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RESUMO

DETERMINACAO DA RADIOATIVIDADE NATURAL EM AREIAS DE PRAIAS
DO EXTREMO SUL DA BAHIA UTILIZANDO TECNICAS DE MEDIDAS
NUCLEARES

A radioatividade natural foi determinada nas areias de praias do extremo sul da Bahia em 7 pontos de
coletas: Arraial D’Ajuda, Porto Seguro, Trancoso, Caraiva, Cumuruxatiba, Prado, alcobaga e Caravelas.
Foram utilizadas, para tanto, as técnicas de ativacdo neutrbnica (através de método relativo para
quantificar 0 2?Th e o método de anélise por néutrons retardados de fissao, para a determinacao de uranio
total) e espectrometria gama (na determinagdo dos isotopos: *°Ra, ?*Pb, *®Ac e “°K). Os resultados
mostraram que os locais com maiores atividades especificas do *U foram Alcobaga e Cumuruxatiba cujo
os valores estdo acima da média mundial. Os valores das atividades especificas do *°Ra e ***Th em
Cumuruxatiba, Trancoso e Alcobaca também estio acima da média mundial, enquanto que para o “°K
esse valor esteve acima somente em Cumuruxatiba. Foram, também, medidas: a taxa de dose absorvida
no ar, a dose efetiva anual e os indices de riscos da radiacdo gama. A dose outdoor absorvidanoaralm
variaram de 21 a 14.450 nGy h™* com valor médio de 1.792 nGy h™*. O maior valor encontrado ao longo
das praias estudadas foi em Cumuruxatiba com média de 15.100 nGy h™. A dose efetiva anual variou
entre 0,025 e 18,50 mSv a™*, com uma média de 2,162 mSv a™. Foram observados valores médios maiores
do que a média mundial em Arraial D’Ajuda, Trancoso, Alcobaga, Caraiva e Cumuruxatiba. O valor
médio da taxa de dose efetiva anual outdoor em Cumuruxatiba (17,72 mSv a™) a classifica como uma
regido de alto background (HBRA). As medidas dos indices de riscos da radiacdo gama consideraram que
as areias de Caraiva, Alcobaga e Cumuruxatiba ndo sdo seguras para serem utilizadas como material de
construgdo. Esse trabalho também teve como objetivo utilizar o cdigo MCNP-5, baseado no método
Monte Carlo, para comparar a curva de calibracdo em eficiéncia experimental com a simulacdo obtida
pelo codigo. O resultado experimental mostrou concordancia com o tedrico, exceto para baixas energias,
pois ndo foi considerado o volume ativo do cristal de germéanio do detector estudado.

Palavras-chave: Ativacdo Neutrdnica, Espectrometria Gama, HPGe, MCNP-5 e Radioatividade Natural



ABSTRACT

NATURAL RADIOACTIVITY IN BRAZIL BEACH SAND FROM
EXTREME SOUTH OF BAHIA USING NUCLEAR TECHNIQUES OF
MEANSUREMENTS

The natural radioactivity was determined in the beache’s sands from extreme south of Bahia in seven
locations: Arraial D'Ajuda, Porto Seguro, Trancoso, Caraiva, Cumuruxatiba, Prado and Caravelas.
Neutron Activation Techniques Analysis (Instrumental Neutron Activation Analyses was used for
determination of *?Th and Delayed Neutrons Analysis for determination of uranium) and Gamma
Spectrometry Analysis (for determination of the *°Ra, *Pb, *®Ac and “°K). The mean specific activity
for ®U was higher in Cumuruxatiba and Alcobaga than in others locations studied. The values of the
specific activities of “°Ra and ?**Th in Cumuruxatiba, Trancoso and Alcobaca are above average
worldwide, the mean of *°K was higher in Cumuruxatiba than in others locations. The rate absorbed dose
in ar, annual effective dose and gamma ray radiation hazard also were measured. The dose
absorbed in the outdoor air at 1 m ranged from 21 to 14,450 nGy h™* with value average of 1792 nGy h’
! The highest average value was found in Cumuruxatiba (15,100 nGy h™). The effective dose annual

ranged between 0.025 and 18.50 mSv a™, with average of 2.162 mSv a *

. Values in Arraial D'Ajuda,
Trancoso, Alcobaca, Caraiva and Cumuruxatiba were greater than global average (0,07 mSv a). The
mean value of annual effective dose rate outdoor in Cumuruxatiba (17.72 mSv a™) is considered as a
region with high background (HBRA). Values of gamma ray radiation hazard considered the sands from
Caraiva, Alcobaga and Cumuruxatiba unsafe for use as building material. In this work use the MCNP-5
code, based on the method Monte Carlo, to compare the experimental aboslute efficiency curve obtained
by the simulated aboslute efficiency curve. The experimental data showed agreement with the simulated,
however for the lower energies were disagreement, because the sensitive volume of the germanium
crystal it is not considered.

Keywords: Neutron Activation, Gamma Spectrometry, HPGe, MCNP-5 e Natural Radioactivity
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ANEXO 2.

TRABALHOS GERADOS NESTA TESE
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Capitulo 1 — Introducéo

1.1  Contextualizacdo do Problema

A todo instante os seres humanos sdo expostos a radiacdo ionizante natural decorrente
de radionuclideos presentes ndo s6 no solo, como também nos alimentos, na dgua e em
outros materiais. Esta radiagdo € oriunda de iso6topos radioativos das séries radioativas
naturais do tério (***Th) e uranio (**®U e ***U), como também do radioisétopo do
potassio (*°K), que sdo os maiores contribuintes da radiacdo natural terrestre (MEHRA,
2009). A radiacdo gama emitida por esses radioisotopos naturais representa a principal
fonte externa de radiacdo do corpo humano (LU & ZHANG, 2006).

Os solos sdo uma das principais fontes de radiacdo natural e sua radioatividade depende
essencialmente das condicGes geograficas e geoldgicas de cada regido onde estdo
localizados. A presenca de radionuclideos naturais nesses solos contribuem
significativamente para os niveis de dose ambiental que o ser humano recebe. Sendo
assim, é importante ter o conhecimento da distribui¢do, composicdo e do background
destes solos (VEIGA et al., 2006). Nesse sentido, o comportamento do radio, em
particular do isétopo *°Ra e do seu produto de decaimento, o ?’Rn, desperta um
interesse especial, uma vez que sdo responsaveis por cerca de 50% da dose de exposicao
humana a radiacdo (NATIONAL COUNCIL ON RADIATION PROTECTION, 1987
apud GREEMAN et al., 1999).

O estudo da utilizagdo de areias, ricas em radionuclideos naturais, na construcdo civil é
também um criterio de interesse cientifico e uma das preocupacdes de 6rgdos mundiais
responsaveis por protecdo e medidas radiolégicas (AHMED, N.K., 2005; HIGGY, R.H.,
2000). Esse problema é agravado devido ao fato das pessoas passarem 80% de seus
tempos em ambientes indoor (UNSCEAR, 2000), o que faz com que seja necessario um
controle radiolégico em areia ou em qualquer outro material que contenha quantidades

significativas desses radionuclideos.
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No Brasil ndo € comum avaliar quaisquer materiais ou areas que conténham
radionuclideos classificados como de ocorréncia natural, denominados Naturally
Occurring Radioactive Materials - NORM. Na Comissdo Nacional de Energia Nuclear-
CNEN, orgao fiscalizador do territorio nacional, ha um critério de exclusdo do requisito
de protecdo radiologica da Posicdo Regulatoria 3.01/001 que diz ndo ser da
responsabilidade da CNEN a exposicdo devido as concentracbes ndo alteradas de
radionuclideos naturais existentes em praticamente todos os materiais ou matérias
primas. Dessa forma, ndo ha responsavel para minimizar, por meio de a¢des de protecao
radiologica, a exposicdo publica nas areas de alto background (HBRA - High
Background Radiation Areas) no Brasil, seja essa exposicdo proveniente de areias

monaziticas, minérios etc.

O interesse em medir as concentracfes dos principais radioisétopos naturais que mais
contribuem com a exposicdo externa outdoor, da regido do extremo sul da Bahia, deve-
se ao grande crescimento e interesse dos pesquisadores para se estabelecer niveis de
referéncia da radioatividade natural em todo mundo e, também, na avaliacdo dessas

exposicoes nos individuos do publico.

1.2 Objetivos do Trabalho

1.2.1 Obijetivo geral

1 — Estabelecer niveis de referéncia do background das praias do extremo sul da Bahia;

1.2.2 Obijetivos especificos

1 — Medir as atividades especificas dos radionuclideos das séries do **U e *2Th e do
*°K nas amostras coletadas pelas técnicas de ativacdo neutrdnica (métodos instrumental
relativo e por analise de néutrons retardados de fissdo) e espectrometria gama;

2 — Calcular a taxa de dose absorvida no ar, a taxa de dose efetiva anual e os indices de
riscos da radiacdo gama a partir das atividades especificas dos radionuclideos 226Ra,
232-|-h e 4OK;

3 — Estudar o equilibrio radioativo das séries do 22U e #**Th:;

16



4 — Comparar as caracteristicas radioguimicas e dosimétricas da Regido estudada com
outros locais;

5 — Construir as curvas de calibracdo em eficiéncia experimental e tedrica do detector de
germanio hiper-puro utilizado nas medidas analiticas

6 — Utilizar o codigo MCNP-5, baseado no método Monte Carlo, na simulagéo da curva

de calibracéo em eficiéncia do detector de HPGe utilizado nas analises de “*Ra e °K.

1.3 Justificativa

Muitas das areas de alto background natural no Brasil ja& foram estudadas como, por
exemplo, Meiape e Guarapari na costa capixaba (FUJINAMI, 1999; MALANCA, 1995)
e Morro do Ferro no estado de Minas Gerais (PASCHOA, 2000). Contudo, pouco se
sabe sobre a radioatividade do extremo sul do estado da Bahia ou de estudos que
mostrem se a praia de Cumuruxatiba, por conter cerca de 4.500 t de areia monazitica
(MEZRAHI, 2005), é uma &rea de alto background. Dessa forma, torna-se necessaria a
realizacdo de um estudo nessa regido, por ser uma pesquisa pioneira e para que
finalmente sejam estabelecidos niveis de referéncia em uma regido gque possui uma
grande possibilidade de se destacar como uma HBRA. Pesquisas desenvolvidas para
esse fim sdo importantes para avaliar os possiveis riscos radioldgicos a saude humana
disponibilizando dados para subsidiar padrdes e diretrizes no que diz respeito a

exposicdo publica.

Para classificar uma regido como uma area de alto background natural é necessario que
seja realizado um estudo dosimétrico e, ou, radiométrico no local, excecutando medidas
que podem ser diretas ou indiretas e requerem uma metodologia validada e precisa com
a utilizacdo de detectores de radiacdo devidamente calibrados. O uso do Monte Carlo
Neutron Particle Code - 5 (MCNP-5) na simulacdo da determinacdo da curva de
calibracdo em eficiéncia de um detector de HPGe é uma ferramenta auxiliar nas
medidas, pois além de otimizar a calibracdo essa simulagdo ajuda a reproduzir as
analises experimentais (RODENAS, 2007).

De modo mais geral, a grande motivacao para este estudo é a introdugdo da simulacao
realizada utilizando o cdédigo MCNP-5 como uma abordagem analitica para

comparagGes com 0s dados experimentais por espectrometria gama do laboratério de
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Tritio do Centro de Desenvolvimento da Tecnologia Nuclear - CDTN/CNEN e
estabelecer os niveis de referéncia de uma regido pouco estudada, porém com
caracteristicas geoquimicas peculiares para enquadrar-se como uma Area de Alto

Background Natural.

