. Este
experimento mostra que amostragens de 1 dia, utilizando o coletor 607, com aporte
de massa de vapor d’agua inferior a 5 g néo interferem no resultado de taxa de
exalagao de %*?Rn.

Embora os experimentos anteriores tenham indicado uma diferenca pequena
entre os resultados de taxa de exalagado, claramente decorrente do aporte inicial de
vapor d’agua, pode-se concluir que, para amostragens com aporte inferior a

0,0070 g de vapor d’agua, a coadsorgao tem influéncia desprezivel na quantificagao
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da exalagdo de *??Rn utilizando carvao ativado segundo a geometria e condi¢des de

amostragem do coletor 607.

Tabela 4 — Massas de agua inicial e final nos coletores 607 e taxas de exalagao de 222Rn

em ensaio de coadsor¢cdo com e sem pré aporte inicial de vapor d’agua

Amostra ~ Mreoinicial amggt]r':gem Amrzo J(6(_)7)_

(9) @) (9) (Bqm?s™)
1 3,90 0,7 4,60 0,55 +£0,05
2 3,95 0,65 4,60 0,54 £ 0,05
3 3,90 0,65 4,55 0,53 £ 0,05
4 0,50 1,55 2,05 0,56 = 0,05
5 0,45 1,60 2,05 0,55+ 0,05
6 0,35 1,65 2,00 0,59 £ 0,05

Assim sendo, pode-se inferir dos resultados anteriores uma qualidade

importante do coletor 607, ou seja, a influéncia da coadsor¢ao de vapor d’agua para

periodos de até 4 dias pode ser desprezada. Porém, deve-se zelar para que o

aporte de vapor d’agua, durante uma amostragem, fique dentro dos valores

mencionados.

4.2 A distribuicdo de ’Rn no coletor 607

Como foi mencionado na subsecdo 3.3.1 A distribuicdo de *’Rn no coletor,

a distribuicdo axial de ?*’Rn 607 pode ser ndo uniforme. As Tabelas 5 e 6

apresentam os resultados de atividade de ?*’Rn e a massa de vapor d’agua

acumuladas em cada camada, respectivamente.
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Para quantificar a atividade de ?*’Rn em cada camada de carvao foi utilizada

a equacao 36.

A= A (36)

6‘]/6_’1'1“2 (- e Hle )

onde

A = atividade de %*’Rn (Bq)

C = contagem liquida no pico do ?'*Bi (cps)

A = constante de decaimento do %°Rn (2,098x10”" s™)

€ = eficiéncia de deteccéo para o pico do 2"Bi (cps Bq™)

te = tempo de espera entre fim da amostragem e inicio de contagem (s)
t. = tempo de contagem (s)

A Tabela 5 mostra que as atividades de ?*’Rn nas camadas mais proximas a
superficie de amostragem s&o maiores independentemente do tempo de
amostragem. Porém, a partir de dois dias de exposi¢cdo, observa-se aumento
gradativo na adsor¢do nas camadas mais distantes da superficie de exalagao.

A Tabela 6 mostra o comportamento do coletor com relagéo a adsorcao de
vapor d’agua, indicando inicio de saturagdo de locais de adsor¢do nas camadas

mais proximas da superficie de exalacao.
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Tabela 5 — Atividade de *’Rn (Bq) adsorvido nas camadas discretizadas dos coletores Ae B e
tempos de amostragens

a::gg'f;g:m 1,13 d 1,95d 2,94 d 3,92 d
camadas Atividade de ?*’Rn (Bq)
As 253413 366120 53822
A; 111£10 24918 28918 38119
A 4018 101412 196413 26314
Aq 745 2518 112415 142415
As 016 1216 93+13 105£13
B, 271414 37124 38919 53024
B, 1039 193+19 28817 41118
Bs 1948 93+16 173£15 245417
B, 445 35£15 111£16 148416
Bs 147 1116 54411 70413

As camadas superiores nao apresentam atividade relevante para tempos de
amostragem inferiores a 2 dias, indicando 6tima presenca de locais de adsor¢gdo. Em
face destes resultados, optou-se por tempo de amostragem de 1 dia em
experimentos utilizando o coletor 607, considerando ainda nesta decisdo que as
condi¢cbes de campo podem interferir nas propriedades de adsorc¢ao, reduzindo-as.
Além disto, também foram consideradas as condi¢des ambientais necessarias para
uma amostragem e o numero elevado de coletas exigido pelo delineamento
experimental.

Outro detalhe importante que pode ser extraido da Tabela 5 é a necessidade
de homogeneizagao do carvao ativado do coletor antes da contagem, pois o padréo
utilizado tem distribuicdo homogénea de ?*°Ra e, conseqiientemente, de ?*’Rn, o

que evidentemente ndo acontece com o coletor ao final de uma amostragem.
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Tabela 6 — Massa de agua adsorvida nas camadas dos coletores A e B e tempos de amostragens

Massa de agua (g) na camada ao final da amostragem e tempo

Camada do de amostragem

coletor 113 d 1,95 d 2,94 d 3,92 d
AO1 0,50 1,00 1,10 1,10
A02 0,35 0,35 0.5 0,45
A03 0,30 0,20 0,35 0,35
AO4 0,20 0,20 0,20 0,30
AO5 0,05 0,15 0,20 0,30
BO1 0,55 0,75 1,20 115
B02 0,45 0,55 0,50 0,70
B03 0,30 0,20 0,30 0,40
BO4 0,10 0,20 0,20 0,40
BO5 0,10 0,15 0,30 0,30

No coletor (US Army M11 gas canister) descrito por Countess (1976) o autor
realiza a homogeneizagdo do carvao apos amostragem, mencionando que este fato
poderia levar & perda de ?*’Rn. A razdo é simples, pois, para que o carvdo seja
homogeneizado, tem-se que destruir o lacre do dispositivo que encerra o carvao e,

consequentemente, ele ndo poderia ser reutilizado na geometria original.

4.3 A comparacao entre os coletores em amostragens realizadas em ambiente

controlado

Como foi mencionado na subsecédo 3.3.3 A comparagdo com o coletor de

grande area, foram realizadas 6 amostragens utilizando o caldasito na granulometria
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situada entre 1,168 mm e 0,589 mm, conforme descrito na subsegcdo 3.3.4 A
amostragem em ambiente controlado.

Os resultados medidos de exalagdo de “*?Rn das amostragens s&o
apresentados na Tabela 7 e o aporte de vapor d’agua para as correspondentes
amostragens sao apresentados na Tabela 8. As atividades nos coletores de grande
area e 607 foram determinadas utilizando-se da geometria 607, equagao 11, e as
taxas de exalagao foram determinadas utilizando-se da equacido 12. No caso do
coletor de grande area houve ainda uma corregao de atividade decorrente da massa

de contagem ser menor que a de amostragem.

Tabela 7 — Resultados de taxa de exalagdo de *22Rn em coletores 607 e de grande area em

experimentos com tempos diferentes de amostragem realizados em ambiente

controlado
experimento taxas de exalacdo (Bq m?s™)
(tempo de coletor 607 coletor de grande area
amostragem)

(d) 1 2 1 2
1(0,72) 0,58 £ 0,06 0,57 £ 0,06 0,53 £ 0,06 0,52 £ 0,06
2(1,11) 0,56 + 0,06 0,55 + 0,06 0,46 + 0,05 0,52 + 0,05
3(1,97) 0,52 + 0,06 0,53 + 0,06 0,45+0,14 0,44 +0,13
4 (3,00) 0,48 £ 0,05 0,49 £ 0,05 0,40+ 0,14 0,39+0,14
5(3,96) 0,54 + 0,06 0,53 + 0,06 0,36 + 0,18 0,36 + 0,18
6 (4,79) 0,50 £ 0,05 0,48 +0,05 0,28 + 0,16 0,26 + 0,15

Os resultados das Tabelas 7 e da Tabela 8 quando comparados para os dois
coletores evidenciam que o coletor 607 apresenta maior precisdo € menor
correlagdo entre tempo de amostragem e aporte de vapor d’agua. Os mesmos
resultados também mostram a fragilidade do coletor de grande area para

amostragens com aporte de vapor d’agua maior que 4,45 g.
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Tabela 8 — Aporte de vapor d'agua nos coletores 607 e de grande area em experimentos com
tempos diferentes de amostragem de ?22Rn realizados em ambiente controlado

experimento 607 grande area
(tempo de

amos(t(rja)lgem) m1, H20 () m, H20 (9) m1, H20 (9) m1p, H20 ()
1(0,72) 1,65 1,35 4,80 4,45
2(1,11) 1,50 1,50 4,30 4,15
3(1,97) 2,30 2,30 7,10 6,90
4 (3,00) 2,80 2,75 8,50 8,25
5 (3,96) 4,35 4,50 12,15 12,30
6 (4,78) 6,10 5,85 14,15 14,35

4.4 O padréo de exalacéo de ?*’Rn

Como foi apresentado na subsecao 3.6 O padrao de exalagao, a equagao 19
foi utilizada para determinacdo da taxa de exalacdo de ?*’Rn na caixa contendo
caldasito.

O coeficiente de emanacao foi determinado a partir dos resultados das
atividades de ??Rn nas 4 amostras de caldasito lacradas nos reatores e recipiente.
Na determinacdo de concentracdo de atividade de ?*’Rn emanada, foi utilizada a
equacao 33 e, a partir da equacao 34, foram determinados os coeficientes de
emanacao para cada amostra. Na Tabela 9, sdo mostrados os volumes dos
recipientes, concentracdes de atividade determinadas para cada amostra, além, dos
respectivos coeficientes de emanacgao para cada uma delas. O valor médio obtido foi

4,2+0,1 %.
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Tabela 9 — Massas, volumes dos recipientes de contengcdo, concentragbes de atividade e
coeficientes de emanacgao nas 4 amostras de caldasito usadas para determinagdo do
coeficiente de emanacgao

Reator 1 Reator 2 Reator 3 Container
m (kg) 0,025 0,05 0,025 0,1
V (L) 0,001863 0,001843 0,001863 0,051265
Re (Bq m™) 15190,4 29738,67 14860,8 2116
'(A‘B(:Z;S?)) 1131,989 1096,167 1107,427 1084,767
E (%) 4,12 4,25 4,16 4,08

A concentracdo de atividade de ?*°Ra no caldasito (R) resultante das 9
determinacdes das 3 amostras foi igual a 26611 + 581 Bq kg™'. As demais variaveis

foram: densidade do caldasito p = 2001 + 22 kgm?; constante de decaimento do

22Rn A = 2,0610°s™ e altura do perfil x = 0,113 + 0,002 m. O coeficiente de
emanacao foi determinado a partir da substituicio dos dados da Tabela9 na
equacgao 32. O valor calculado resultou em uma taxa de exalagdo no caldasito igual
a 0,52+ 0,04 Bgm?s™.