1.4 Relevancia do Trabalho

De acordo com Ramli (1997), o maior interesse no estudo da radiacdo natural é a
necessidade de estabelecer os niveis de referéncia, especialmente nos locais onde a
emissdo da radioatividade no ambiente é alta. Existe, também, um amplo interesse
mundial em identificar novas areas com alto background. Algumas regiGes no mundo
sdo conhecidas por serem areas de alto background natural, onde grandes concentracdes
de radionuclideos, seja proveniente das séries do ***Th ou **U e **®U, causam um nivel
elevado da radiacdo (Veiga, 2006). Muitos autores ja estudaram areias de praias e
sedimentos com essas finalidades (MOHANTY et al., 2004; VEIGA et al., 2006;
ALENCAR & FREITAS, 2005; LU & ZHANG, 2006; LU et al, 2008 e GONZALEZ-
CHORNET & GONZALEZ-LABAJO, 2004).

No Brasil, as maiores reservas de urénio e torio sdo a monazita, zirconita e
columbita/tantalita. A monazita é o mais importante mineral de terras-raras, entretanto
ha também concentragdes significativas de torio e uranio que variam de 0 a 32%. A
principal fonte produtora de monazita no Brasil é a areia monazitica presente em
algumas praias ao longo da costa, incluindo as praias do extremo sul baiano. O estudo
dosimétrico e radioguimico dessas areias € de grande interesse cientifico e econdmico
devido a monazita ser classificada como um mineral de interesse para indUstria nuclear.
Sendo assim, torna-se clara a necessidade de pesquisas em novas HBRAS, pois 0
conhecimento da presenca de radionuclideos pode ajudar a minimizar 0s riscos
potenciais de longa duragdo (radionuclideos de meias-vidas longas) e, ou, evitar uma
exposicdo a curto prazo (radionuclideos de meias-vidas curtas), além de ser um
parametro para novas pesquisas na extracdo de minerios de uranio e torio (MEZHARI,
2005).
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1.5

Estrutura do Trabalho

Este trabalho foi dividido em 5 capitulos, e cada um foi composto da seguinte forma:

1. no Capitulo 1 foram descritos: a contextualizacdo do problema, os objetivos do

trabalho, a justificativa e a relevancia do trabalho;

no Capitulo 2 foi apresentado a revisdo bibliografica sobre radioatividade
natural, areia monazitica, radionuclideos naturais, assim como sua distribuicdo
no solo; dose, equilibrio radioativo, radioprotecdo e regulamentacéo, as técnicas
de medidas usadas no trabalho: espectrometria gama, analise por ativacdo
neutrénica instrumental e analise de néutrons retardados de fissdo e por fim
sobre o codigo MCNP.,

no Capitulo 3 foram descritos os materiais e métodos onde séo apresentados 0s
locais em estudo, metodologia de coleta, técnicas de medidas e como foram
calculados os indices de risco da radiacdo gama e as doses.

no Capitulo 4 foram apresentados os resultados e discussbes, contendo o0s
valores dos limites de deteccdo e quantificacdo, das concentracbes dos
radionuclideos naturais, das doses e indices calculados, assim como as
comparagOes dos valores da pesquisa com aqueles de outros estudos. Foram,
também, apresentadas algumas considera¢fes sobre equilibrio radioativos e os
resultados da simulac¢do usando MCNP-5.

no Capitulo 5 foram apresentadas as conclusdes gerais da pesquisa e as
perspectivas futuras.

por fim, foram apresentados 2 anexos o primeiro formado pela entrada padrao
usada no coédigo MCNP-5, e o segundo anexo formado pelos trabalhos
apresentados em congresso e submetidos a revista indexada, todos eles

relacionados com o trabalho desenvolvido nesta tese.
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Capitulo 2 — Reviséo Bibliogréfica

2.1 Radioatividade natural

Segundo Aramburu e Bisbal, 1994, as fontes de radiacdo naturais sdo aquelas que nédo
foram originadas por acles antropogénicas. A radioatividade natural provém dos
radionuclideos presentes na crosta terrestre (radionuclideos primordiais) ou dos
radionuclideos produzidos pela interacdo dos raios cosmicos com a atmosfera

(radionuclideos cosmogénicos).

Os radionuclideos primordiais consistem em trés séries que sdo mais encontradas na
natureza sdo: a série do “®*U (Abundancia natural de 99,27%), a do **U (Abundancia
natural de 0,72%) e a do *Th (Abundancia natural de 100%) e também do “°K
(0,01%). Cada uma dessas séries € iniciada a partir de um isétopo do uranio ou tério,
tendo uma meia-vida longa comparada a idade do sistema solar (~ 4,5 bilhdes de anos) e
termina em um isétopo estavel do chumbo e no caso do “°K termina em um isétopo
estavel de célcio. Destas séries, freqilentemente a do ?*°U é a menos detectada devido &
pequena porcentagem do is6topo na natureza. O decaimento dos ndcleos destas séries
ocorre preferencialmente por emissdes de particulas alfa e/ou beta. Essas séries serdo

discutidas mais adiante neste capitulo.

Os radionuclideos provenientes das séries do uranio e do torio contribuem com cerca de
70% da dose anual por pessoa devido a exposicdo a radiacdo natural. Entretanto, a
contribuicdo da série do ***U na dose total é muito baixa, dessa maneira essa série néo é
levada em consideracio na determinacio de dose (GONZALEZ-CHORNET E
GONZALES-LABAJO, 2004).

Durante as Ultimas décadas, surgiu um interesse crescente nos estudos epidemiologicos
relativos aos efeitos da exposicdo a radiacdo natural na saude das populacdes,
principalmente as que vivem em ambientes cuja radiacdo ambiental seja elevada. Esses
estudos incluem pesquisas referentes ao radodnio residencial realizados em varios paises
e tambem referentes a elevada exposicdo a radiacdo de fundo natural presente em
algumas partes do mundo, conhecidas como areas de alto background (HBRAS). Estes
estudos se destinam a ajudar a encontrar as estimativas de um coeficiente de risco da
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radiacdo em doses baixas e de taxas de dose, que de outra forma estdo sendo
obtidos por extrapolacdo a partir de estudos epidemiolégicos existentes em grupos que
foram expostos a uma elevada radiagdo, como por exemplo, 0s japoneses sobreviventes
dos ataques a Hiroshima e Nagasaki (ICRP, 1991) e minas de uranio
(CHOUGAONKAR et al., 2004).

Uma regido de alto background é definida como uma éarea ou um complexo de
construcdes onde a radiacdo natural no solo, ar (outdoor e indoor), agua, alimentos, etc.
levam a uma elevada exposicao, seja ela interna ou externa, que resulta em uma dose
efetiva anual para o publico acima dos niveis estabelecidos (HENDRY, et al, 2009). A
taxa de dose efetiva anual é classificada em 4 niveis: baixo que é até 5,0 mSv a™ (ou
seja, duas vezes o valor da média mundial que é de 2,4 mSv a™ segundo a UNSCEAR,
2000); médio que é o valor entre 5,0 a 20 mSv a™; alto entre 20 a 50 mSv a™* e muito
alto que equivale a valor superior a 50 mSv a™* (HENDRY, et al, 2009). Este sistema de
classificacdo considera os limites de dose estabelecidos pelo ICRP 60 e o International
Basic Safety Standards (HENDRY, 2009; IBSS, 1996).

Duas regides no Brasil sdo bem conhecidas pelo seu alto background: Morro do Ferro
no estado de Minas Gerais € a regido de areia monazitica ao longo da costa do Atlantico
(PENNA-FRANCA et al., 1965; PASCHOA, 2000). Varios estudos ja foram realizados
em alguns lugares com areias monaziticas no mundo (UNSCEAR, 2000); como em
Kerala e Tamilnadu (RADHAKRISHNA et al., 1993), em Kalpakkam (KANNAN et
al., 2002) e um recente trabalho foi realizado na costa de Orissa, também na india
(MOHANTY et al., 2004). No Brasil muitos estudos ja foram realizados em Guarapari,
na costa capixaba (PENNA-FRANCA et al., 1965; SACHETT, 2002) e na llha Grande,
estado do Rio de Janeiro (FREITAS & ALENCAR, 2004). Entretanto, hd poucos
estudos na costa do extremo sul do estado da Bahia (VEIGA et al., 2006), nada foi
encontrado sobre a regido de Cumuruxatiba, onde ha uma das maiores reservas de areia
monazitica no Brasil. A Tabela 1 mostra as areas de maior background estudadas no

mundo.
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Tabela 1 — Areas de Maior Background no Mundo (Modificado de UNSCEAR, 2000)

Pais

Local

Caracteristicas do local

Populacéo

Taxa de dose absorvida

no ar (nGy h%)*
Guarapari;
Minas Gerais e Goias Areia Monazitica; 73 000;
. . 90-170(ruas)
Brasil (Pogos de Caldas e Rochas vulcanicas .
. 90-90 000(praias)
Araxa) 350
. Yangjiang; . .
China Particulas monaziticas 80 000 370 (média)
Quangdong
. Margem do Nilo Avreia Monazitica 20-400
Egito
Areas de granito, xisto
Regiéo Central; . 20-400
Franca e arenito; 7000 000
Sudeste o . 10- 10 000
Minério de uranio
200-4 000
o Kerala e Madras; . . -
India Areias Monaziticas 100 000 1800 (média)
Margem do ganges
260-440
Ramsar; . 70-17 000
Ird Nascentes de rios 2000
Mahallat 800-4 000
Lazio; 5100 000 180 (média)
. Campania; . 5600 000 200 (média)
Itélia . Solo vulcanico o
Orvieto; 21 000 560 (média)
Sul de Toscana 100 000 150-200
Ilha Niue Pacifico Solo vulcanico 4500 1100 (méaximo)
Tessin; Gneiss;
Suica Alpes; Verucano; 300 000 100-200
Jura 5Ra em solos

* radiacdo solar incluida

No trabalho de VEIGA et al. (2006) foi medida a radiacdo natural em areias de praias
brasileiras, inclusive no estado da Bahia, e concluiu-se que na maioria das praias foi
encontrada uma dose anual de 0,07 mSv a' e uma atividade equivalente do radio
(radium equivalent activity) de 82 Bq kg™. Entretanto, em algumas praias especificas
esses valores excedem o limite de 2,4 mSv a™ recomendado pela OECD — Organisation
for Economic Cooperation and Development —. Segundo o autor, em Porto Seguro, na
Bahia esse valor excede 17 vezes o limite. Além do que este aumento no background de
algumas praias pode estar correlacionado com a presenga de depositos minerais na

areia.
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2.2 Areia Monazitica

As areias de praias sao depdsitos minerais formados a partir da erosdo de rochas. Os
constituintes minerais das rochas sdo alguns radionuclideos naturais das séries do U e
Th e do K, que contribuem para a exposicao a radiacdo na Terra (VEIGA, 2006). Alem
disso, essas areias podem conter minerais como monazita e zirconita. Segundo
HASSAN et al., 1997, a monazita € um dos mais importantes materiais geoldgicos,
devido a presenca dos elementos urénio e tdrio que sdo elementos fisseis usados na
industria nuclear. Em meados da década de 40 houve grande interesse da industria
nuclear na extracdo de U e Th, pois a monazita pode conter, em média, mais de 5% de
ThO, (em muitos minerais comerciais o teor esta entre 6 e 12%, mas pode atingir até
35%) e algumas centenas de ppm de uréanio, elementos fisseis e fissionaveis, que séo
usados como combustivel nuclear. A extracdo de Th em monaziticas é muito cara, o que
torna esse processo inviavel. Hoje a extracdo de Terras Raras € mais viavel do que o Th

e U na monazita devido sua alta concentracdo (MEZRAHI, 2005).

Os materiais que contém radionuclideos naturais das séries do **U, U e %*Th, além
do “°K, podem ser classificados como de ocorréncia natural, denominados NORM,
Naturally Occurring Radioactive Materials, ou tecnologicamente aumentados,
denominados TENORM, Technologically Enhanced Naturally Occurring Radioactive
Materials, dependendo se houve ou ndo um processamento industrial que levou ao
aumento da concentracdo de radionuclideos no material e ao aumento do nivel de
radioatividade (BAHARI, et al, 2007). A areia monazitica se enquadra no grupo de
materiais classificados como NORM, e seu uso para quaisquer fins pode aumentar a

exposicéo da populacao.

Em certos locais do mundo, ocorrem niveis elevados de torio no solo, causando um
aumento da exposicao a radiacdo natural. Isto inclui area de areia monazitica presente
na costa brasileira. A Tabela 2 mostra as reservas mundiais de monazitas estimadas em
toneladas. A monazita € um mineral raro e insolivel em agua, rico em fosfato, cério,

lantanio e tério. A Tabela 3 mostra as caracteristicas quimicas da monazita.
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Tabela 2 — Reservas mundiais de monazitas estimadas (MEZRAHI, 2005)

Pais Monazita (t)
india 5.000.000
Estados Unidos 1.100.000
Austrélia 800.000
URSS (antiga) 500.000
Brasil 300.000
Emirados Arabes 200.000
Madagascar 100.000
Coréia do Sul 90.000
Tailandia 25.000
Malasia 18.000
Africa do Sul 15.000
Ceilao 10.000
Total 8.158.000

Tabela 3 — Caracteristicas quimicas da monazita (MEZRAHI, 2005)

Componentes Teor (%)

Tr,O4 62

ThO, 6

Us04 0,3

P20s 28

SiO, 0,3

Zr0, 0,5

TiO, 0,5

Fe,O, 0,5

Al,0; 0,3

CaO 0,8

PbO 0,2

Insollveis 9

Componentes Teor (Bqg™?)

“*Ra 31

*’Ra 212

%pp 31

A taxa de dose de um ambiente com areia monazitica varia de acordo com a

concentracdo dos radionuclideos naturais >®U, ?*2Th e seus filhos, além do “°K presente
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em sua composicdo. Em certas praias brasileiras ha areas bem conhecidas pelos seus

altos backgrounds, que atingem cerca de 14,400 nGy™ de dose absorvida no ar a 1,0 m
(FREITAS & ALENCAR, 2004). A Tabela 4 mostra as reservas medidas e estimadas de

monazita no Brasil.

Tabela 4 — Reservas medidas e estimadas de monazita no Brasil (MEZRAHI, 2005)

Localidade

Reserva Medida (t)

Rio de Janeiro
Tipiti
Manguinhos
Espirito Santo
Boa Vista
Guarapari

Norte de Vitoria
Bahia

Joacema

Cumuruxatiba

Total

6.000
1.670

6.000

1.800

6.000

650
4.500

26.620

Reserva Estimada (t)

Rio Grande do Norte
Estrela
Maranhéo

Barreirinhas

Total

650

20.000

20.650

2.3 Radionuclideos Naturais

2.3.1 Uranio

O uranio é representado na tabela periddica com o simbolo U, pertence ao grupo dos

actinideos, possui numero atdbmico 92 e peso atdmico de 238,029. Sua estrutura

cristalina é ortorrdmbica. O U possui dois estados de valéncia U%* e U**. A forma mais

reduzida, U*", esta geralmente contida em minerais insol(veis, ao contrario da forma

mais oxidada, U®*, onde em associacdo com complexos de CO3?, SO4?2 e PO42, pode
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formar muitos minerais soltveis. A mobilidade do U®* é modificada pela adsorcio de

oxidos de ferro hidratados, argilas e col6ides.

O uranio pode estar presente nas rochas tanto em minerais a base de dxido como em
silicatos, como por exemplo, uraninita e uranotorita; em minerais acessorios com U
primario, como em monazita, xenotimio e zircdo; como em quantidades traco em outros
minerais; ou ao longo de camadas granuladas, possivelmente como 6xidos ou silicatos.
O urénio liberado pela quebra de minerais durante o intemperismo pode ser retido em
oxidos de ferro autigénicos e argilominerais ou precipitado sob condicdes redutoras,

formando depdsitos de uranio em condicGes favoraveis.

O uranio natural compreende trés is6topos: 28U, *°U e #*U. Esses is6topos
correspondem, respectivamente a 99,2743%, 0,72% e 0,0057% da abundancia do
elemento. Dentre os radionuclideos descendentes do ***U destaca-se 0 °Ra, que possui
uma meia-vida de 1600 anos e que por emissio alfa forma o #?Rn, cujo o tempo de
meia-vida é de 3,82 dias. A série do U e o ?*U ndo possuem uma contribuicio
significativa no estudo de dose, uma vez que ndo ha descendentes de destaque. As
Tabelas 5 e 6 mostram os componentes da série radiativa natural do 2°U e #®U

respectivamente.
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Tabela 5 — Lista dos componentes da série radiativa natural do ***U, com o modo de
decaimento, meia-vida e energia da particula emitida (ARAMBURU & BISBAL, 1994)

Elemento Meia-vida Desintegracédo Energia (MeV)
U 7,1x10°a o 4,559
BITh 25,6 h 0,300
Blpa 3,43x10*a o 5,046
24y 2,5x10° a o 4,768
20Th 8x10* o 4,68
2InC 21,6a o 4,94
0,046
221Th 18,17 d o 6,03
2BFr 22 min o 5,34
1,2

ZRa 11,68d o 5,864
1At 0,9 min o 6,39

B 1,7
2YEm 392s o 6,81
2B 8 min o, B 2,25
2po 1,83x10° o 7,526

i 0,72
2lpp 36,1 min B 1,39
2BAL 10™*s o 8
21 2,15 min o 6,75

B 0,579
2pg 0,52s o 7,442
27 4,79 min B 1,44
“7pp estavel
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Tabela 6 - Lista dos componentes da série radiativa natural do 2**U, com o modo de
decaimento, meia-vida, e energia da particula emitida (ARAMBURU & BISBAL,

1994)

Elemento Meia-vida Desitegracdo Energia (Mev)
U 4,5x10° a o 4.2
2Th 241d B 0,19
24pa 1,18 min i 2,32

6,7 h 1,13
24y 2,5x10° a o 4,768
20T 8x10* o 4,68
°Ra 1620 a o 4,777
222Rn 3,82d o 5,486
218pg 3,05 min o 5,998
2lipp 26,8 min B 0,7
2BBAL 1,5-2s o 6,63
21 19,7 min o 5,51

i 3,71

2pg 1,64x10" s o 7,683
2107 1,32 min B 1,9
219pp 19,4 a B 0,017
210B;j 5d B 1,155
210pq 138,3d o 53
206T) 4,2 min B 1,51
206ppy estavel
2.3.2 Tério

O tdrio é representado na tabela periédica com o simbolo Th, pertence ao grupo dos
actinideos, possui nimero atébmico 90 e peso atbmico de 232,0381. Sua estrutura
cristalina é cubica de face centrada. No estado puro, o tério tem aspecto prata, é estavel
no ar e o brilho se mantém por varios meses. E mole e ductil, podendo ser trabalhado a
frio. Se contaminado com o Oxido, a cor muda gradualmente com a exposicao ao ar,
passando para cinza e preto. As propriedades fisicas do torio sdo bastante influenciadas
pelo teor de contaminacdo com o seu Oxido. A estrutura cristalina muda de cubica de
face centrada para cubica de corpo centrado a 1400°C. O oOxido de tério tem ponto de
fusdo de 3300°C, o mais alto de todos os 6xidos. Poucos elementos e compostos, como
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tungsténio e carboneto de tantalo, tém pontos de fusdo mais altos. E levemente atacado

pela 4gua e pouco atacado pela maioria dos &cidos, com exce¢do do cloridrico.

O tério ocorre em solucdo somente no estado de valéncia Th**, com evidéncias de
valéncias menores no estado solido. A solubilidade dos seus complexos é geralmente
baixa, exceto em solugdes &cidas. Entretanto, compostos orgénicos podem auxiliar na
solubilidade do tério em condigdes de pH neutro. Segundo Dickson & Scott (1997) o
torio pode estar presente em alanita, monazita, xenotimio e zircéo a niveis maiores do
que 1000 ppm ou em quantidades traco nos minerais principais. Os principais minerais
de tério primario (monazita e zircénio) sdo estaveis durante o intemperismo e podem se
acumular em minerais pesados em depdsitos de areia. O torio liberado pela quebra de
minerais durante o intemperismo pode ser retido em minerais hidratados ou oxidados a
base de Fe ou Ti com argilas e éé rapidamente adsorvido e transportado em argilas
coloidais e Oxidos de ferro, desta forma, possui um forte componente detritica,

especialmente em depdsitos coltvio-aluvionares.

O torio € amplamente distribuido no ambiente e ocorre em baixa concentracdo na agua,
solo, rochas, plantas e animais, além de ser um litofilico tipico e ter um comportamento
geoquimico muito parecido com o dos elementos terras raras (especialmente o cério),
zirconio, hafnio e uranio (HUIST, 1997).

O principal is6topo radioativo do tério é o 2*Th, com abundancia de 100% do tério
natural, uma vez que os demais isotépos possuem meias-vidas curtas em comparagdo a
esse is6topo. Na série de decaimento radioativa é destacada a formacdo do 2*°Rn,
também chamado tordnio, com meia-vida de 55 segundos, e do ®Ac, com meia-vida de
6,13 h. A Tabela 7 mostra a série do **Th com as desintegracdes, meia-vida e a energia

maxima das particulas.
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Tabela 7 — Lista dos componentes da série radioativa natural do ?*2Th, com o modo de
decaimento, meia-vida, e energia da particula emitida (ARAMBURU & BISBAL,

1994)

Elemento Meia-vida Desintegracdo Energia (MeV)
“2Th 1,39x10™ a o 4,007
5Ra 6,7 a B 0,040
2Z8Ac 6,13 h B 2,18
?28Th 1,91a o 5,423
Ra 3,64d o 5,681
2Em 51,55 o 6,28
21%pg 0,165 o, B 6,774
212pp 10,6 h B 0,580
21oAL 3x10™s o 7,79
212 60,5 min o 6,086

B 2,25
?12pg 3x107s o 8,78
2087 3,1 min i 1,79
208ppy estavel

2.3.3 Potéassio

O potaéssio é representado na tabela periddica com o simbolo K, pertence ao grupo dos
metais alcalinos, possui numero atdmico 19 e peso atdmico de 39,0983. Sua estrutura
cristalina é cubica de corpo centrado. A maioria dos minerais de potassio € insollvel e o
metal é obtido com grande dificuldade. E um dos metais mais reativos e eletropositivos.
Reage fortemente com a agua e oxida-se rapidamente na presenca do ar. E o metal mais
leve depois do litio. Tem aparéncia da prata e ndo é encontrado livre na natureza.
O “°K é um emissor beta e gama que possui uma meia-vida de um milh&o de anos e é o
unico isdtopo radioativo do potéssio de ocorréncia natural, constituindo cerca de
0,0117% do total de potéssio presente na natureza, 0os demais is6topos estaveis sao 0
%K (93,3%) e 'K (6,7%). Assim como 0s is6topos estaveis 0 “°K também ¢ encontrado
em todos os tecidos e 6rgdos do corpo humano e em conjunto com os produtos de
decaimento das séries do ***U e ?**Th s&o os principais contribuintes da radioatividade
natural das rochas. Segundo DICKSON & SCOTT (1997) o elemento potassio, com
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seus diferentes isdtopos, &€ 0 maior componente da crosta terrestre. Ele é litdfilo e esta
concentrado preferencialmente nas rochas igneas &cidas, em relacdo as intermediarias,
bésicas e ultrabasicas (VASCONCELLOS et al., 1994).