Comparando-se este valor com os resultados médios obtidos nas
amostragens realizadas com os coletores 607 e de grande area, mostrados nas
Tabelas 2, 3, 4 e 7, pode-se concluir que ambos o0s coletores apresentaram
resultados validos. Porém, focando a atenc¢ao nos resultados da Tabela 7, verifica-se
que o coletor de grande area apresentou boas propriedades de coleta de 222Rn
apenas para tempos inferiores a 0,69 dias. O mesmo fato pode ser verificado para o
coletor 607, porém, o periodo de amostragem se estende a quase 5 dias.

O aspecto apresentado anteriormente conferiu ao coletor 607 uma
caracteristica muito importante, ou seja, capacidade de amostragem em periodos de
24 horas. Sua importancia esta no fato que, embora, tenha-se admitido para efeitos

de amostragem que a exalagao € constante, é notorio que esta grandeza varia em
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funcdo das condicbes de temperatura, pressdo e deslocamento de ar, grandezas
dependentes do posicionamento do sol e, portanto, ciclicas em periodos de

24 horas.

4.5 O padréo de trabalho de exalacdo de %*°Rn

O valor médio de taxa exalacdo de ?*’Rn obtido com o coletor 607 a partir
dos resultados de taxas de exalacao apresentados na Tabela 2, 4 e 7, excetuando-
se os 3 valores com aporte inicial de vapor d’agua maior que 7,00 g da Tabela 2,
obtém-se 0,54+ 0,03 Bqm? s Comparando-o com o valor tedrico apresentado na
subsegdo 4.4 O padrdo de exalagdo de ?*Rn, — 0,52 + 0,04 Bqm?s™, pode-se
concluir que o coletor 607 € um bom instrumento de coleta para a quantificacdo da
taxa de exalagdo de #*?Rn. Logicamente que esta conclusao deve ser condicionada
a observacdo dos procedimentos de preparagdo do carvdo, montagem dos
coletores, amostragens e preparagao das amostras para contagem.

Os pontos mais relevantes com relagao as amostragens de 22Rn no padrao
de exalagcdo foram as validacbées do coletor 607 e do padrdo de exalagdo de
caldasito.

O USDE (1978) realizou um experimento em colunas utilizando areia, areia
fina e bentonita, porém, o 6rgao informa que houve dificuldades para quantificagéo
da taxa de exalacdo de ?*’Rn na superficie material-atmosfera, atribuindo essas
dificuldades a incerteza associada a utilizagao da técnica de carvao ativado nas

amostragens.
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4.6 A taxa de exalacdo de “*’Rn na bacia de rejeitos radioativos

As amostragens na bacia de rejeitos radioativos da UTM - Caldas seguiram

os procedimentos indicados na subsecao 3.4 A bacia de rejeitos radioativos e os

procedimentos de amostragem.

As amostragens de inverno da asa oeste foram realizadas entre os dias

24/07/2006 e 23/08/2006 e os resultados das taxas de exalagdo em cada ponto de

amostragem sao apresentados na Tabela 3 do Apéndice B. A média da taxa de

exalagdo das 119 amostras tomadas foi 1,30 + 1,24 Bqm?s™ e a Figura 14 traz a

distribuicao dos valores de taxa de exalacéao.
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Figura 14. Frequéncia das taxas de exalacdo de

*2Rn determinadas para a asa oeste no inverno

de 2006

A seta escura nas Figuras 14 — 17, abaixo do eixo da abscissa, indica o valor

de referéncia considerado.
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As amostragens na asa oeste no verdao de 2007 foram realizadas entre os
dias 02/03 e 04/03. A média da taxa de exalacdo das 109 amostras tomadas foi
2,11+2,12Bgm?s’ e a Figura 15 traz a distribuicdo dos valores de taxa de
exalacgao.

Comparativamente, os dois resultados da asa oeste apontam para uma
dependéncia inversa da exalagdo com a temperatura, resultando em valores quase
duas vezes maiores entre as duas estacdes. Ja na asa norte, esta dependéncia nao
foi observada, porém, este fato pode ser atribuido a umidade quase constante do
rejeito, pois, mesmo em dias secos, a superficie do rejeito desta asa sempre
apresentava caracteristicas de muita umidade. Independentemente do dia em que

se ia a bacia, sempre ficava a impressao de que havia chovido no dia anterior.

Asa Oeste - Verdo de 2007
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Figura 15. Frequéncia das taxas de exalacdo de *2Rn determinadas para a asa oeste no verao de
2007

Na asa norte, as amostragens de inverno foram realizadas entre os dias

20/08/2007 e 22/08/2007 e o numero de amostras foi igual a 122. Os resultados
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individuais sao apresentados na Tabela 1 do Apéndice B e na Figura 16 é mostrado
um histograma com a frequéncia dos valores de taxa de exalagdo determinados. O
valor médio obtido foi igual a 1,15 + 1,67 Bq m?s™.

No inicio do ano de 2007, foram realizadas 82 amostragens na asa norte,
entre os dias 07/03 e 07/05. Devido ao volume de chuvas da época, foram tomadas
60 amostras no verao (07/03/2007) e 22 no outono (07/05/2007) com valor médio de
taxa de exalacdo igual a 1,03+ 1,26 Bqm?s’. Na Tabela3 do Apéndice B
apresentam-se os resultados de taxa de exalagdo, enquanto na Figura 17 um

histograma com a frequéncia dos valores de taxa de exalagao determinados.

Asa Norte -inverno de 2007

25 +

20 b
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LT ===

Taxa de exalagédo (Bq m2s?)

Figura 16. Frequéncia das taxas de exalacdo de *22Rn determinadas para a asa norte no inverno de
2007
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Asa Norte - Verado de 2007
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Figura 17. Frequéncia das taxas de exalacdo de *2Rn determinadas para a asa norte no verao de
2007

Considerando as areas das duas asas (25462 m? para a asa oeste e
33386 m? para a asa norte) e um valor médio a partir dos resultados de exalagao,

fica-se com um total de 3,61 10° Bq dia™.

4.7 Os parametros do solo e rejeito do modelo de transporte de ?’Rn

Concentracdo de atividade de ?*°Ra (R) no rejeito e solo — Os valores médios da
atividade de “*Ra (R) do primeiro conjunto de amostras do rejeito foram
6647 £ 1169 Bq kg'1 para as amostras de superficie e 6489 £+ 1918 Bq kg'1 para as

de fundo, como pode ser verificado na Tabela 10.
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Tabela 10 — Concentragdes de atividade de *Ra nas amostras de rejeito da UTM - Caldas

Atividade de ??°Ra (Bq kg™

Amostra norte centro sul leste oeste oeste
(30m) (60m)

superficie 5664 + 130 5965+ 124 8405+ 152 5727 £129 6311 +129 7813 + 147
fundo 6150 £ 128 5465+ 120 5324 £ 121 6525+ 130 10263+164 5211 +145

Os resultados anteriores apontaram para a necessidade de homogeneizagao
do rejeito utilizado como fonte de **Rn na montagem das colunas de solo-rejeito.
O resultado médio do segundo conjunto de amostras de rejeito foi igual a

6799 £ 113 Bq kg'1, obtido a partir de contagens apresentadas na Tabela 11.

Tabela 11 — Concentracdes de atividade de *Ra nas amostras de rejeito da UTM - Caldas
homogeneizado

Atividade de **Ra (Bq kg™)
1 2 3 4

Amostra

A 6724 + 62 6952 + 70 6817 + 67 6703 + 62

A segunda etapa, realizada nas 12 amostras dispostas em garrafas PET
resultou em um coeficiente de emanacao médio igual a 7,01 £ 0,09 %. Os valores
utilizados nesta determinagado, excluidas 4 amostras cujas selagens nao lograram
éxito, sdo apresentados na Tabela 12.

Desta forma, a atividade de %*°Ra igual a 6799 + 113 Bq kg 'representa
apenas a fragdo de sua atividade retida no reticulo cristalino ou, percentualmente,
igual a 93,04%, de onde se deduz que a atividade total de #°Ra do rejeito é igual a
7311+ 122 Bq kg™

Para simples verificagao da paridade entre as concentragdes de atividades
de #°Ra nos rejeitos depositados nas duas asas da andorinha, foram tomadas

quatro amostras de rejeito na asa norte e sua atividade média foi 6834 + 907 Bq kg™
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Os procedimentos de contagem foram iguais aos das amostras de rejeito da asa
oeste, inclusive o coeficiente de emanacao.

Fernandes et al. (1996) em dois furos, um em cada asa, em 35 amostras
estratificadas obteve valores inferiores a 3500 Bq kg™'. Destas amostras, 12 foram
tomadas em um furo de 1,20 m de profundidade na asa oeste e os valores relatados
sao todos menores que 1100 Bq kg™.

Coeficiente de emanacéo do rejeito e solo — O coeficiente de emanacgao do rejeito
foi determinado através dos resultados apresentados na Tabela 12, durante a
execugcdo dos procedimentos descritos na segunda etapa de determinagdo do
parametro Concentragdo de atividade de **°Ra (R) no rejeito e solo da subsegao 4.7
Os parametros do solo e rejeito do modelo de transporte de ?*’Rn e foi igual a

7,01 £ 0,09 %.

Tabela 12 — Contagens gama do pico de 609 keV nas amostras de rejeito acondicionadas em garrafa
PET de 185 mL antes e apés equilibrio secular

Atividade de #°Ra (Bq amostra™)
Ponto oeste centro leste sul norte
S 30cm S 30cm S 30cm S 30cm

74403 69376 74353 67851 111889 61847 74658 65881
+ 914 + 848 + 820 + 840 + 1104 + 757 + 834 +783

79207 74820 79647 71835 120308 66387 81739 71232

Ar + 884 + 839 + 791 + 829 + 1096 +790 + 956 + 935

O coeficiente de emanacgao do solo utilizado nas colunas de solo-rejeito foi
determinado empiricamente através do ajuste dos valores médios de taxa de
exalagdo de *Rn com os valores tedricos (equacdo 21) do experimento em colunas
de solo-rejeito (Tabela 16). Os valores medidos de taxa de exalagdo foram
diminuidos da fragcdo de exalagdo do solo, usando a equacgao 19, ajustando-se o

valor do coeficiente de emanacao do solo. O valor de Es que possibilitou o melhor
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ajuste foi 14,7 %, porém, as condigbes de contorno que levaram a este resultado
serdo discutidas mais detalhadamente na subsecdo 4.8 O solo estudado como
elemento atenuador da exalacdo de #?Rn.

Densidades do rejeito e solo — Os resultados de densidade de solo medidos pelo
método da escavacado foram 1230 + 25 kg, 1261 £ 25 kg e 1289 + 26 kg com um
valor médio igual a 1260 £ 29 kg — densidade de campo. No caso das colunas de
solo-rejeito, a massa especifica aparente seca maxima foi determinada a partir do
ensaio de compactacéo e foi 1686 + 41 kg m™.

Para o rejeito, a massa adicionada em cada coluna foi 306 £ 6 kg e o volume
determinado em uma das colunas foi 0,198 + 0,005 m° resultando em uma
densidade igual a 1545 + 36 kg m°.

Alturas do perfil de rejeito — Nas colunas de solo-rejeito, a altura do perfil utilizado
foi igual a 0,50 m. Para o depdsito de rejeito da UTM — Caldas, devido a agéo
inibidora da emanacao de ?*’Rn em perfis saturados, a espessura do perfil nas asas
norte e oeste foi determinada por observacdo em furos utilizando uma cavadeira,
com valor maximo encontrado entre o perfil de agua e a superficie de 1,2m. A
distancia entre a superficie e o perfil de agua foi medida em varias escavagdes,
convenientemente espacadas. Durante as escavagdes ficou evidente que a
superficie da asa norte esta proxima do perfil de agua e a asa oeste apresenta
valores variando de 0,0 m a até 1,2 m.

Coeficientes de difusdo do rejeito e do solo — Os coeficientes de difusdo do
rejeito seco para as colunas de 0,50 m até 2,10 m s&o apresentados na Tabela 13.
Ela mostra os resultados das taxas de exalagdao meédias obtidas nas colunas de

rejeito seco e os valores calculados de coeficientes de difusdo para cada uma das
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colunas considerando as constantes de entrada da equagao 19, mencionadas na

subsecao 3.5.7 Parametros de campo do modelo de transporte de %?Rn.

Tabela 13 — Coeficiente de difusdo (D) calculado usando a taxa de exalagao (J) determinada com o
coletor 607 em cada coluna de rejeito seco. O valor tedrico de taxa de exalagao (J;) foi
obtido usando o coeficiente de difusdo médio

Coluna C3 C4 C5 C6 c7 C8

Altura de rejeito (m) 0,50 0,70 0,90 1,30 1,70 2,10
J(Bgm?s™ 0,78 1,07 1,34 1,82 1,89 2,08
D (10°m?s™) 3,9 5,0 5,5 6,9 3,9 4,1
Ji(Bqm?s™) 0,79 1,07 1,32 1,73 2,02 2,21

O coeficiente de difusdo médio para o rejeito radioativo da UTM — Caldas
nas condigdes da subsecao 3.5.4 Preparacédo do solo e rejeito para montagem das
colunas, nas colunas de rejeito seco foi igual a 4,9+ 1,310°m?s™. Com este
coeficiente de difusdo médio, foram calculados os valores tedricos de exalagcado de
222Rn, apresentados na Ultima linha da Tabela 13.

No experimento das colunas de solo-rejeito, foi determinado o coeficiente de
difusdo do rejeito umido na coluna sem cobertura de solo e ele foi igual a
6,0+ 1,2 107" m?™". Para sua determinacdo, foi utilizada a equagdo 19 e o valor
médio de exalacdo de ?’Rn apresentado na primeira linha da Tabela 16. O teor de
umidade do rejeito nesta coluna foi 10,5 + 0,1 %.

Para o solo das colunas de solo-rejeito, foi determinado um coeficiente de
difusdo médio igual a 5,3+ 3,3 10® m?s. Este valor foi calculado pela média dos
coeficientes de difusdo determinados através dos resultados apresentados na

Tabela 16 e equagéao 29.
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O coeficiente de difusdo do solo também foi determinado através da
equacao 30 e foi igual a 7,48 10® m? s e o valor de umidade de saturacdo utilizado
foi 0,833.

A densidade especifica — Os resultados obtidos para o solo de montagem das
colunas de solo-rejeito foram 2,51 + 0,1 gcm™, 2,52+ 0,1 gcm™ e 2,52+ 0,1 g cm™,
enquanto para o rejeito foram 2,66+0,01gcm®, 2,66+0,01gcm> e
2,67 £0,01 gcm™ e as respectivas umidades iniciais das amostras foram 0,0428,
0,0515 e 0,0482 para o solo e 0,0050, 0,0015 E 0,0045 para o rejeito.

Porosidades calculadas do rejeito e do solo — Nas determinagbes de porosidade,
foi utilizado o valor maximo da massa especifica seca, 1686 + 41 kg m™, obtida no
ensaio de compactacio na subsecao 4.8 O solo estudado como elemento atenuador
da exalacdo de *?Rn e a densidade especifica determinada nesta subsecdo. A
porosidade calculada para o solo a partir da densidade do solo das colunas de solo-
rejeito foi igual a 0,329 e 0,420 para o rejeito.

A capacidade de campo — A capacidade de campo foi determinada para 3
amostras de solo tomadas a profundidades maiores que 1,20 m. As amostragens
foram realizadas com trado mecanico e acondicionadas em sacos plasticos e secas
em estufa a 105°C, até massa constante. As massas foram obtidas em balanca de
duas casas e os resultados foram 0,383, 0,451 e 0,404, resultando em um valor
médio igual a 0,412 £ 0,35.

A granulometria — Os graficos dos ensaios de granulometria das fragbes retidas
sdo apresentados na Figura 18. Na Figura 19 podem ser visualizadas fotos obtidas
por microscopia Optica da fragdo que passou na peneira de 0,038 mm. Na mesma
figura, observa-se que a maioria dos granulos que passaram na peneira de

0,038 mm tem dimensdes menores que este valor.
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Embora ndo tenha sido realizada analise granulométrica por sedimentacgao,
pode-se inferir da Figura18 e 19, que as fracbes de silte e argila sdo as
componentes principais das amostras — mais de 80 % (VARGAS, 1978).

Cardoso Neto (1997) apresenta uma classificacdo textural de solos, de
acordo com a classificagdo do Departamento de Agricultura dos Estados Unidos,
segundo fragdes percentuais de areia, argila e silte. Segundo as propriedades
dimensionais das particulas das amostras de solo, pode-se deduzir que ele tem
caracteristica argilosa ou argilosa-siltosa. O autor mostra que existe correlagéo entre
a classe textural do solo, a capacidade de campo e o ponto de murchamento

permanente.
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Figura 18. Granulometria das 3 amostras de solo antes da preparagéo para enchimento das colunas
de solo-rejeito
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O modelo de exalagao utilizado neste trabalho necessita do valor da agua
disponivel no solo das imediagdes da bacia de rejeitos da UTM — Caldas. Devido a

sua classe textural e a capacidade de campo igual a 0,412, entéo, foi inferido que o

ponto de murchamento permanente do solo estudado € da ordem de 0,25.
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Figura 19. Fotos do solo da fragao que passou na peneira de 0,038 mm em microscépio éptico
(fotos menores 1 divisdo = 0,01 mm)

4.8 O solo estudado como elemento atenuador da exalacdo de **Rn

Como foi mencionado na subsecao 3.5.5 Procedimentos de montagem das
colunas, foi determinada a umidade 6&tima de compactagcdo segundo os

procedimentos da norma NBR 7182 — Solo — Ensaios de compactagao (ABNT,
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1986b). Os valores de massas obtidos no ensaio e os resultados massa especifica
seca e teor de umidade sédo apresentados na Tabela 14, bem como o gréfico
utilizado para obtencdo da umidade 6tima de compactacéo e respectiva densidade

6tima de compactagao esta na Figura 20.

Tabela 14 — Massas medidas e valores obtidos para determinagdo da umidade e densidade 6tima
de compactagao (Mgjingro = 2,230 % 0,020 g, Viingro = 0,00098170 m3) segundo norma

NBR 7182
Compactacao 1 2 3 4 5

Massa cil. + solo timido(g) 3580 3780 4280 4020 3910

Massa solo tumido (g) 1350 1550 2050 1790 1680

Massa especifica umida (g/cm3) 1,38 1,58 2,09 1,82 1,71

Massa especifica seca (g/cm3) 1,26 1,39 1,69 1,40 1,25
Massa cap. + solo imido (g) 106,30 113,70 111,70 126,80 116,60
Massa cap. + solo seco (g) 105,20 111,75 108,10 122,05 111,50
Massa capsula (g) 93,50 97,55 93,00 106,40 97,65

Massa de agua (g) 1,10 1,95 3,60 4,75 5,10
Massa de s6lidos (g) 11,70 14,20 15,10 15,65 13,85
Teor de umidade (%) 9,40 13,73 23,84 30,35 36,82

O valor utilizado para umidade 6tima de compactagao do solo foi 24,0 % e a
densidade correspondente foi 1,69 10° kg m™.

Decorrente destes valores, foi iniciada a montagem das colunas. Os solos
utilizados tiveram suas umidades corrigidas para valores proximos da 6tima e os
valores obtidos, em camadas de 0,20 m, de massas especificas secas e Uumidas e
graus de compactacéo para as colunas, compactadas em camadas de 10 cm, estédo

apresentados na Tabela 15.
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Figura 20. Grafico utilizado para obtengdo da umidade 6tima de compactacdo e massa especifica
seca para compactacéo do solo utilizado nas colunas de solo-rejeito

Tabela 15 — Graus de compactagao para as colunas de solo-rejeito medidas apés
compactagéo de camadas de 0,2 m em cada coluna

Coluna (m) 0,20 0,40 0,60
Camada de 020 020 040 020 040 060
compactagao (m)
Massa especifica 199 199 193 191 205 197
umida
Massa especifica 458 4164 459 153 171 164
aparente seca
Grau de compactagcao 93,5 97,0 94 .1 91,7 101,0 97,0

Desta forma, pode-se afirmar que as colunas foram montadas de acordo

com as exigéncias apresentadas no documento da USNRC (2007). Portanto, esta

montagem e os resultados obtidos podem ser utilizados para medida da capacidade

de atenuagdo da taxa de exalagdo de ?*?Rn pelo solo das imediagdes da bacia de

rejeitos radioativos da UTM - Caldas.
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Na Figura 21, sdo mostradas as colunas de solo-rejeito e a disposi¢cao dos
coletores 607 durante a amostragem de taxa de exalacdo de ?*’Rn.