O “K tem dois modos de decaimento: decaimento B, 89% de probabilidade, com
producdo do “°Ca e, com 11% de probalidade de decair por captura eletronica para o
“Ar. Ambos os filhos sio estaveis conforme é esquematizado na Figura 1.

1460 keV B~ 1350 keV

0 keV

0 Ar

Figura 1 — Esquema do decaimento do “°K (Modificado de ARAMBURU & BISBAL,
1994)

2.3.4 Radio

O rédio é representado na tabela periodica com o simbolo Ra, pertence ao grupo dos

metais alcalino-terrosos, possui nimero atdmico 88 e peso atbmico 226,025.

O comportamento geoquimico do radio é considerado por possuir is6topos com elevada
solubilidade e meia-vida apreciavel, tanto na série do *®U (**Ra, Ty, = 1620 anos) e
2 (*®Ra, Ty, =11,68 dias) como na do ®*Th (*®Ra, Ty, = 6,7 anos e ?'Ra, Ty, =
3,64 dias). Portanto, sua mobilidade podera ser uma fonte de desequilibrio nas séries do
28 e %2Th. Sua mobilizacdo se da, em grande parte, nas aguas subterraneas,
particularmente naquelas com alta salinidade. Sua mobilidade é reduzida pela co-
precipitagdo com sulfatos de bario, 6xidos ou sulfatos de Fe-Mn, ou atraves da adsorgéo
pela matéria organica. Os radioisotopos “°Ra e “Ra sdo emissores de radiacéo alfa,
beta e gama, e possuem uma caracteristica nuclear importante de produzir néutrons se

misturado com berilio.
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2.4  Distribuicdo de K, U e Th em solos

As coberturas de solos geralmente tém forte efeito na atenuacgéo da intensidade dos raios
gama. Portanto, ainda que a concentragdo relativa dos radionuclideos nos solos
permaneca praticamente a mesma que nas rochas fontes, ocorreré a atenuagdo, e como
resultado disto, as rochas podem apresentar uma radioatividade menor, dando a
impressdo de serem mais méaficas (VASCONCELLOS et al., 1994).

DICKSON & SCOTT (1997) analisaram teores de K, U e Th em rochas e solos
australianos por espectrometria gamae concluiram que os teores mais elevados estdo
relacionados com o aumento do teor de SiO,, especialmente no caso dos teores de Th.

Este comportamento é mostrado graficamente na Figura 2.
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Figura 2 — Variagéo do contetdo médio de K, eTh e eU para rochas igneas intrusivas e
extrusivas com aumento no contetdo de silica, modificado de DICKSON & SCOTT
(1997).

O ciclo sedimentar é de grande valia no entendimento da distribuicdo dos
radionuclideos naturais. Neste ciclo, a coeréncia entre as concentracdes dos

radionuclideos é destruida devido a diferente solubilidade desses elementos. O uranio é
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facilmente oxidado para formar ion soltvel, enquanto o tério é carreado em suspensdo
melhor do que em solucéo, sendo facilmente fixado em argilas e resistatos secundarios.
Por isso, a razdo Th/U varia muito nos sedimentos, dependendo em larga escala se a
condicdo de deposicdo é um ambiente oxidante ou redutor (VASCONCELLOS et al.,
1994).

2.5 Radionuclideos e o corpo humano

Os radionuclideos, quando liberados no meio, com freqiiéncia se dispersam e se diluem,
mas podem também concentrar-se em organismos Vvivos durante transferéncias na
cadeia alimentar. As substancias radioativas também podem se acumular na agua, solo,
sedimentos e ar, desde que a sua entrada seja maior que seu decaimento natural
(ODUM,1972 apud CUCCIA 2006).

A taxa de exposicao a dose influencia na mutagénese, pois 0 DNA é sensivel a radiacdo
e pode ser rompido pela exposi¢do a baixas doses de radiacdo. Um rompimento duplo é
muitas vezes letal por ser de dificil reparo. DNA reparados incorretamente podem levar
a mutacoes e carcinogénese (MZLLER & MOUSSEAU, 2006).

Em geral, ha uma relag&o linear entre mutacéo celular e taxa de dose para baixas taxas
de dose, e uma relagdo exponencial para altas taxas de dose (MJLLER &
MOUSSEAU, 2006). A UNSCEAR estima que a dose efetiva média devido a radiacao
natural seja de 2,2 mSv.a™. O maior componente para a dose efetiva anual é a inalagdo
de raddnio e torio e seus filhos de meias-vidas curtas, 1,0 mSv. Em segundo lugar, vem
a irradiacdo externa por radiacdo cosmica e fontes terrestres, 0,9 mSv. A contribuicdo
menos expressiva, 0,3 mSv, é da ingestdo de “°K, *!°Pb, ?°Po e outros radionuclideos

naturais.

Os radionuclideos presentes nos solos, ar e alimentos podem atingir o corpo humano
por diversas vias. Os presentes nos ar contribuem ndo s6 na exposi¢do externa, como
também na exposicdo interna, pois sdo inalados pela via respiratoria. Os presentes na
alimentacdo contribuem significativamente somente na exposi¢do interna, pois s&o

ingeridos na dieta do dia-a-dia. Os radionuclideos presentes nos solos contribuem
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diretamente na exposicéo externa, entretanto ha uma contribuicdo indireta na exposi¢édo
interna, pois esses radionuclideos no solo podem migrar aos alimentos seguindo a
cadeia alimentar (UNSCEAR, 2000). A Figura 3 mostra um esquema das vias da

transférencia desses radionuclideos e a dose no corpo humano.

II Irradiacio Externa

Ar Inalacio l
l /ﬂ piea [meetig (3] v

Corpo —

il Solo +

Irradiacio Externa

Figura 3 — Vias terrestres da transferéncia de radionuclideos e a dose no corpo —
(Modificado de UNSCEAR, 2000)

O potéssio € distribuido uniformemente no corpo humano e sua principal via de entrada
sdo os alimentos. Ele é biologicamente necessario para controlar a homeostasia. A
quantidade de potassio no corpo de um adulto € cerca de 0,18%, e 0,2% em crian¢as. A
abundancia natural do “°K é de 1,17 x 10™% e uma atividade especifica de 2,6x10° Bq
kg™ e um coeficiente de conversdo de dose de 3 uSv a™ por Bq kg™ (UNSCEAR, 2000).
As doses equivalentes anuais do “°K no corpo humano varia de 165 pSv a™ em adultos e
185 uSv a™ em criancas. Esses mesmos valores segundo a UNSCEAR (2000) sido
adequados para a dose efetiva devido a distribuicdo uniforme do potassio no corpo

humano.

O uranio é retido no corpo humano principalmente no esqueleto. Alguns estudos
mostram que suas distribuicbes nos ossos sdo bem uniformes (HARLEY, 1990).
Segundo informagdes da UNSCEAR (2000), 70% da quantidade de %**U no corpo estdo
nos 0ssos. O uranio é um metal nefrotdxico (prejudicial ao funcionamento dos rins). A
toxicidade quimica do urénio é maior do que sua toxicidade radioldgica. A absor¢édo de
uranio via intestino é pequena, somente uma pequena percentagem é ingerida. O uranio
absorvido no sangue tende a se concentrar no esqueleto, onde essa quantidade depende
das concentracdes referente a localizacdo geografica, mas estima-se um valor
aproximado de 70 pg para adultos (ICRP, 1976).
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O tdrio apresenta uma baixa absorcdo no trato gastrointestinal (0,05% em adultos).
Dessa forma, a principal via de contaminacdo se da através da inalacdo do material
particulado que contenha torio. Insolivel em fluidos bioldgicos, a sua meia-vida de
permanéncia no pulmao pode alcancar varios anos. A dose efetiva total de inalacdo e
ingestdo de radionuclideos terrestres € de 310 uSv, 170 uSv desse valor é proveniente
do “°K e 140pSv é proveniente dos radionuclideos de meias-vidas longas das séries do
torio e uranio (UNSCEAR, 2000).

Em muitos casos, a quantidade de radionuclideos presente no organismo de uma pessoa
pode ser descrita a partir de uma queda exponencial com o tempo. Isso se da porque
além do proprio decaimento a que o radionuclideo se encontra sujeito, o conteudo de

uma dada substancia no organismo é diminuido por processos de excregao.

Nesses casos, o pardmetro “meia-vida efetiva” quantifica, tal como a “meia-vida fisica”
de um is6topo radioativo, o intervalo de tempo para que a concentragdo de um dado
material radioativo decaia pela metade no corpo humano (BIRAL, 2002). A “meia-vida
efetiva” (“Tu2 eff””) €, de fato, uma composi¢ao entre a “meia-vida fisica” de um dado
isotopo (“Ti2 fis”) e a “meia-vida bioldgica”, de permanéncia dos atomos de um
determinado elemento quimico no organismo de uma pessoa (“T1/2 biol”). A meia-vida

efetiva € dada pela Equacéo 1:

L=y &

T1,, T1 .
Eeff Efls Eblol

2.6 Equilibrio Radioativo

A maioria dos sistemas geologicos esta em equilibrio radioativo, ou seja, as atividades
(numero de desintegracdes por unidade de tempo) sdo constantes para todos os
radioisotopos de cada série envolvida. Isto se deve ao fato do elemento pai possuir
meia-vida extremamente longa em relacdo a do elemento filho mais proximo
(KAPLAN, 1978).
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O periodo necessario para que um sistema fechado, contendo inicialmente os nuclideos
pais de cada série natural de decaimento, atinja 98,5% do equilibrio é cerca de seis
vezes a meia-vida do radionuclideo filho de menor constante de decaimento
(KETCHAM, 1996 apud SANTOS, 2001). Dessa forma, a série do ***U pode ser
considerada em equilibrio apés um periodo de 1,5 milhdes de anos, a série do **U em
190.000 anos e a do ***Th em 40 anos. Uma vez que a série de decaimento esteja em
equilibrio, a partir da medida da abundancia de um filho pode-se inferir a abundéancia do
pai. A medida da concentracdo de ***Bi, por exemplo, pode fornecer a medida da
abundancia de uranio, e a medida da concentragdo de **Ac pode indicar a abundancia
de torio (IAEA, 1979).

Devido as diferencas nas propriedades quimicas e nucleares (meia-vida, energia de
recuo, etc.) dos elementos pertencentes as trés séries naturais de decaimento, estes
podem ser separados durante processos superficiais, tais como intemperismo, transporte
e deposicdo, rompendo-se o estado de equilibrio. Materiais geoldgicos podem
apresentar-se em desequilibrio devido a entrada ou saida destes elementos do sistema.
Se o sistema retornar a condicdo de fechado, o equilibrio tende a ser restabelecido pelo
acumulo dos produtos de decaimento da série, ou pelo decaimento de um nuclideo que
ndo tenha sido produzido pelo decaimento de um nuclideo pertencente ao sistema.