Cerca de duas semanas ap6s a montagem das colunas, foram realizadas 5
amostragens para determinagao das taxas de exalagao de 222Rn em cada coluna e
os resultados de cada coletor e médios para cada coluna sdo apresentados na
Tabela 16. O tempo de amostragem foi igual a 1,96 dias e as determinagdes de
atividade gama foram realizadas no Laboratério de Radioisétopos do Centro de
Energia Nuclear na Agricultura (CENA), em espectrdmetro gama com detector de

germanio hiperpuro com eficiéncia de 45%, marca Ortec.

Figura 21. Colunas de solo-rejeito e coletores 607 durante amostragem

Na condicdo de disposicdo de rejeito nas colunas de solo-rejeito,
considerou-se como inexistente o fluxo para baixo, porém, para o solo de cobertura,
esta condi¢cdo pode nao ser valida, uma vez que o solo esta espacialmente limitado

por duas fronteiras, uma acima, com a atmosfera, e outra abaixo, com o rejeito. Com
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isso, os valores medidos de taxas de exalagdo de ?*’Rn nas colunas sdo iguais a
soma de duas porgdes, uma gerada no rejeito e outra no solo.

Sendo assim, os valores apresentados na Tabela 16 devem ser diminuidos
da fracdo correspondente a exalagdo de ?*?Rn do solo usado como cobertura. A
concentracdo de **°Ra no solo foi medida em 3 amostras na geometria 607, em
tempos de contagens iguais a 36000 s em detector de Nal, e o valor médio delas foi

igual a 241 + 15Bq kg™

222

Tabela 16 — Resultados de taxa de exalagao “““Rn nas colunas de solo-rejeito

Altura de camada de

solo (m) J (Bam®s™) J (Bagm?s")
0 0,501 + 0,052
0 1,10+ 0,12
0 0,379 £ 0,080 0,654 + 0,280
0 0,266 + 0,028
0 0,633 + 0,066
_____________ 020  o0152¢0017
0,20 0,049 + 0,006
0,20 0,081 + 0,009 0,087 + 0,036
0,20 0,091 £ 0,011
0,20 0,062 + 0,007
_____________ 040  0040+0005
0,40 0,045 + 0,005
0,40 0,037 £ 0,004 0,051 £ 0,010
0,40 0,068 + 0,008
0,40 0,064 + 0,007
_____________ 060 0030004
0,60 0,033 £ 0,004
0,60 0,033 £ 0,004 0,035 + 0,005
0,60 0,042 + 0,005

0,60 0,033 + 0,004
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Em valores percentuais, a por¢gao que atinge a atmosfera resultando no
melhor ajuste dos dados de amostragem com os valores tedricos determinados
através da equacgao 21 indicou um valor de coeficiente de emanacio para o solo
igual a 14,7 %, considerando nula a exalagdo no sentido solo-rejeito. Assim, o valor
241 +15Bq kg™’ & igual a fracdo de atividade de *Rn que fica retida no solo, ou
seja, 85,3 % da atividade de °Ra do solo. Portanto, a atividade total de ***Ra no
solo é 283 Bq kg™

A razao de atenuagao, equacao 36, foi utilizada para quantificar a eficiéncia
de atenuacdo das taxas de exalacdo de ?*’Rn nas colunas com solo. Os valores

obtidos, usando a equacao 36, sdo mostrados na Tabela 18.

(36)

at —

S~

onde

J = valor médio de taxa de exalacdo de *’Rn determinado na coluna sem solo

Js = valor médio determinado nas colunas com solo

Os parametros de entrada do modelo tratado na subsecédo 3.5.1 O modelo
de transporte de ?*’Rn e aplicados na equacdo 21 sdo apresentados a seguir e 0s
resultados obtidos, J; (calculado), usando estes valores sado apresentados na
primeira coluna da Tabela 17:

A Figura 22 mostra graficamente os valores de razdées de atenuagao
determinadas segundo as consideragcbes apresentadas anteriormente para o
coeficiente de emanacao do solo. Pode-se observar a validade de diferenciacédo das

fragdes de emanacgdo de ?°Rn provenientes do rejeito e solo nas colunas de solo-
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rejeito. Também, é evidente que sem a diferenciacdo ha uma divergéncia entre os

valores tedricos e medidos.

Tabela 17 — Taxas de exalagdo para a amostragem realizada nas colunas de solo-rejeito
considerando valores distintos de coeficientes de emanagéo

Al(tjura Taxas de exalacdo (Bqm?s™)

e

camada _

de solo Ji (calculado) J Bgm?s™) Jc (E = 14,7 %)
(m)
0,0 0,644 0,654 0,654
0,20 0,064 0,087 0,065
0,40 0,022 0,051 0,024
0,60 0,0075 0,035 0,008

Os valores de taxa de exalagdo para as 3 camadas de solo que foram

deduzidas do valor de taxa de exalagdo médio (J) foram determinados utilizando a

equacao 19

»  Espessura da camada de rejeito e solo de cobertura: x = 0,50 m e x¢1 = 0,20 m,
Xc2= 0,40 m e X3 = 0,60 m

> Densidade da camada de rejeito e solo de cobertura: p, = 1545 + 36 kg m°.
o, = 1680 £ 40 kg

> Densidade da agua: p,=1000 kg m™

» Densidade especifica da camada de rejeito e solo de cobertura: G, = 2,66 e
Gs =2,51
»  Concentracdo de atividade de **°Ra da camada de rejeito e solo de cobertura:

Arap, = 7311 £ 122 B kg™, Asa,, =298 + 20 Bq kg™
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»  Coeficiente de difusdo da camada de rejeito e solo de cobertura:
Drseco) = 4,92 1,310° m? s, Dr(amido) = 6,0 £ 3,8 107" m* s™,
Ds=53+3410°m?s’ D¢=7,5+4,910°m?s" (equacdo 30)

O valor de D, determinado através da equacao 30, foi utilizado por ser mais

conservativo que aquele determinado pela equacéao 29.

Tabela 18 — Razdes de atenuacdes tedrica e considerando E = 14,7 % para a amostragem
realizada nas colunas de solo-rejeito

Altura de Razao de atenuagéo
camada
de( S?|0 R; (tedrica) (E =0 %) (E =19,0 %)
m
0,0 1,0 1,0 1,0
0,20 10 7,5 10
0,40 29 13 28
0,60 86 19 83
120 -
100 | Ry = 1,422¢"236
R? = 0,962
s
80 - RC=1,445e7'140X
R? = 0,9575
60 |

Rm = 28,7x + 1,30

Raz3o de atenuagao (JJc')

R = 0,9982
40 |
20 -
0 .- T T T T T T 1
0 0,1 02 03 04 05 0.6 07

espessura da camada (m)

Figura 22. Gréfico das razdes de atenuagéao tedrica (preto), experimental (azul) e considerando
coeficiente de emanacéo igual a 19 % (vermelho)
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» Coeficiente de emanacdo da camada de rejeito e solo de cobertura:
E=70+£1,0%, Es=14,7 %

>  Coeficiente de distribuicdo para ?*’Rn entre agua e ar: k = 0,26 Bq m™ de agua
por Bq m™ de ar

»  Porosidade calculada da camada de rejeito e solo de cobertura: n, = 0,420 e
ns = 0,329

»  Fracdo de umidade de saturacédo do rejeito e solo de cobertura: m, = 0,221 e
ms = 0,833

»  Capacidade de campo da camada de solo de cobertura: ws=0,412

»  Ponto de murchamento permanente do solo de cobertura: 0,25 (valor estimado)

A equacado que melhor se ajustou aos dados experimentais, representados
na Figura 22 pela linha em vermelho, foi exponencial. Resolvendo aquela equacao
para X em relacdo a razao de atenuacdo minima (Ram), fica-se com a expressao

algébrica da equacao 37.

X >01401n Ry, —0,052 (37)

onde
X = espessura da camada de cobertura (m)
R, = razédo de atenuacdo minima
A equacédo 36 pode ser estendida para determinar a razdo de atenuacao

minima, neste caso igual ao quociente entre o valor medido em campo de taxa de

exalacdo de %’Rn e o valor de referéncia considerado.
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J
R. == 38
L (38)

atm

onde
J = valor médio de taxa de exalacdo de ?*’Rn determinado em campo;
L = valor de referéncia de taxa de exalagéo de ?*’Rn.

Considerando-se o limite da USEPA de 0,74 Bq m?s’' como valor de
referéncia e os valores maximos de taxa de exalacdo de **?Rn como a soma do
maior valor médio obtido para cada asa com seu respectivo desvio padrao, obtém-se
2,82Bgqm?s' (1,15+1,67) para o inverno de 2007 para a asa norte e
413Bgm?s’ (2,11 +2,12) para a asa oeste no verdo de 2007. Assim, os valores
de espessura de camada para que a exalagao seja menor que o valor de referéncia
€ 0,136 m para a asa norte e 0,193 m para a asa oeste.

A analise dos valores médios obtidos para as taxas de exalagdo das duas
asas, nas estagdes consideradas, e das razbes de atenuagao da Tabela 18 permite
considerar que coberturas de 0,20 m de solo na asa oeste e 0,14 m na asa norte
deverdo resultar em reducéo da taxa exalacdo de ?*’Rn para valores abaixo daquele
considerado como referéncia, desde que mantidos a altura do lencol freatico e os
procedimentos de compactagao.

Fernandes (1997) considera que “‘uma camada de 1 m de argila, com
coeficiente de difusdo da ordem de 10® m? s sera uma opgao valida para reduzir as
exposicdes inadvertidas ao ?*’Rn”. Este valor foi superestimado e comparando-se
com o resultado apresentado nesta tese representa diferenga da ordem de 80 % nos

custos relacionados com o deslocamento de material.



125

4.9 Consideragdes finais sobre as camadas de solo de cobertura da bacia de

rejeitos radioativos da UTM - Caldas

Embora os valores de espessura mencionados anteriormente sejam
pequenos, deve-se considerar que eles foram obtidos em condigdes de laboratorio.
Sendo as condicdes de campo ou ambientais mais severas, este valor deve ser
reavaliado segundo aspectos de durabilidade e estabilizag&o.

A durabilidade e estabilizagdo da camada de cobertura sao fatores
importantes e, tanto quanto a espessura, devem ser avaliados a luz de variaveis
ambientais decorrentes da acao de intempéries considerando, principalmente, que a
meia-vida do %°Ra é igual a 1600 anos.

A estabilizacdo da camada de atenuacado, em virtude da necessidade de
durabilidade, devera ser associada a camadas adicionais de elementos protetores.
Entenda-se por elementos protetores, qualquer barreira interposta acima ou abaixo
da camada de solo inibidora da taxa de exalacao, tais como uma camada adicional
de solo fértil, camada de calcareo dolomitico para elevagdo de pH do rejeito e
revegetacao adequada.

Uma camada de material argiloso, bem dimensionada, também favorece a
reducao de outro problema classico de bacias de rejeito: a drenagem acida. Este
fendmeno pode ser atenuado com a adigdo de calcareo dolomitico junto ao rejeito,
debaixo da camada de solo argiloso. Esta ultima, adequadamente compactada,
apresenta baixa condutividade hidraulica e aeragao, fatores inibidores da drenagem

acida (SOUZA; BORMA; MENDONGCA, 2003).
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Os principais fatores de degradacao de uma camada argilosa sao recalques
e ciclos de umedecimento e secagem, surgindo frequentemente fissuras e
rachaduras (SOARES; TRINDADE, 2003). A estes fatores, somam-se ainda o indice
pluviométrico, a distribuicdo anual de chuvas, a intensidade de periodos de seca, a
evapotranspiracao, etc. Desta forma, pode-se concluir que, independentemente da
espessura da camada de argila sugerida para atenuagao da taxa de exalagao de
22Rn da bacia de rejeitos radioativos, deve-se vincular sua execugdo a um segundo
sistema de protecao.

Decorrente da meia-vida do *°Ra ser 1600 anos, um sistema de protecéo
deve oferecer garantias de estabilidade e longevidade e, através de modelagem
adequada, uma protecao efetiva de pelo menos metade deste valor. Além disto, o
projeto de cobertura seca deve ser avaliado segundo aspectos de contencido de
drenagem acida.

Uma opgao para protegcdo da camada de argila seria a adigdo de uma
camada de solo fértii que garanta a sustentabilidade de uma revegetacéo
constituida, principalmente, de espécies vegetais nativas existentes dentro e nas
cercanias da UTM — Caldas. Esta € uma filosofia preservacionista, alinhada com

pensamentos modernos de recuperacao e preservacao ambiental.
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5. CONCLUSOES

O coletor de ?*’Rn, denominado 607, apresentou excelente desempenho
quanto a precisdo e exatiddo de mensuracdo de taxa de exalacdo de **’Rn em
condigbes de laboratério. Mostrou-se, ao contrario do coletor de grande area,
incélume frente a coadsorg¢ao de vapor d’agua e, portanto, eficiente na transferéncia
de seu desempenho de bancada para o campo. Apresentou, ainda, carater pratico e
versatil, principalmente para delineamento experimental que exija numero elevado
de coletores. Frente ao que foi apresentado, apesar de ser uma técnica
mundialmente conhecida e difundida, provou-se, durante o desenvolvimento e
execucao deste trabalho, que ela ainda apresentava espaco amplo para avanco
tecnoldgico.

O coletor de #*?Rn, denominado grande area, apresentou forte dependéncia
com relagdo a coadsorgao de vapor d’agua, resultando em necessidade de corregéao
dos valores mensurados. Apesar de sua normatizagaéo, é recomendavel que seja
utilizado com cautela, principalmente em substratos umidos ou por periodos de
tempo superiores a 24 h.

O padrao de trabalho de taxa de exalagdo de %?°Rn, criado para testes de
amostragens, apresentou equivaléncia entre o resultado tedrico e aquele
determinado a partir de amostragens realizadas pelos coletores 607 e grande area —
dentro das limitagdes de tempo de amostragem ou de adsorg¢ao de vapor d’agua. A
validagdo do padrdo e da metodologia de coleta disponibiliza uma tecnologia
melhorada de amostragem e de constru¢cao de padrdes de trabalho de exalagao de

%22Rn para esta area da ciéncia em nivel mundial.
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Se for considerado como limite de exalagdo de ?°Rn o valor aceito pela
USEPA de 0,74 Bqm™s™, devido & auséncia de normatizacdo brasileira, entdo, as
taxas de exalacdo de *?°Rn para os 2 locais passiveis de monitoracdo da bacia de
rejeitos radioativos da UTM — Caldas apresentoram, para as 2 estagcbes do ano
avaliadas, valores médios superiores.

O solo das imediagbes da bacia de rejeitos radioativos da UTM — Caldas
mostrou-se eficiente quanto a sua capacidade de atenuacio da taxa de exalacéo de
22Rn — seguindo procedimentos de compactacdo da USRNC (1989). Os valores de
espessura de cobertura determinados para a bacia de rejeitos (considerando
0,74 Bgm?s™ como valor limite) devem ser vistos com cautela, principalmente
devido a necessidade de estabilizagao do sistema a muito longo prazo.

Meritério ressaltar o carater de pioneirismo em termos de Brasil dos
resultados consolidados nesta pesquisa, que vincula procedimentos de preparagao
de coletores, amostragem, determinagdes, delineamento experimental e criagao de
padrées de trabalho. Agrega-se ainda mais valor, principalmente, pelo fato de os
procedimentos terem sido validados em condi¢cbes laboratoriais e utilizados na

primeira area da industria nuclear brasileira em processo de descomissionamento.
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Apéndice A — Malhas de amostragem de **Rn nas asas norte e oeste

da bacia de rejeitos radioativos da UTM — Caldas
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Figura 1 — Diagrama dos pontos de amostragem da Asa Norte da bacia de rejeitos
do CIC.

139



140

Pontos nao amostrados
no verao

Pontos ndo amostrados
no inverno

Figura 2 — Diagrama dos pontos de amostragem da Asa Norte da bacia de rejeitos
do CIC..
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APENDICE B — Resultados das amostragens de taxa de exalacdo de
?22Rn realizadas com coletor 607 nos pontos das malhas apresentadas

no Apéndice A
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Tabela 1 — Resultados de taxas de exalagdo medidas na asa norte no inverno (ni) de 2007

(continua)
N amostra tf-to (d) contagem incerteza Fluxo(Bq m? s'1) m H,O (g) Incerteza (%)
1 A1 ni 0,99 62 46 0,01 3,55 48,8
2 A2 ni 0,99 550 96 0,17 3,50 14,3
3 A3 ni 1,01 9624 230 2,92 3,15 13,0
4 A4 ni 1,00 506 83 0,16 3,20 14,5
5 A5 ni 1,00 5560 194 1,70 6,95 11,0
6 A6 ni 1,00 4356 167 1,34 5,05 11,6
7 A7 ni 1,01 3676 142 1,12 3,85 12,3
8 A8 ni 1,01 2805 142 0,86 4,30 12,1
9 A9 ni 1,00 1944 103 0,60 4,30 12,1
10 A10 ni 0,97 1379 105 0,44 4,70 12,1
11 A11 ni 0,97 1503 99 0,48 4,35 12,2
12 A12 ni 0,97 1508 104 0,48 5,20 11,8
13 A13 ni 0,97 6846 217 2,18 4,30 11,9
14 A14 ni 0,98 4774 177 1,50 4,60 11,8
15 A15 ni 0,97 1251 100 0,40 4,05 12,6
16 A16 ni 0,97 5950 187 1,89 4,60 11,7
17 A17 ni 1,01 410 80 0,12 4,95 13,7
18 A18 ni 1,01 397 77 0,12 5,10 13,6
19 A19 ni 1,01 372 80 0,11 4,25 14,3
20 A20 ni 1,01 329 68 0,10 4,55 14,0
21 A21 ni 1,01 352 72 0,11 5,50 13,6
22 BO ni 0,99 98 66 0,03 4,20 37,4
23 B1 ni 0,99 16 68 0,01 3,75 15,0
24 B2 ni 0,99 7167 202 2,24 3,70 12,3
25 B3 ni 1,01 2670 134 0,82 3,10 13,3
26 B4 ni 1,00 4159 169 1,30 4,90 11,7
27 B13 ni 0,97 4970 192 1,59 4,20 12,0
28 B14 ni 0,98 7620 227 2,40 4,45 11,8
29 B15 ni 0,97 4774 184 1,52 4,55 11,8
30 B16 ni 0,97 2132 131 0,68 4,55 12,0
31 B17 ni 1,01 1738 115 0,53 5,55 11,7
32 B18 ni 1,03 256 75 0,08 5,15 15,5
33 COni 1,00 87 53 0,03 3,70 30,7
34 C1 ni 0,99 43 61 0,01 3,25 42,2
35 C2ni 1,00 1067 99 0,33 4,10 12,7
36 C3ni 1,00 687 86 0,22 3,85 13,3
37 C4 ni 0,99 10062 251 3,16 2,75 13,7
38 C15ni 0,97 2930 141 0,94 4,15 12,2
39 C16 ni 1,01 2931 150 0,89 5,25 11,6
40 C17 ni 1,01 1582 103 0,48 5,10 11,8
41 C18 ni 1,01 176 82 0,05 4,70 21,4
42 DO ni 0,99 82 57 0,03 3,55 40,6
43 D1 ni 0,99 724 95 0,23 4,00 13,2
44 D2 ni 1,00 325 79 0,10 4,45 14,7
45 D16 ni 1,01 432 77 0,13 13,55 12,5
46 D17 ni 1,01 536 83 0,16 5,50 12,8
47 D18 ni 1,01 593 82 0,18 4,95 12,8
48 D19 ni 1,00 253 74 0,08 4,35 15,8
49 D20 ni 1,01 264 76 0,08 5,25 15,4
50 D21 ni 1,01 601 79 0,19 4,35 13,0
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Tabela 1 — Resultados de taxas de exalagdo medidas na asa norte no inverno (ni) de 2007
(continuagao)