Em condicBGes geoldgicas de superficie (ou proximas a ela), este sistema quimico
fechado pode ndo existir. O que é o caso dos locais de estudo neste trabalho. Os
processos causados pelas alteracBes climaticas podem provocar introducdo e remogao
de material e, considerando que os decaimentos ocorrem em diferentes fases, com
diferentes propriedades fisicas e quimicas, € provavel que, sob estas condicdes
climéticas, ocorra a dispersdo de alguns elementos da cadeia. Isto provoca o
desequilibrio das séries de decaimento, ou seja, 0s produtos intermediarios e finais ndo
estardo presentes em qualquer ponto na proporcdo esperada. Sob estas condiges, a
medida da abundancia de um produto de decaimento ndo necessariamente fornece a
abundancia do pai. Entretanto, o grau de desequilibrio vai variar segundo diversos
fatores, como a mineralogia dos radioelementos e de suas vizinhangas, como a presenca
de sulfatos e carbonatos. O clima, superficie hidrologica e topografia também influem
neste equilibrio (IAEA, 1979).
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Um exemplo de influéncia deste desequilibrio na analise € quando se pretende estimar o
238 e %2Th e para tanto utiliza-se os is6topos filhos ?**Bi e “°TI respectivamente. Essa
estimativa pode ndo ser correta em relagdo ao decaimento. Para que o valor de
concentracdo de um elemento-pai, determinado pela emissdo gama de um de seus filhos
tenha significado, é de suma importancia que os membros da familia radioativa
envolvida estejam em equilibrio radioativo. Na série do 2*2Th, esse desequilibrio
raramente acontece. Contudo € comum acontecer com 0 urénio, isso se da devido a
possibilidade de remocao do radénio (**’Rn). O raddnio é um gas, sendo assim pode
escapar do solo ou das rochas e, como consequiéncia, desestabilizar toda a série de
decaimento, uma vez que o #*Bi, principal emissor de radiacdo da série do uranio se

forma ap6s o decaimento do “Rn, como foi mostrado na Tabela 7.

Segundo CUCCIA, (2006) o equilibrio esta também relacionado ao volume da amostra
estudada. Uma amostra pequena, portatil, tende a apresentar grau de desequilibrio maior
que uma grande amostra ou medida in situ de grande volume de material. O grau de
desequilibrio ndo é facilmente estabelecido com medidas de campo diretas, apesar de
poder ser determinado em laboratério de varias maneiras, comparando os resultados das
analises quimicas com as estimativas fundamentadas no processo de desintegracdo ou

medindo a radioatividade dos diferentes produtos de decaimento.

2.7 Grandezas Dosimétricas

As grandezas dosimétricas servem para quantificar os efeitos reais e potenciais dos
processos de interacdo da radiacdo, corpuscular ou eletromagnética, com a matéria.
Usualmente sdo utilizadas nas medidas de exposicdo externa a radiacdo as seguintes

grandezas dosimétricas, definidas segundo ICRU (1998):

A Equacdo 2 mostra a exposicao a qual é definida pelo quociente de dQ por dm, onde
dQ ¢ o valor absoluto da carga total de ions de um dado sinal, produzida no ar, quando
todos os elétrons (negativos e positivos) liberados pelos fotons no ar, em uma massa
dm, sdo completamente freados no ar. Sua unidade no Sl é Ckg™. A exposicdo pode ser
expressa ainda numa unidade denominada de Réentgen (R), onde 1 R = 2,58x10™ C kg’

1
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aeQ

X =
dm

(2)

Taxa de Exposicdo (Equacdo 3): definida pelo quociente dX por dt, onde dX é o
incremento da exposicdo num dado intervalo de tempo dt. Sua unidade é (C kg™ s™) ou
(RsY).

X= ax 3
dt

Dose absorvida (Equacdo 4): definida pelo quociente de dE por dm, onde dE ¢ a energia

média depositada pela radiagdo ionizante na matéria de massa dm, num ponto de

interesse. Sua unidade no SI é o Gray (Gy), onde 1 Gy = 1 J kg™. Ainda é comum

também representar a dose absorvida pela sua unidade antiga, denominada de rad

(radiation absorbed dose), onde 1 Gy = 100 rad.

dE

D=—
dm

(4)

Taxa de dose absorvida (Equacao 5): definida pelo quociente de dD por dt, onde dD € o
incremento da dose absorvida num dado intervalo de tempo dt. Sua unidade é (Gy s™)
ou (rad s%).

D= b (5

dt

Kerma (Kinectic Energy Released in Material) (Equacdo 6): definida pelo quociente de
dEtr por dm, conforme, onde dEtr é a soma de todas as energias cinéticas iniciais de
todas as particulas carregadas liberadas por particulas neutras ou fotons, incidentes em
um material de massa dm. Sua unidade no Sl é (Gy).

_ dEtr
 dm

(6)

Taxa de Kerma (Equacdo 7): definida pelo quociente de dK por dt, onde dK é o

incremento de Kerma num dado intervalo de tempo dt. Sua unidade é (Gy s™).

38



dK

K:d_t

(7)

O Kerma possui duas componentes: Kerma de colisdo, K., correspondente a energia
dissipada localmente, por ionizacdes e/ou excitacdes; e o Kerma de radiacdo, K,
significante quando a energia é dissipada longe do local (e.g. raios-X caracteristicos).
As grandezas exposi¢do, kerma e dose absorvida podem ser relacionadas, porém, deve-
se levar em consideragdo alguns fatores como: (1) a exposic¢éo ¢ uma grandeza definida
para o ar e € somente valida para riaos x e gama; (2) a dose absorvida é definida para a
energia depositada em um ponto de interesse de um determinado volume; (3) a Unica
componente do kerma que pode ser equiparada a dose absorvida é o kerma de colisao,

pois é 0 que mais se aproxima da distribuicdo de energia num ponto de interesse.

Além de todos esses fatores, para que se chegue a uma relacdo adequada entre as trés
grandezas dosimétricas (X, D e K;) é preciso assegurar que 0s pontos de interesse
pertencentes a um dado volume se encontrem em uma determinada condigéo,
denominado equilibrio de particulas carregadas (EPC). Segundo ATTIX (1986), este
ocorre quando:

* A composicao atomica do meio € homogénea;

* A densidade do meio € homogénea;

+ Existe um campo de radiac@o indiretamente ionizante;

* Nao existem campos elétricos ou magnéticos de natureza ndo homogénea.

Para medidas ambientais de radiacdo gama no ar, estas condic¢des sdo facilmente obtidas
(CONTI, 1999). Logo, nestas condigdes, considerando a exposi¢do sofrida em um ponto
de interesse no ar devido aos fotons, sob condi¢cdes de EPC, tém-se a seguinte relacédo

exibida pela Equaco 8, onde Da e (Ko)ar estdo na unidade (Gy) e X em (C kg™).
1x1072D,, = (1.1072K,) 4 = 2,26.xX (8)
Outra unidade utilizada nas medidas de exposi¢do a radiagdo gama é o Sievert (Sv),

onde 1 Sv=1Jkg™. O Sievert é muito utilizado no campo da protecéo radioldgica para

indicar os efeitos bioldgicos da exposi¢do a radia¢do ionizante.
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A contribuicdo dos radionuclideos naturais na taxa de dose absorvida no ar depende da
concentracdo desses radionuclideos. A maior parte da radiacdo gama s&o provenientes
desses radionuclideos terrestres, o que leva a uma relagdo direta entre a radiacdo gama
terrestre e as concentracaos desses radionuclideos no solo. Se as atividades especificas
dos radionuclideos sdo conhecidas, pode-se portanto medir a taxa de dose absorvida no
ar a1 m. O fator de conversdo do *®U, ?*?Th e “°K sdo de: 0,427, 0,662 e 0,043 nGy h™*
por Bq kg™, respectivamente (UNSCEAR, 2000).

A distribuicdo da exposicdo externa devido a radiacdo terrestre depende das
caracteristicas geogréaficas do lugar tais como latitude e altitude (SAGHATCHI et al,
2008). Algumas medidas foram feitas sobre a altitude em relagdo a taxa de dose
absorvida no ar até o solo. A UNSCEAR (2000) indica que o valor representativo para
essa dose ao nivel do mar é de 32 nGy h™. Segundo SAGHATCHI et al (2008), exitem
alguns estudos internacionais que mediram os niveis da radiacdo gama terrestre com o
intuito de avaliar a dose efetiva na populacdo no ambiente outdoor quanto no indoor. O
valor da taxa de dose global nos ambientes outdoor é de 59 nSv h™*, com intervalo de
18-93 nSv h™. Para dentro dos ambientes esse valor é de 75 nSv h™ com intervalo de
20-200 nSv h™.

O conceito de dose equivalente foi primeiramente proposto para protecao radioldgica
(ICRP, 1977). Séo atribuidos fatores de peso para 6rgdos e tecidos do corpo humano, 0s
quais representam as fracdes do risco estocastico total da irradiacdo do tecido ou 6rgao
quando todo o corpo é irradiado uniformemente. Para o uso dos fatores de peso
propostos pelo ICRP para a computacdo da dose equivalente € importante saber que sua
aplicabilidade independe do sexo e da idade. A dose equivalente Ht é calculada pela
dose absorvida média em um tecido ou 6rgdo T, para todas as radi¢des R, ponderada
pelo fator de peso da radiacdo wg (ICRU, 2005):

Hy =Y rwgrDyp 9)

A dose efetiva E é definida pela soma ponderada das doses equivalentes em todos 0s

tecidos ou drgdos do corpo (IAEA, 2007):

E =YrwrHy (10)
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A unidade de dose efetiva no Sistema Internacional de Unidades e Medidas € o joule
por quilograma (J kg™*), denominada Sievert (Sv). Os valores de wr para 0s 6rgaos ou
tecidos considerados para o calculo da dose efetiva, estipulados pela ICRP 60 (1991),

sdo apresentados na Tabela 8.

Tabela 8 - Fatores de peso para tecido e 6gdos e para os diferentes tipos de radiacao e

suas faixas de energia, wr e wg (ICRP, 1991)

Tecido ou 6rgdo  Fatores de peso wr  Tipos e faixa de energia Fator de peso wr
Génadas 0,20 Fotons todas energias 1
Medula dssea 0,12 Elétrons todas energias 1
Célon 0,12 Néutrons, energia:
Pulmao 0,12 < 10keV 5
Estébmago 0,12 10 keV a 100 keV 10
Bexiga urinaria 0,05 > 100 keV a 2 MeV 20
Mama 0,05 >2 MeV a 20 MeV 10
Figado 0,05 > 20 MeV 5
. Protons, exceto os de recuo, 5
Esofago 0,05 ]
energia > 2 MeV
Lo Particulas alfa, fragmento de 20
Tireoide 0,05 ]
fissdo, nlcleos pesados
Pele 0,01

Superficie 6ssea 0,01

Restantes* 0,05

*cérebro, intestino grosso superior, intestino delgado,

rins, Utero, pancreas, vesicula, timo, adrenais e musculo.

Segundo a UNSCEAR (2000) para estimar a dose efetiva anual ambiental, pode-se
calcular a partir do coeficiente de conversdo de dose absorvida no ar para dose efetiva e
o fator de ocupacéo seja ele indoor ou outdoor. O valor médio desses parametros varia
com a idade da populacdo e o clima no local considerado. Na UNSCEAR (1993) ¢
indicado o uso de 0,7 Sv Gy™ como o coeficiente de converséo de dose absorvida no ar
para dose efetiva recebida por adultos e 0,2 como o fator de ocupacdo, isso significa a

fragdo de tempo em que uma pessoa permanece no ambiente outdoor e no caso de

41



exposicoes indoor esse fator de ocupacéo eleva-se a 0,8. Estudos em diversos locais no
mundo apontam um valor médio de dose absorvida no ar de 84 nGy h™ em ambientes
indoors e de 59 nGy h* em ambientes outdoors (UNSCEAR, 2000). A dose efetiva

anual é, portanto, calculada da seguinte forma:

Ambientes Indoors: 84 nGy h™ x 8760 h x 0,8 x 0,7 Sv Gy = 0,41 mSv;
Ambientes Outdoors: 59 nGy h™ x 8760 h x 0,2 x 0,7 Sv Gy = 0,07 mSv.