N amostra tf-to (d) contagem incerteza Fluxo(Bq m? s'1) m H,O (g) Incerteza (%)

51 E18 ni 1,00 506 79 0,16 5,60 12,8
52 E20 ni 1,00 1198 99 0,37 16,60 11,1
53 E21 ni 1,01 744 89 0,23 5,45 12,4
54 E22 ni 1,01 1539 107 0,48 5,00 11,9
55 F3 ni 1,01 1641 112 0,51 3,95 12,5
56 F4 ni 1,00 4502 173 1,42 3,95 12,2
57 F5 ni 1,01 4012 165 1,26 5,00 11,6
58 F6 ni 1,00 4934 176 1,55 4,60 11,8
59 F7 ni 1,01 1033 106 0,32 3,85 13,0
60 F8 ni 1,00 1676 120 0,53 3,45 13,0
61 FO ni 1,01 1354 115 0,43 3,85 12,8
62 F10 ni 0,97 17842 334 5,72 4,60 11,6
63 F11 ni 0,97 16662 326 5,35 3,80 12,2
64 F12 ni 0,97 2217 132 0,72 3,80 12,6
65 F13 ni 0,97 1614 112 0,52 4,75 12,0
66 F14 ni 0,98 12837 287 4,10 4,90 11,5
67 F15 ni 0,97 4948 183 1,59 4,60 11,8
68 F16 ni 0,97 3994 170 1,29 3,95 12,3
69 F17 ni 1,01 1128 105 0,35 4,55 12,4
70 F18 ni 1,01 1169 108 0,36 5,20 12,1
71 F19 ni 1,01 286 68 0,09 4,90 14,4
72 F20 ni 1,01 576 82 0,18 4,60 13,0
73 F21 ni 1,01 308 77 0,10 4,90 14,7
74 G6 ni 1,00 8913 232 2,87 4,85 11,5
75 G7 ni 1,01 863 87 0,27 3,80 13,0
76 G8 ni 1,01 1354 114 0,43 4,40 12,4
77 G9 ni 1,00 168 64 0,05 4,15 18,3
78 G10ni 1,01 15144 310 4,82 3,35 12,7
79 G11ni 0,97 4074 164 1,31 4,30 12,0
80 G12ni 0,97 10273 254 3,32 4,45 11,7
81 G13ni 0,98 10635 262 3,42 4,30 11,8
82 G14 ni 0,97 8667 234 2,80 4,55 11,7
83 G15 ni 0,97 9685 248 3,51 4,40 11,8
84 G16 ni 0,97 10453 289 3,82 5,00 11,5
85 G17 ni 1,01 1458 113 0,46 5,20 11,9
86 G18 ni 1,01 1438 115 0,45 5,05 12,0
87 G19ni 0,99 491 79 0,17 4,80 13,2
88 H5 ni 1,00 1361 112 0,44 4,80 12,1
89 H8 ni 1,00 1405 106 0,44 4,95 12,0
90 H9 ni 1,00 24251 389 7,68 4,30 11,7
91 H10 ni 1,00 38034 500 12,06 4,30 11,7
92 H11 ni 0,97 12407 287 4,52 4,55 11,7
93 H12 ni 0,97 7595 223 2,77 4,25 11,9
94 H13 ni 0,97 4362 173 1,60 3,90 12,3
95 H14 ni 0,96 1271 102 0,47 4,05 12,6
96 H15 ni 0,97 1059 101 0,39 4,65 12,4
97 H16 ni 0,96 3655 155 1,35 4,75 11,7
98 H17 ni 1,01 4258 165 1,50 5,50 11,4
99 H18 ni 1,01 1512 109 0,53 5,20 11,9

100 H19 ni 0,99 1094 102 0,39 4,25 12,6
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Tabela 1 — Resultados de taxas de exalagdo medidas na asa norte no inverno (ni) de 2007
(concluséo)

N amostra tf-to (d) contagem incerteza Fluxo(Bq m s'1) m H,O (g) Incerteza (%)

101 16 ni 1,00 2120 117 0,67 4,30 12,1
102 [7 ni 1,00 1901 120 0,61 4,00 12,4
103 18 ni 1,01 1484 108 0,46 3,50 13,0
104 113 ni 0,97 1575 115 0,58 4,75 12,1
105 [14 ni 0,96 795 100 0,29 4,95 12,6
106 [15 ni 0,97 5695 190 2,11 4,90 11,6
107 [16 ni 0,97 965 100 0,36 5,15 12,3
108 117 ni 1,01 272 78 0,10 4,40 15,7
109 119 ni 0,99 3217 152 1,15 14,50 10,7
110 120 ni 0,99 2609 141 0,94 5,50 11,6
111 J12 ni 0,98 1267 99 0,46 4,50 12,3
112 J13 ni 0,98 2905 142 1,05 4,70 11,8
113 J19 ni 0,99 945 94 0,34 5,15 12,2
114 K13 ni 0,98 352 71 0,13 4,25 14,1
115 K14 ni 0,98 1544 98 0,56 5,75 11,6
116 K15 ni 0,99 5582 179 2,01 4,60 11,7
117 K16 ni 0,99 2213 143 0,80 4,80 11,9
118 K19 ni 0,98 1643 114 0,60 5,55 11,7
119 L16 ni 0,98 675 97 0,25 4,65 13,0
120 L17 ni 0,98 824 102 0,30 2,50 15,3
121 L18 ni 0,98 3203 156 1,17 5,15 11,6
122 L19 ni 0,98 714 75 0,26 4,80 12,4

Tabela 2 — Resultados de taxas de exalagdo medidas na asa norte no verao (nv) de 2007 (continua)

N amostra  tf-to (d) contagem incerteza  Fluxo(Bq m* 3'1) m H,O (g) Incerteza (%)

1 A1l nv 1,01 129 71 0,04 6,60 25,7
2 A2 nv 0,97 575 84 0,18 6,15 12,5
3 A3 nv 1,01 7422 230 2,27 6,05 11,2
4 A4 nv 1,00 3778 163 1,17 5,90 11,3
5 A5 nv 0,99 4807 187 1,50 6,15 11,2
6 A6 nv 1,00 5092 195 1,58 6,70 11,1
7 A7 nv 0,99 1737 121 0,54 6,70 11,4
8 A8 nv 0,99 2428 139 0,77 8,10 1.1
9 A9 nv 0,99 2599 148 0,82 6,10 11,4
10 A10 nv 0,98 1667 130 0,53 7,45 11,4
11 A11 nv 0,97 10121 267 3,26 6,75 11,0
12 A12 nv 0,96 917 100 0,34 6,10 12,0
13 A13 nv 0,94 1400 107 0,52 6,20 11,6
14 A14 nv 0,92 2722 139 1,04 6,60 11,3
15 A15 nv 0,98 559 112 0,20 4,45 14,0
16 A16 nv 0,98 2886 171 1,05 4,90 11,8
17 A17 nv 0,98 1793 159 0,65 5,25 12,0
18 A18 nv 0,98 1001 129 0,36 4,75 12,7
19 A19 nv 0,98 305 117 0,11 5,35 18,0
20 BO nv 1,01 145 66 0,05 5,00 20,8
21 B1 nv 1,01 75 50 0,03 6,10 36,3
22 B2 nv 1,01 5311 197 1,86 5,75 11,3

23 B3 nv 1,01 117 66 0,04 6,35 26,6
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Tabela 2 — Resultados de taxas de exalagdo medidas na asa norte no verdo (nv) de 2007
(continuacéo)

N amostra  tf-to (d) contagem incerteza  Fluxo(Bqm?s') mH,0 (g) Incerteza (%)

24 B4 nv 1,00 2435 138 0,86 6,10 11,4
25 B13 nv 0,92 204 88 0,08 6,10 19,6
26 B14 nv 0,92 1471 124 0,56 5,95 11,8
27 B15 nv 0,98 1437 145 0,53 4,80 12,4
28 B16 nv 0,98 967 114 0,35 4,15 12,9
29 B17 nv 0,98 320 96 0,12 4,45 16,0
30 B18 nv 0,98 307 88 0,11 3,55 16,2
31 B19 nv 0,98 393 90 0,14 3,20 15,5
32 COnv 1,01 95 67 0,03 6,60 41,7
33 C1nv 1,01 209 71 0,07 6,00 16,6
34 C2nv 1,00 115 83 0,04 6,60 44,5
35 C3nv 1,00 179 76 0,06 6,15 19,3
36 C4 nv 1,00 2728 136 0,97 6,10 11,3
37 C15nv 0,97 1350 132 0,50 4,85 12,3
38 C16 nv 0,98 2554 166 0,94 4,85 11,9
39 C17 nv 0,98 158 99 0,06 4,80 32,0
40 DO nv 1,00 66 50 0,02 5,95 51,9
41 D1 nv 1,00 123 70 0,04 6,00 27,0
42 D2 nv 0,99 41 70 0,01 5,00 28,4
43 F3 nv 0,99 1416 121 0,51 5,50 11,9
44 F4 nv 0,99 4398 173 1,59 6,10 11,2
45 F5 nv 0,99 2541 140 0,92 6,30 11,4
46 F6 nv 0,99 1317 112 0,48 6,65 11,6
47 F7 nv 0,99 3057 155 1,11 6,00 11,4
48 F8 nv 0,98 1134 103 0,42 4,45 12,4
49 FO nv 0,98 450 79 0,17 5,30 13,2
50 F10 nv 0,97 2311 134 0,85 6,20 11,4
51 F11 nv 0,96 13626 294 5,11 6,05 11,1
52 F12 nv 0,91 3853 169 1,52 6,40 11,2
53 F13 nv 0,95 2889 140 1,11 6,40 11,3
54 F14 nv 0,92 2637 141 1,04 6,65 11,3
55 F15 nv 0,97 3275 184 1,21 4,90 11,8
56 F16 nv 0,98 4293 214 1,58 4,70 11,8
57 F17 nv 0,98 445 92 0,16 5,50 13,7
58 G6 nv 0,98 3867 159 1,44 6,30 11,2
59 G7 nv 0,98 975 105 0,36 6,10 12,0
60 G8 nv 0,98 5547 188 2,07 5,70 11,3
61 G9 nv 0,97 4494 171 1,69 6,30 11,2
62 G10 nv 0,97 4237 175 1,60 6,65 11,1
63 G11nv 0,96 1867 114 0,71 6,45 11,4
64 G12 nv 0,92 10642 268 4,24 6,75 10,9
65 G13 nv 0,95 18472 352 7,15 5,90 1.1
66 G14 nv 0,92 1585 121 0,63 6,00 11,7
67 G15 nv 0,98 3515 186 1,30 4,15 12,2
68 G16 nv 0,98 2968 184 1,10 4,90 11,9
69 G17 nv 0,97 261 107 0,10 4,80 19,1
70 H5 nv 0,97 962 110 0,37 6,25 12,1
71 H8 nv 0,97 1321 111 0,50 7,50 11,5
72 H9 nv 0,96 10919 276 4,22 6,75 11,0