A média mundial da dose anual efetiva é de 0,48 mSv, com um intervalo de 0,3-0,6
mSv em diferentes paises. Para criancas e bebés esses valores elevam-se cerca de 10% e
30% (UNSCEAR, 2000).

2.8 Meétodos para estimar as exposi¢oes

Dois métodos para avaliacdo da exposicdo externa de um NORM sdo recomendados
pela UNSCEAR (2000). O primeiro método é medir diretamente a taxa de dose externa
gama no ar outdoor e indoor, subtraindo a taxa de dose dos raios cdsmicos. O segundo
método baseia-se nas medidas da concentracdo dos radionuclideos mais relevantes
presentes no solo. Esses dois métodos sao bem validados e sdo bastante utilizados para

estimar exposicdes, seja ela outdoor ou indoor.

Pesquisas realizadas com medidas diretas da taxa de dose absorvida no ar provenientes
dos radionuclideos naturais terrestres ja foram realizadas em varias regiées do mundo
(UNSCEAR, 1993). E o resultado da taxa de dose média absorvida no ar variou de 24-
160 nGy h™, com uma média de 57nGy h™ (UNSCEAR, 2000). Entretanto, é mais
comum determinar as concentracdes de radionuclideos no solo em laboratério para
depois estimar as doses. Por muitos anos essa estimativa foi baseada nos célculos de
BECK (1976), entretanto com o passar do tempo surgiram novas pesquisas com
calculos que estimaram a taxa de dose efetiva outdoor usando o método Monte Carlo
(SAITO et al, 1990; PETOUSSI et al, 1989; ECKERMAN & RYMAN, 1993). Os
resultados destes trés calculos estdo apresentados na Tabela 9; os valores sdo bastante

semelhantes e segundo a UNSCEAR (2000) podem ser considerado iguais.
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Tabela 9 — Taxa de dose efetiva outdoor para um adulto por unidade de concentracdo de
radionuclideos naturais no solo (UNSCEAR, 2000)

Taxa de dose efetiva por unidade de concentracdo (nSv h™ por Bg kg™)

Radionuclideo _ _ . .
[Beck, 1972]* | [Saito e Jacob, 1995; Saito et al.,1998]° | [Eckerman & Ryman, 1993]

K 0,029 0,030 0,033
22Th 0,46 0,42 0,51
238y 0,30 0,31 0,35

? Calculadas como E= X x 0,0087 Gy R™* x 0,7 Sv Gy
® He + 0,01 Hyqn

2.9  Exposigdo Externa Indoor

Embora este trabalho seja voltado a exposi¢do externa outdoor é valido ressaltar que a
exposicao indoor é inerentemente maior do que a exposicdo externa outdoor, e quando
se leva em consideracdo o tempo em que o individuo passa nos ambientes indoors essa
exposicdo é ainda mais significativa. A exposicdo externa indoor é principalmente
determinada pelos materiais de construcdo do ambiente, seja areia, cimento, pedras e
ceramicas (MALATHI et al, 2008). Ambientes contruidos de madeira pouco

acrescentam na exposicdo indoor e podem ser equivalentes a outdoor.

Segundo a UNSCEAR (2000), a taxa de dose absorvida no ar indoor devido a radiagéo
gama terrestre é, em geral, 40% maior do que a outdoor. Pesquisas relacionando as
doses indoor e outdoor apontaram razdes inferiores a 1 em regides onde a construcédo
com madeira € comum (Tailandia, Estados Unidos e Islandia). Razdes acima de 2 foram
encontradas na Suécia e em Hong Kong onde a dose absorvida no ar indoor foram
superiores a outdoor ou porque os valores outdoor eram muito mais baixos do que o

indoor como foi econtrado na Holanda.

2.10 Exposicdo Externa Outdoor

As exposicdes externas outdoors sdo provenientes dos radionuclideos presentes nos
solos. As concentracdes desses radionuclideos sdo relativas ao tipo de rocha que esses

solos se originaram. O maior nivel de radiacdo estd associado com rochas igneas, tais
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como granito, e menores niveis com rochas sedimentares. Ha excecles, porém, de
alguns xistos e rochas ricas em fosfatos que possuem radioatividade relativamente alta
por ter concentracdes de radionuclideos. Segundo a UNSCEAR (2000) h& muitos
estudos para determinar o background devido aos niveis de radionuclideos nos solos,

que por sua vez pode estar relacionado com a taxa de dose absorvida no ar.

Diversas pesquisas, em diferentes paises, ja foram realizadas em ambientes outdoor
com o intuito de avaliar a radioatividade natural (SAGHATCHI, et al, 2008; LU &
ZHANG, 2006; LU & ZHANG, 2008; LU, et al., 2008; MALANCA, et al., 1995;
VEIGA, et al., 2006; MOHANTY, et al., 2006). Essas pesquisas indicam que 0s trés
principais componentes da radiacio gama externa séo o *°Ra da série do ?*®U, 0 **Th e
o K. Esses radionuclideos contribuem de maneira aproximadamente igual na dose da
radiacdo gama externa incidente no indiviuo, seja por exposi¢do outdoor ou indoor
(UNSCEAR, 2000).

Como ja explicado anteriormente, os produtos de decaimento das cadeias do uranio e
t6rio ndo estdo em equilibrio radioativo em um sistema aberto. Os isétopos *2U e 2*U
podem encontrar-se em um ambiente aberto em um equilibrio aproximado, entretanto
eles sdo separados por dois radionuclideos de meias-vidas curtas, **Th e ?**Pa. Esses
processos de decaimento podem, dessa forma, ocasionar dissocia¢do dos seus produtos
da fonte na qual se encontra, facilitando subsequentemente sua transferéncia para o
ambiente. E devido a isso que 0 ?*U pode estar deficiente em relacdo ao ***U nos solos
e em maior concentracdo em rios e mares. O “*Ra, por sua vez, pode ter uma pequena
diferenca na concentracdo em relagdo ao 2**U, porque podera ocorrer separacdo entre
seus pais 2°Th e uranio e também devido a grande mobilidade do radio no meio-
ambiente. Os produtos de decaimento do #?°Ra inclui o >’Rn, um gas nobre que difunde
para fora dos solos, 0 que ajuda a reduzir ainda mais a taxa de exposicdo da série do
2%8. O raddnio dessa série é 0 2?Rn, o qual possui uma meia-vida curta de 3,82 dias
como foi observado na Tabela 6, entretanto seus filhos *°Pb e #°Po possuem meias-
vidas longas e tém uma maior importancia para avaliacdo de dose externa outdoor do

que o radénio (UNSCEAR, 2000).

O radénio, por ser um gas inerte, é capaz de se deslocar, por grandes distancias, dos

locais onde € gerado durante sua curta existéncia. Seu escape ocorre na forma de um ion
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de recuo devido a energia recebida durante o decaimento do nucleo pai com
consequente difusdo do 4&tomo neutro através dos poros internos dos grdos minerais e
posterior difusdo e transporte intergranular na matriz sélida permeavel. Os atomos de
radénio migram para a agua subterranea ou para as camadas superiores do solo. O
radbnio se concentra nas camadas superiores do solo, de onde eventualmente escapam
(OLIVEIRA, 2006).

Os produtos de decaimento do Rn com meia-vida longa sdo o °Pb (T1/2 = 22 anos),
0 2%Bj (T1/2 = 5,02 dias) e 0 °Po (T1/2 = 138,3 dias), onde o0 *°Pb é o elemento de
maior relevancia por seu tempo de meia-vida maior que dos outros elementos.
Assumindo que toda a atividade dos filhos do **Ra na atmosfera é proveniente do
222Rn, a sua producdo e remocdo devem obedecer o estado estacionario (WARNECK,
2000). Estes filhos radioativos do ??Rn sdo principalmente fons positivos, que podem
associar-se com particulas de ar polarizado, 4gua ou aeroséis. JUNGE (1963) mostrou
que cerca de 90% da radioatividade natural na atmosfera é encontrado em aeroséis com

raio entre 0,05 e 0,5 um, com um tamanho médio de 0,1 pm.

Na série do %**Th, consideracdes similares a série do ***U podem ser observadas. O
22%Ra tem uma meia-vida longa, o que pode ocasionar a separagio de seu radionuclideo
pai, **Th. Ja o radonio desta série, °Rn, possui uma meia-vida muito curta e seus

produtos de decaimento ndo possuem meia-vida longa.

Normalmente o “°K possui uma atividade especifica nos solos maior do que os
radionuclideos 28U e *2Th. A UNSCEAR, 2000 sugere valores de 400, 35 e 30 Bq kg™
para 0 “°K, 28U e #’Th respectivamente como as médias desses radionuclideos no

mundo a partir dos valores de referéncias de alguns paises.

Uma das grandezas mais estudadas para avaliar a radiagdo gama outdoor proveniente
dos radionuclideos 2**Th, *®U e “°K é a taxa dose absorvida no ar a 1 m da superficie do
solo. Os fatores de conversédo utilizados para conversio de 1 Bq kg™ para nGy h™ sdo
correpondentes a 0,621 para 0 %**Th, 0,462 para 0 *®U e de 0,0417 para o *°K, conforme
recomendado pela UNSCEAR, 2000 e utilizados por diversos autores (SAGHATCHI,
et al, 2008; ; LU & ZHANG, 2006; LU & ZHANG, 2008; LU, et al.,, 2008;;

MALANCA, et al., 1995; VEIGA, et al., 2006; MOHANTY, et al., 2006).A faixa tipica
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do valor da taxa de dose absorvida no ar no mundo é de 10-200 nGy h™. Além da
variacdo de lugar para lugar, a taxa de dose gama no ar também pode variar com 0
tempo. Um dos motivos dessas flutuagcdes é a remogéo dos filhos do radénio no ar por
precipitacdo, umidade do solo e a cobertura de neve. Continuos registros de
monitoramento mostram varia¢fes de + 5% ao dia da taxa de dose absorvida no ar. A
lixiviagdo ocasionada pela chuva pode reduzir a presenca dos filhos do radonio no local
e diminuir, assim, a taxa de dose no ar por um curto intervalo de tempo em cerca de 50
até 100%. O aumento dos intervalos ou da quantidade de chuva reduz por cerca de 5%
em poucas horas devido a blindagem ocasionada pela umidade no solo. Logo ap6s o
cessar da chuva a dose absorvida volta ao normal em algumas horas ou dias,
dependendo da saturacdo do solo. Ja a camada de neve diminui cerca de 1% da dose
absorvida no ar para cada centimetro de neve (UNSCEAR, 2000).

Os diversos autores ; LU & ZHANG, 2006; LU & ZHANG, 2008; LU, et al., 2008;;
MALANCA, et al., 1995; VEIGA, et al., 2006; MOHANTY, et al., 2006) revelam que
em um ambiente, sem impacto ambiental nuclear, a alta dose absorvida no ar em todo
mundo esta associada a presenca de minerais ricos em tério e uranio presentes no solo.
Isso é ressaltado pela UNSCEAR (2000) onde €, ainda, declarado que ndo séo incomuns
essas regibes onde a taxa de dose absorvida no ar chegam a varias centenas de
nanograys por hora. Entretanto, sabe-se que essa alta exposicdo externa outdoor em

zonas habitadas podem ser reduzidas com as construgdes de estradas e urbanizacao.

2.11 Indices de Risco da Radiacdo Gama

Segundo VEIGA et al. (2006) as areias de praia podem ser utilizadas como material de
construcdo. Dessa maneira, € de fundamental importancia avaliar os indices de risco da
radiacdo gama (Gamma-Ray Radiation Hazard Indexes) dessas areias para certificar se
elas podem trazer algum risco para os futuros moradores (LU, 2008). O risco de utilizar
essas areias na construcdo civil pode ser causado devido as concentragcbes dos
radionuclideos naturais *Ra, **Th e “°K. Como 98,5% dos efeitos radiolégicos da
série do uranio sdo produzidos pelo radio e seus filhos, a contribuicdo do 28y foi

substituida pelo seu filho *Ra.
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A atividade equivalente do radio (radium equivalent activity) € um indice que foi
inserido para representar a atividade especifica do “°Ra, ?**Th, “°K como uma (nica
medida que leva em consideragdo o0s riscos da radiagdo associados a esses

radionuclideos.

Segundo VEIGA et al. (2006), a Raeq esta relacionada com as doses internas e externas
do radonio e seus filhos. O valor limite da Raeq para material de construgéo é de 370 Bq
kg™ para sua utilizagdo com seguranca. A Raeq assume que 370 Bg kg™ de “°Ra produz
a mesma taxa de dose gama do que 259 Bq kg™ de *°Th ou 4.810 Bq kg™ de “°K (LU &
ZHANG, 2008). Assim como no trabalho de BERETKA & MATHEW (1985), neste
restringe-se a discussdo a exposicdo a raios gama, sem considerar as concentracdes de
radénio, porque estas dependem de fatores como alteragdes nos fluxos de ar e
porosidade dos materiais, sendo mais aplicaveis medicGes de raios gama e radodnio in

loco.

BERETKA & MATHEW (1985) definiram outros indices que representam 0s riscos da
radiacdo interna e externa na construcdo civil. O indice de risco externo (external
hazard index - Hey) € obtido a partir da expressdo da Raeq através da suposicéo de que
seu maximo valor permitido corresponde ao valor limite da Raeq (370 Bq kgl). Este
indice serve para avaliar a taxa de dose da radiacdo gama devido a exposicdo da
radiacdo gama dos radionuclideos nos materiais de constru¢do. Além dessa radiacao
externa, o radonio e seus produtos de meias-vidas curtas participam da exposicao,
causando maior detrimento ao sistema respiratorio. A exposicao interna para o radonio e

seus filhos é denominada de indice de risco interno Hi, (Internal Hazard Index).
H4, também, um outro indice denominado de indice de nivel representativo
(Representative Level Index), ly,, usado para estimar o nivel de risco da radiagdo gama

associada com o radionuclideo natural em material para construgdo (HIGGY, 2000).

Este indice é pouco estudado e portanto, pouco encontrado na literatura.

2.12 Radioprotecdo e Regulamentagéo
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A UNSCEAR - (1996) ressalta que a preocupacdo quanto a protecdo radiologica vinha
sendo focalizada no ser humano e procura, por meio do relatério, estabelecer os efeitos
da radiacdo ao meio-ambiente. Segundo o documento, 0s mamiferos sdo 0s organismos
mais sensiveis a radiacdo ionizante, seguidos pelos passaros, peixes, repteis e insetos.
As plantas também sdo sensives, em diferentes intensidades. Aparentemente, a

capacidade reprodutiva dos individuos é o atributo mais afetado.

LOPEZ et al. (2004) realizaram um pesquisa entre paises da Europa, com a finalidade
de conhecer o estado da arte de protecdo radioldgica quanto a exposicdo a radiagdo
natural. Segundo os autores, a ICRP e o Council of the European Union recomenda que
0s paises tomem acdes para lidar com a questdo de raddnio e outras fontes de radiacdo
natural em locais de trabalho. A maioria dos paises pesquisados (ressalta-se que nem
todos responderam aos questionarios enviados) ja possui niveis de referéncia
estabelecidos, especialmente para minas e trabalhos subterrdneos. Para escritorios e
escolas, normalmente os niveis sdo os mesmos que para individuos do publico. Os
limites, entretanto, variam para cada pais. Os autores ressaltam a necessidade de maior
unificacdo dos padrdes na Europa, para formar uma base mais sélida para investigacédo e
monitoracdo. Na Tabela 10 sdo apresentados os limites estabelecidos por alguns paises
pesquisados.

A UNSCEAR (2000), com a finalidade de determinar as situaces em que precaucdes
de protecdo radioldgica devem ser tomadas ao lidar com material de radioatividade
natural elevada, admite algumas consideragdes. Assumindo concentracfes de poeira de
5 mg m™, exposicdo ocupacional continua e nenhuma protecdo respiratdria, afirma-se
que materiais com atividade entre 1000 e 10.000 Bq kg™ do radionuclideo pai podem
resultar em doses anuais efetivas de 1 a 2 mSv por exposicao interna e externa. A ICRP
recomenda o limite de dose efetiva anual de 20 mSv ano™, média de cinco anos, para
individuos ocupacionalmente expostos. Para o publico, o limite de dose efetiva é de 1
mSv ano™. A CNEN — Comissdo Nacional de Energia Nuclear, 6rgdo orientador e
fiscalizador de atividades nucleares no Brasil, estabelece os mesmos limites de dose
efetiva no pais, por meio da norma CNEN-NN-3.01 (2006).
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No Brasil a posicéo regulatoria 3.01/001 refere-se aos requisitos da Norma da CNEN
“Diretrizes Basicas de Protecdo Radiologica” relacionados aos critérios de exclusdo,

isencdo e dispensa da aplicacdo de requisitos de protecdo radioldgica. No item 3.1.2 diz:

“Consideram-se desde ja exposicdes excluidas, aquelas devido & presenca de “°K no
corpo, a radiacao cosmica na superficie da terra, ou as concentragdes ndo alteradas de
radionuclideos naturais existentes em praticamente todos os materiais ou matérias

primas.”.

Tabela 10 - Limites de dose devida a radiacdo natural em alguns paises da Europa
(LOPES, et al, 2004)

Pais Nivel de referéncia (mSv a™)

Minas Outros locais subterraneos IndUstrias Escritorios e escolas
Bélgica 1 1 1 1
Dinamarca 5
Estbnia 20
Finlandia 1 1 1 1
Alemanha 6
Grécia 1 1 1 1
Hungria 20 20 20
Irlanda 1 1 1 1
Italia 1 1
Lituania 50 50 50 5
Noruega 20 20 20 20
Polbnia 1 1 1 1
Portugal 50 20
Rep. Tcheca 6 6 6 20

Sendo assim, as areias monaziticas e outras fontes naturais de radiacdo estdo excluidas
do controle da CNEN e dessa forma ndo sdo aplicadas a¢Ges de protecdo radiologica
para reducdo da intensidade ou probabilidade de ocorréncia da exposicéo.

A isencdo se aplica a praticas e fontes associadas a préaticas que, em funcdo dos baixos

niveis de radiacdo envolvidos, atendam aos criterios de isencdo e/ou niveis de isencao
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estabelecidos nesta Posi¢cdo Regulatdria. Para tanto, ha uma tabela onde sdo empregados

valores para os niveis de isencéo e que devem levar em conta algumas consideracoes:

a)

b)

d)

devem ser aplicados apenas a quantidades moderadas de material, isto €, até
um maximo de 1 tonelada de material radioativo;

a aplicacdo a radionuclideos naturais esta limitada a sua incorporacao
deliberada em produtos ao consumidor ou ao seu uso como fonte de radiacgéo
ou por suas propriedades elementares, quando a exposicdo a estes
radionuclideos néo estiver excluida;

no caso de haver mais de um radionuclideo presente no material, a soma
apropriada de razGes da atividade, ou concentracgdes de atividade, pelo nivel de
isencdo correspondente ndo deve exceder a 1 (um); e

a isencdo de grandes quantidades de material com valores de concentracdo de
atividades inferiores aquelas apresentados na tabela 1 (da Posi¢do Regulatoria)
pode necessitar maiores consideracfes por parte da CNEN, exceto quando a

exposicao for excluida.

Dessa forma, para o uso dessas areias de praia, com possiveis altas concentracdes de

radionuclideos natural, na construcdo civil, é esta a Unica norma nacional vigente que

possa ser utilizada para esse devido fim, desde que ndo seja usado mais que uma

tonelada deste material. Como foram medidas as concentracbes de atividade dos

isotopos: 28U, 2*2Th, “°K, ?®Ac, **Ra e ?*°Ra, segue abaixo a Equacdo 11, que

estabelece os niveis isengdo:

onde,

AU238+ATh232+AK4-0 +AA6228+AR(1224+AR(1226

<1 (11)

1014+100+102+101+101+102

AUZB ATh282 AKAD - pAC22B | \Ra22 - ARA226 o5 aq atividades especificas do 28U,

282Th, 40K, 2Ac, ?**Ra e **®Ra respectivamente em Bq g™. Os fatores no denominador

sdo os niveis de isencdo correspondente para cada radionuclideo em questdo conforme
sugere a tabela 1 da Posicdo Regulatoria 3.01/001 da CNEN.

2.13

Espectrometria Gama
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A espectrometria gama associada ao método de analise de pulsos vem sendo utilizada
no estudo da radioatividade ambiental (MOHANTY et al., 2004; VEIGA et al., 2006;
ALENCAR & FREITAS, 2005; LU & ZHANG, 2006; LU et al, 2008 e GONZALEZ-
CHORNET & GONZALEZ-LABAJO, 2004). A sua grande vantagem em relacdo a
outras técnicas deriva da maior penetracdo da radiacdo gama na matéria, sendo um
método ndo destrutivo de analise. Além disso, as atividades de um nimero grande de
radionuclideos podem ser determinadas simultaneamente. Em contrapartida, a
espectrometria gama natural apresenta problemas de sensibilidade quando aplicada na
analise de radionuclideo em amostras com baixas concentracfes, ou para as quais se

dispde de massa limitada.

Essa técnica consiste na deteccdo dos raios gamas emitidos pelos is6topos radioativos
presentes na amostra visando a estimativa da quantidade dos mesmos sem a necessidade
de separagdo quimica dos elementos. Dessa forma, o potassio é medido pela emissdo da
radiagdo gama 1,46 MeV emitido pelo decaimento do “K. O #**U e 0 #**Th s&o os pais
de duas séries radioativas cujos isotopos estaveis s&o o 2°°Pb e o 2®Pb respectivamente,
como visto nas Tabelas 6 e 7. O raio gama mais energético emitido na série do uranio
provém do decaimento do #“Bi (1,76 MeV) e na série do tério provém do 2Tl (2,62
MeV). S&o esses raios, normalmente, utilizados nas medidas das quantidades dos
radioelementos pais das séries, assumindo o equilibrio radioativo — quando todos os

elementos decaem na mesma razdo (DURRANCE, 1986).

2.13.1 Deteccdo Gama

Eletronica Nuclear
Os detectores de radiacdo transformam os sinais originais da interacdo da radiacdo com
o material sensivel do detector em sinais elétricos, que sdo depois processados em uma

cadeia de medi¢cdo. Os modulos eletrénicos usados para a aquisi¢do dos dados foram:

1. Fonte de alta tensdo, cuja funcdo é alimentar o detector. A fonte de alta

tensdo foi utilizada em 3000 V.
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2. Amplificador linear, para processar os sinais vindos do pré-amplificador do
detector. Ele tem a fungdo de dar forma e ganho de amplitude aos pulsos
medidos, provenientes do sinal de carga coletado. Um fator importante a ser
considerado na escolha do amplificador € o tempo de formacédo do pulso, que
deve ser selecionado para otimizar a performance total quando altas taxas de
contagens precisam ser medidas. Para detectores de Ge coaxiais, a constante
de tempo para otimizar a resolucdo esté entre 2 — 4 ps. Entretanto, se as taxas
de contagens sdo maiores que 200 s, constantes de tempo de 2 ps ou maiores
contribuem para a producdo de empilhamento e para as incertezas no célculo
das éreas dos picos, devido a distor¢fes na sua forma. O tempo de formacao
do pico do amplificador utilizado foi de 0,5 ps.