73 H10 nv 0,95 4506 185 1,75 6,50 11,2
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Tabela 2 — Resultados de taxas de exalagdo medidas na asa norte no verdo (nv) de 2007
(concluséo)

N amostra tf-to (d) contagem incerteza Fluxo(Bq m? s'1) m H,O (g) Incerteza (%)

74 H11 nv 0,91 3146 144 1,29 7,20 11,1
75 H12 nv 0,96 9261 263 3,58 6,20 11,1
76 H13 nv 0,95 9919 266 3,88 5,95 11,1
77 H15 nv 0,98 2380 167 0,89 3,90 12,6
78 H16 nv 0,97 539 103 0,20 4,15 14,0
79 H17 nv 0,97 1031 125 0,38 5,50 12,4
80 16 nv 0,96 1693 120 0,66 5,95 11,6
81 I7 nv 0,96 5060 199 1,96 6,85 11,1
82 110 nv 0,93 1200 110 0,48 6,30 11,8

Tabela 3 — Resultados de taxas de exalagdo medidas na asa oeste no inverno (oi) de 2006

(continua)
N amostra  tf-to (d) contagem incerteza  Fluxo(Bq m? 3'1) m H,O (g) Incerteza (%)
1 A10 oi 1,90 11726 321 1,57 6,85 11,0
2 A11 oi 1,91 10151 259 1,36 7,00 10,9
3 A12 oi 0,91 3533 188 0,89 4,05 12,3
4 B7 oi 1,02 5777 200 0,88 2,60 14,2
5 B8 oi 1,03 9525 257 2,18 3,00 13,3
6 B9 oi 1,90 16775 370 2,24 6,45 11,0
7 B10 oi 1,91 12902 288 1,74 6,20 11,0
8 B11 oi 0,92 7124 239 1,78 4,55 11,8
9 B12 oi 0,93 2327 134 0,58 4,45 12,1
10 B13 oi 0,93 1952 124 0,49 4,45 12,1
11 C4 oi 1,00 6711 233 1,06 2,35 14,9
12 C5oi 0,99 2552 158 0,41 3,30 13,1
13 C6 oi 1,01 14978 330 2,34 3,50 12,5
14 C7 oi 1,02 2989 183 0,45 3,50 12,9
15 C8oi 1,02 11313 308 2,60 3,85 12,2
16 C9oi 1,91 14429 307 1,94 6,90 10,9
17 C10 oi 1,91 13458 297 1,82 5,65 11,2
18 C11oi 0,92 4093 179 1,02 4,25 12,0
19 C12 oi 0,93 1428 122 0,36 4,20 12,5
20 C13ai 0,93 756 101 0,19 4,45 13,0
21 D2 oi 0,99 15410 323 2,41 2,80 13,6
22 D3 oi 1,00 14993 310 2,34 3,65 12,3
23 D4 oi 1,00 765 115 0,12 3,70 13,7
24 D5 oi 0,99 5538 201 0,88 3,35 12,8
25 D6 oi 1,01 13429 306 2,09 3,75 12,3
26 D7 oi 1,02 14029 316 2,12 2,70 13,8
27 D8 oi 1,02 3094 175 0,71 3,30 13,1
28 D9 oi 1,91 15620 314 2,10 6,80 10,9
29 D10 oi 0,94 1394 132 0,35 4,40 12,5
30 D11 oi 0,92 797 103 0,20 4,45 12,9
31 D12 oi 0,93 560 95 0,14 4,40 13,5
32 E1 oi 1,00 7126 239 1,10 3,35 12,8
33 E2 oi 1,00 13526 313 2,09 3,45 12,6
34 E3 oi 1,01 8220 254 1,27 3,40 12,7

35 E4 oi 1,00 5792 214 0,92 3,85 12,3



147

Tabela 3 — Resultados de taxas de exalagdo medidas na asa oeste no inverno (oi) de 2006
(continuagao)

N amostra  tf-to (d) contagem incerteza  Fluxo(Bq m? 3'1) m H,O (g) Incerteza (%)

36 ES oi 1,00 29326 446 4,63 3,40 12,6
37 EG6 oi 1,00 2731 159 0,43 3,75 12,6
38 E7 oi 1,03 3907 182 0,89 3,90 12,3
39 ES8 oi 1,01 6241 212 0,96 3,00 13,3
40 E9 oi 1,91 1473 103 0,20 7,10 11,4
41 E10 oi 0,93 2552 156 0,64 2,45 14,8
42 E11 oi 0,93 2031 137 0,51 4,15 12,4
43 F1 oi 1,00 25772 422 4,02 3,75 12,2
44 F2 oi 1,00 18858 122 2,96 3,05 13,0
45 F3 oi 1,00 2800 158 0,44 3,30 13,1
46 F4 oi 1,01 2978 162 0,46 3,80 12,5
47 F5 oi 1,00 2810 154 0,44 3,35 13,0
48 F6 oi 1,00 3839 190 0,60 4,10 12,2
49 F7 oi 0,99 6232 218 0,97 3,65 12,5
50 F8 oi 1,01 5130 204 0,79 3,20 13,1
51 F9 oi 1,91 2825 164 0,38 5,70 11,5
52 F10 oi 0,93 2130 123 0,53 3,60 12,7
53 F11 oi 0,93 2472 139 0,62 4,30 12,1
54 G2 oi 1,00 13548 310 2,13 3,75 12,3
55 G3 oi 0,99 2136 136 0,34 3,55 12,8
56 G4 oi 1,01 6889 243 1,07 3,50 12,6
57 G5 oi 1,00 5721 205 0,90 3,50 12,6
58 G6 oi 1,00 8617 261 1,34 3,45 12,6
59 G7 oi 0,99 888 110 0,14 3,70 13,4
60 G8 oi 1,00 6384 227 1,48 3,65 12,5
61 G9 oi 1,91 1244 131 0,17 6,95 11,8
62 G10oi 0,93 725 94 0,18 3,80 13,4
63 H6 oi 1,00 1814 154 0,28 4,35 12,4
64 H7 oi 0,99 8414 244 1,31 3,95 12,1
65 16 oi 0,99 10372 276 1,62 3,50 12,6
66 J8 oi 0,87 10341 273 2,80 3,85 12,2
67 J9 oi 0,87 5449 210 1,47 2,50 14,5
68 J10 oi 0,92 7974 242 2,03 4,10 12,0
69 J11 oi 0,89 7447 232 1,92 4,30 11,9
70 K6 oi 0,96 7640 309 1,23 3,50 12,7
71 K7 oi 0,96 7798 326 1,26 5,60 11,4
72 K8 oi 0,96 11788 367 1,90 4,25 11,9
73 K9 oi 0,96 9790 355 1,58 4,30 11,9
74 K10 oi 0,96 8835 304 1,42 3,20 13,0
75 K11 oi 0,91 2469 139 0,60 4,15 12,2
76 K12 oi 0,89 1792 124 0,47 4,40 12,2
77 L4 oi 0,94 3542 159 0,87 3,10 13,3
78 L5 oi 0,94 8133 256 2,00 3,60 12,5
79 L6 oi 0,94 4011 180 0,99 3,85 12,4
80 L7 oi 0,94 1720 135 0,42 4,15 12,5
81 L8 oi 0,94 7653 227 1,88 3,40 12,7
82 L9 oi 0,94 7181 225 1,76 2,95 13,4
83 L10 oi 0,94 3199 155 0,78 3,20 13,1

84 L11 oi 0,94 421 97 0,10 3,65 15,1
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Tabela 3 — Resultados de taxas de exalagdo medidas na asa oeste no inverno (oi) de 2006
(concluséo)

N amostra tf-to (d) contagem incerteza Fluxo(Bq m? s'1) m H,O (g) Incerteza (%)

85 L12 oi 0,94 1398 118 0,34 3,80 12,8
86 MO oi 0,97 10078 361 1,63 3,00 13,3
87 M1 oi 0,94 9016 260 2,22 3,35 12,8
88 M2 oi 0,94 10315 279 2,54 3,65 12,5
89 M3 oi 0,94 3648 189 0,90 4,00 12,3
90 M4 oi 0,94 7832 237 1,93 3,75 12,3
91 M5 oi 0,94 674 99 0,17 3,50 13,9
92 M6 oi 0,94 16513 362 4,08 3,15 13,0
93 M7 oi 0,94 2360 153 0,58 3,35 13,1
94 M8 oi 0,94 5679 201 1,41 2,65 14,1
95 M9 oi 0,94 6846 244 1,70 2,45 14,6
96 M10 oi 0,94 503 80 0,12 3,60 13,9
97 M11 oi 0,99 5229 270 0,81 4,30 12,1
98 N1 oi 1,03 1114 118 0,29 4,05 12,9
99 N2 oi 1,03 1920 157 0,50 4,40 12,4
100 N3 oi 1,04 3750 206 0,97 4,70 11,9
101 N4 oi 1,04 6862 238 1,78 4,10 12,1
102 N5 oi 1,04 5731 212 1,49 3,55 12,6
103 N6 oi 1,04 2780 184 0,72 4,10 12,4
104 N7 oi 1,04 768 117 0,20 4,40 13,2
105 N8 oi 1,04 3166 189 0,83 3,65 12,7
106 N9 oi 1,04 4887 220 1,28 3,95 12,3
107 N10 oi 1,04 1282 123 0,34 3,60 13,1
108 P1 oi 1,04 4665 227 1,23 4,20 12,1
109 P2 oi 1,04 7135 255 1,87 4,25 12,0
110 P3 oi 1,04 14783 358 3,88 4,80 11,5
111 P4 oi 1,04 2596 164 0,68 4,05 12,4
112 P5 oi 1,04 13121 335 3,44 4,75 11,6
113 P6 oi 1,05 5666 234 1,49 4,55 11,8
114 P7 oi 1,05 38921 560 10,22 4,95 11,4
115 P8 oi 1,05 1872 131 0,49 5,60 11,7
116 P9 oi 1,05 1195 133 0,31 4,25 12,8
117 P10 oi 1,05 713 127 0,19 4,05 13,8
118 Q6 oi 0,96 2533 239 0,41 4,00 12,8
119 Q7 oi 0,98 8527 339 1,38 4,65 11,8

Tabela 4 — Resultados de taxas de exalagdo medidas na asa oeste no verdo (ov) de 2007 (continua)

N amostra tf-to (d) contagem incerteza Fluxo(Bq m? s'1) m H,O (g) Incerteza (%)

1 A10 ov 1,03 3938 163 1,21 5,90 11,3
2 A11 ov 1,03 1289 123 0,40 7,45 11,6
3 B7 ov 1,06 13369 308 4,04 6,80 10,9
4 B8 ov 1,05 2761 162 0,84 6,60 11,3
5 B9 ov 1,04 5817 218 1,79 6,55 11,1
6 B10 ov 1,03 4281 181 1,33 6,20 11,2
7 B11 ov 1,02 5744 215 1,81 6,80 11,1
8 C4 ov 1,16 426 89 0,13 6,55 13,5
9 C5ov 1,15 1159 110 0,36 6,30 11,8
10 C6 ov 1,03 7485 230 2,60 5,85 11,2
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Tabela 4 — Resultados de taxas de exalag&o obtidas na asa oeste no verao (ov) de 2007
(continuagao)

N amostra tf-to (d) contagem incerteza Fquo(qu‘Zs'1) m H,O (g) Incerteza (%)

11 C7 ov 1,03 2084 141 1,04 6,45 11,2
12 C8 ov 1,03 6586 211 2,28 6,35 11,1
13 C9ov 1,02 4636 185 1,63 6,45 11,2
14 C10 ov 1,02 14778 316 5,22 5,08 11,4
15 C11ov 1,01 387 83 0,14 7,35 13,5
16 C12ov 1,01 196 67 0,10 6,95 16,5
17 C13 ov 1,04 300 68 0,16 7,35 13,7
18 D2 ov 1,16 3937 162 1,19 7,20 11,0
19 D3 ov 1,10 5917 209 1,89 6,90 11,0
20 D4 ov 1,10 823 98 0,26 6,50 12,1
21 D5 ov 1,09 5073 188 1,64 6,40 11,1
22 D6 ov 1,09 3762 168 1,22 8,15 11,0
23 D7 ov 1,09 2831 158 0,92 7,50 11,2
24 D8 ov 1,04 7509 224 2,57 6,55 11,0
25 D9 ov 1,08 11005 281 3,62 7,00 10,9
26 D10 ov 1,07 7509 224 2,49 6,85 11,0
27 D11 ov 1,07 3281 157 1,09 7,40 11,1
28 E1ov 1,13 4180 173 1,35 7,20 11,0
29 E2 ov 1,13 3716 165 1,20 7,50 11,0
30 E3 ov 1,13 8011 237 2,60 8,80 10,7
31 E4 ov 1,13 34306 492 11,15 7,40 10,7
32 ES ov 1,13 2500 144 0,81 7,65 11,2
33 E6 ov 1,13 4711 181 1,54 4,55 11,8
34 E7 ov 1,13 1616 127 0,54 7,85 11,4
35 E8 ov 1,13 5053 179 1,68 7,55 10,9
36 E9 ov 1,13 1607 130 0,53 8,00 11,4
37 E10 ov 1,12 3956 159 1,32 8,10 10,9
38 E11ov 1,12 423 92 0,14 8,35 13,4
39 F1ov 1,09 2526 147 0,83 8,35 1.1
40 F2 ov 1,00 14099 311 5,00 7,45 10,8
41 F3 ov 1,09 1626 162 0,54 7,80 11,7
42 F4 ov 1,09 8156 241 2,68 7,20 10,9
43 F5 ov 1,09 26194 424 8,59 7,15 10,8
44 F6 ov 1,10 30215 461 9,89 7,40 10,7
45 F7 ov 1,10 1173 100 0,38 7,20 11,5
46 F8 ov 1,10 4933 193 1,61 7,40 11,0
47 F9 ov 1,11 7952 239 2,59 6,70 11,0
48 F10 ov 1,10 7678 230 2,50 7,85 10,8
49 G1ov 1,06 5198 187 1,69 7,00 11,0
50 G2 ov 1,06 9556 265 3,11 7,05 10,9
51 G4 ov 1,06 369 75 0,12 6,30 13,4
52 G6 ov 1,05 14746 322 4,85 6,55 11,0
53 G7 ov 1,06 8616 239 2,82 6,80 11,0
54 G8 ov 1,06 987 93 0,33 6,60 11,8
55 G9 ov 1,06 12311 292 4,12 6,65 11,0
56 G10 ov 1,06 219 67 0,07 -25,50 15,1
57 H6 ov 1,06 10912 274 3,69 6,75 10,9
58 H7 ov 1,06 171 83 0,06 6,10 22,0
59 16 ov 1,06 4070 181 1,99 6,65 11,2

60 J8 ov 1,01 11356 283 3,57 6,40 11,0
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Tabela 4 — Resultados das amostras coletadas no verdo de 2007 na asa oeste (concluséo)

N amostra tf-to (d) contagem incerteza  Fluxo(Bq m* s'1) m H,O (g) Incerteza (%)

61 J9 ov 1,04 10649 264 3,25 6,30 11,0
62 J10 ov 1,03 34675 492 10,75 6,65 10,9
63 J11 ov 1,02 504 97 0,16 6,25 13,3
64 K6 ov 1,03 10219 263 3,21 6,20 11,1
65 K7 ov 1,04 5798 214 1,80 6,85 11,1
66 K8 ov 1,03 7051 226 2,21 6,20 11,1
67 k9 ov 1,03 4881 186 1,54 5,80 11,3
68 k10 ov 1,02 7758 229 2,46 6,35 11,1
69 L4 ov 1,03 5166 193 1,18 6,20 11,2
70 L5 ov 1,03 8230 235 1,89 6,00 11,1
71 L6 ov 1,03 11637 274 2,68 6,15 11,1
72 L7 ov 1,02 2648 146 0,61 5,95 11,4
73 L8 ov 1,02 3825 170 0,89 6,80 11,1
74 L9 ov 1,03 27920 429 6,46 7,15 10,8
75 L10 ov 1,03 3493 169 0,81 6,85 11,2
76 L11 ov 1,03 1635 134 0,38 6,80 11,6
77 MO ov 1,10 5394 201 1,13 7,75 10,9
78 M1 ov 1,11 6009 205 1,26 7,10 11,0
79 M2 ov 1,10 7102 217 1,50 7,00 11,0
80 M3 ov 1,10 14399 306 3,05 7,50 10,8
81 M4 ov 1,09 11843 286 2,52 6,70 10,9
82 M5 ov 1,09 8128 237 1,74 7,50 10,9
83 M6 ov 1,08 4443 177 0,96 7,15 11,0
84 M7 ov 1,08 4209 174 0,91 7,60 11,0
85 M8 ov 1,08 2449 145 0,53 7,70 11,2
86 M9 ov 1,08 4495 183 0,98 7,60 11,0
87 M10 ov 1,07 5014 185 1,10 7,05 11,0
88 N1 ov 1,09 480 79 0,24 5,65 12,9
89 N2 ov 1,10 4420 187 1,46 7,35 11,0
90 N3 ov 1,10 3796 176 1,25 6,10 11,3
91 N4 ov 1,10 6838 224 2,24 7,55 10,9
92 N5 ov 1,11 836 113 0,27 7,35 12,2
93 N6 ov 1,11 5622 197 1,84 7,45 10,9
94 N7 ov 1,11 1286 116 0,42 7,95 11,5
95 N8 ov 1,12 2368 136 0,77 7,45 11,2
96 N9 ov 1,12 14936 321 4,86 7,45 10,8
97 N10 ov 1,10 1379 102 0,46 7,60 11,4
98 P1 ov 1,07 1532 115 0,49 6,35 11,6
99 P2 ov 1,06 6698 218 2,15 7,60 10,9
100 P3 ov 1,06 13122 298 4,23 6,85 10,9
101 P4 ov 0,98 8885 242 3,13 6,90 10,9
102 P5 ov 1,07 6596 206 2,12 6,15 11,1
103 P6 ov 1,06 9933 265 3,22 6,15 11,1
104 P7 ov 1,06 9691 257 3,14 6,70 11,0
105 P8 ov 1,06 12451 289 4,04 6,80 10,9
106 P9 ov 1,06 2174 131 0,71 6,15 11,4
107 P10 ov 1,06 154 70 0,05 6,25 20,6
108 Q5 ov 1,06 16340 326 5,42 6,35 11,0

109 Q6 ov 1,06 16780 341 5,66 6,45 11,0
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ANEXO
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Massa de Volume de Massa de Ma.ss,a d © Magsg de
Ano Minério Bota-fora Bota-fora Minerio 1,{9 citos
) (m3) B Trat.ado na Soh'dos da
Usina (t) Usina (t)
1977 a 1980 0 33.736.000  80.966.400 0 0
1981 148.697 398.984 957.562 0 0
1982 409.952 3.669.332 8.806.397 401.126 486.500
1983 388.840 2.726.104 6.542.650 358.541 405.151
1984 274.329 1.164.593 2.795.023 287.558 324.940
1985 287.536 1.152.196 2.765.270 237.429 268.295
1986 56.933 277.914 666.994 97.420 110.084
1987 286.147 694.572 1.666.973 270.769 305.968
1988 111.632 460.196 1.104.470 46.309 52.329
1989 a 1992 0 0 0 67.019 75.730
1993 93.128 168.843 405.223 53.479 60.432
1994 169.906 386.377 927.305 138.552 156.564
1995 89.427 242.416 559.981 131.495 148.588
1996 0 0 0 0 0
1997 0 0 0 1.100 1240
Total 2.316.527 45.077.300  108.000.000  2.090.798 2.395.820 a

Anexo — Produgdo Mineira do CIPC de 1977 até 1997 (CIPRIANI, 2002)