3. Placa multicanal acoplada a um computador PC justado para 4096 canais,

com software Genie 2000 para Windows.

4. Osciloscopio ligado na saida do amplificador para analisar a forma do pico de
saida. O osciloscdpio usado é do tipo digital, de tempo real com largura de
banda de 100 MHz, taxa de amostra de 1GS/s e extensdo de registro de 2500

pontos para cada canal.

O cristal do detector absorve a energia de um raio gama incidente e produz um pulso de
corrente, cuja energia é proporcional a energia absorvida. Em seguida o pulso inicial de
carga formado no detector e no pré-amplificador que esta acoplado junto ao detector
adquire a forma gaussiana e é amplificado no amplificador. Os pulsos de saida deste
amplificador vdo para o analisador multicanal, onde sdo classificados e armazenados de
acordo com sua altura. Assim um espectro adquirido pelo analisador multicanal
representa 0 nimero de contagens por canal como uma funcao da altura do pulso ou da

energia. A Figura 4 esquematiza os componentes da eletrénica utilizada.

Diante da necessidade da escolha de um detector que fornega uma boa resposta na
deteccdo da radiacdo gama emitida por radionuclideos naturais, os detectores de HPGe
sdo0 o0s instrumentos mais adequados na medida direta para baixos niveis de
radioatividade e oferece melhor desempenho nas medidas de fétons de baixa energia de

amostras ambientais. Outra caracteristica relevante para o uso do HPGe € sua alta
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resolucdo, o que possibilita a separacdo dos picos de energias muito proximo

proporcionando assim, uma menor incerteza na medida (JUNIOR, et al 2009).

Gerador de Pulsos

DETECTOR
HPGe

-
— | Pré-amplificador | Amplificador FPlaca Multicanal
L

|

Osciloscopio

Fonte de Alta Tenséio

Figura 4 — Esquema dos componentes da eletronica utilizada

2.13.1 Resolucao

O pico de absorcdo total de uma dada transicdo corresponde a total absorcdo e
conversdo da energia do féton incidente em cargas elétricas cujo nimero de eventos
segue uma distribuicdo gaussiana e seu centrdide fornece o valor da energia deste féton.
Na formacdo de um dado fotopico pode-se conhecer a resolucdo do detector, sendo tal
caracteristica diretamente proporcional a raiz quadrada dos numeros de cargas
coletadas, a largura e a meia altura fornece a resolucdo do detector na regido da energia
de interesse (KNOLL, 2000).

Segundo KNOLL (2000), a resolucdo em energia é considerada o parametro mais
importante para definir a fungéo resposta do detector, sendo por defini¢do, calculada em
relacdo & medida da largura do fotopico & metade da altura maxima (FWHM: Full Width
at Half Maximum). Neste caso, considera-se que a altura dos pulsos tendem a uma
distribuicdo normal em torno de um valor médio. O valor da resolucdo em energia é

calculada pela Equagéo 12:

_ FWHM
T E

x 100 (12)
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onde: R é a resolucdo em energia; FWHM a medida da largura do fotopico a metade da
altura méxima e E a energia média do fotopico. Quanto menor o valor de R, melhor a
resolucdo do sistema em energia, de forma que energias mais proximas possam ser
separadas. As interferéncias do sistema, tais como, ruidos, fotons de baixa energia, e
outros, influenciam no alargamento do fotopico, diminuindo a resolucdo. A medida da
largura total do fotopico a metade da altura méxima, FWHM~, pode ser calculada pela
Equacdo 13 (KNOLL, 2000):

(FWHM)2 = (FWHM)% + (FWHM)% + (FWHM)? (13)

onde: (FWHM)?% representa a flutuacdo estatistica no nimero de transportadores de
cargas geradas no detector; (FWHM)% é a contribuicdo devido a coleta incompleta de
carga, sendo mais significativa em detectores de volume grande e campo elétrico baixo.
(FWHM)% representa os efeitos de borda em todos os componentes eletronicos que

cercam o detector, ou seja, é a contribuicdo do ruido eletrénico.

A Figura 5 ilustra um espectro de uma fonte monoenergética para um detector com boa
e outro com ma resolucdo. As areas sob a curvas sdo iguais (se as condicdes de
aquisicdo sdo as mesmas). Ambas as distribuicBes possuem o mesmo valor médio,

embora as larguras sejam diferentes.

fboa resolugéo

+—FWHM
*7ﬂ 4 resolugdo

- ,\" \ ~
- : ~

Intensidade

Energia

Figura 5 — Espectros esquematicos onde sdo demonstrados como seria um com boa

resolucéo e outro com ma resolucdo (KNOLL, 2000)
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2.13.2 Eficiéncia de deteccao

A eficiéncia de deteccdo é a capacidade dos detectores de produzir um pulso de saida
para cada foton que interage com o volume ativo do detector. Para detectores de
radiacdo secundaria (fétons e néutrons) a eficiéncia de deteccdo intrinseca é menor que
100% devido ao fato de que as radiacdes secundarias tém um livre caminho médio
muito grande, podendo passar pelo detector sem interagir ou interagindo parcialmente

com o seu volume ativo.

A eficiéncia de detectores de radiacdo secundaria pode ser dividida em trés classes:
eficiéncia absoluta, eficiéncia intrinseca e eficiéncia relativa. A eficiéncia absoluta é
definida como a razdo entre o nimero de pulsos registrados no detector pelo nimero de
quanta de radiacdo emitido pela fonte. A eficiéncia intrinseca é a razdo entre o0 nimero
de pulsos registrados no detector pelo numero de fétons de radiacdo incidente no
detector. de cintilagdo de Nal(Tl) de 3” x 3” a 25 cm de distancia da fonte, como
definido em “Standard Test Procedures for Germanium Gamma-Rays Detectors”
(1.E.E.E., 1986).

Célculo das Atividades

As atividades especificas foram calculadas, apds a contagem, utilizando a Equacdo 22,
sugerida pela IAEA, 1991.:

= o (22)

onde, Ag; € a atividade especifica calculada para um determinado fotopico; Ng; € a area
liquida do fotopico na energia E, calculada pela Equagdo 21; € ¢ a eficiéncia detectada
para a energia E ; t ¢ o tempo de contagem (s); y ¢ o nimero de gamas por desintegracao

para o radionuclideo na transicdo de energia E; e m é a massa em kg da amostra

analisada.

Os principais parametros a serem considerados numa anéalise por espectrometria gama

para garantir um bom desempenho dos detectores e um aumento na confiabilidade dos

55



resultados sdo: a eficiéncia de contagem por energia do foton, pois, a determinacao
exata da eficiéncia de contagem é o problema chave para medidas de radiagdo gama;
boa calibracdo do sistema de medidas; alta resolucdo do sistema por fotopico; baixo
limite de deteccdo; um sistema que forneca o calculo da area liquida do fotopico; um
arranjo experimental que permita validar os resultados experimentais com a utilizagédo
de padrdes certificados; minimizacdo da auto-absor¢do pelo uso de padrbes com
densidades semelhantes as amostras analisadas e padronizacdo das massas das amostras

analisadas, dos padrdes e do tempo de aquisi¢do (JUNIOR et al., 2009).

A curva de calibracdo em eficiéncia de um espectrémetro gama para uma determinada
geometria de contagem é obtida a partir da medida de fontes radioativas padrdes com
atividades, energias e intensidades gama muito bem conhecidas e meias-vidas
suficientemente longas para ndo influir na taxa de contagem obtida. A curva de
calibracdo em eficiéncia consiste em uma funcdo polinomial que relaciona com exatiddo
a eficiéncia de detecgdo de um dado sistema para uma determinada energia gama.

Comumente, tal funcédo € descrita por um polindmio logaritmico.

A eficiéncia absoluta de deteccdo é definida como a razdo entre o nimero de fotons
detectados e o numero de fétons emitidos, conforme indica a Equacéo 18, apresentando

uma caracteristica probabilistica.

— Nfstonsdet (18)
Nfstonsemit

A eficiéncia depende da geometria da amostra em estudo, da distancia amostra —

detector, do tipo da amostra, etc.

Com relagdo a correcdo do efeito geométrico, este foi considerado igual a 1, uma vez

gue, como ja mencionado as fontes possuem a mesma geometria.
2.13.13 Correcdes Aplicadas

Normalmente em uma analise de espectrometria gama s&o aplicadas corre¢Bes nas areas

dos fotopicos de interesse em virtude das condicdes reais em que sdo realizadas as
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medidas. Sdo elas: correcdo para a radiacdo de fundo que ja foi explicado anteriormente,
correcdo para o tempo morto do sistema de deteccdo, correcdo para o efeito de auto
absorcéo ou atenuacdo e correcdo para geometria, quando as fontes em estudo diferem
das fontes padr@es utilizadas na determinacgédo da curva de calibracdo.O tempo morto é

corrigido pelo programa de aquisicao de espectros gama.

Fatores como alta densidade, alto nimero atbmico e espessura do material da fonte
podem ocasionar auto-absor¢do e atenuacao da radiacdo na prépria fonte ou atenuacao
nos envoltorios, devendo portanto, ser aplicado um fator de correcdo para estes efeitos.
Como os raios gamas de menor energia Sa0 menos penetrantes do que os de alta energia,
eles acabam sendo mais auto-absorvidos, como por exemplo o #°Pb (E=46,5 keV).
Neste caso esses fotons de baixa energia acabam interagindo com a prépria amostra
antes de atingirem o detector, acarretando a determinacdo de uma concentracdo menor

do que a real.

A correcdo da auto-absorcdo consiste na determinacdo da quantidade de radiacdo
atenuada pela amostra e pode ser dificultada pelo fato do coeficiente de atenuacéo, para
energia de interesse, ser fortemente dependente da composicdo da amostra. Sendo assim
essa correcdo pode ser feita conhecendo-se exatamente a composi¢cdo da amostra ou
pelo uso do modelo de corre¢édo estabelecido por CUTSHALL et al., (1983).

Quando é obtido uma curva de calibracdo em eficiéncia com um padrdo de densidade

diferente das densidades das amostras em estudo, esse problema pdde ser resolvido
aplicando a Equacdo 24 (MOSTAJABODDAVATI, 2006):

n-1
log E(E , ,0) = Zn an (,0) lOg(Ey) (24)
onde, E, é a energia em MeV do raio gama, &(E,) é a eficiéncia absoluta em
porcetagem, p é a densidade da amostra em g cm™ e a, sdo parametros ajustados a partir

dos resultados experimentais.

2.13.14 Limites de deteccéo e quantificacédo
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O limite minimo de deteccdo (LD) para um espectrdmetro gama representa a sua
capacidade de detectar um foton gama na presenca de interferentes, tais como: radiacao
de fundo, espalhamento Compton, ruidos do sistema de medidas, entre outros. O LD
dependera do tipo de amostra a ser analisada, da energia da radiacdo, da geometria de
contagem, do tipo de detector, do fundo do sistema e do tempo de contagem. Segundo
JUNIOR et al.,(2009), deve-se utilizar uma amostra de solo de uma area sem alteragdes
radioecoldgicas para calcular o limite de deteccdo. Neste caso, a massa e 0 tempo de
contagem também devem ser padronizados. O valor do LD foi calculado usando a

Equacéo 25:

LD=(4,66NNEi)/gymt (25)

NEi ¢ a contagem liquida; € ¢ a eficiéncia de contagem; y ¢ abundancia gama percentual
do radionuclideo em consideracdo; m a massa (kg); t o tempo de contagem (s) e 4,66 é o
fator constante correspondente a um nivel de confianca de 95%.

O limite de quantificacdo (LQ) € a menor concentracdo do analito em uma amostra, que
pode ser determinada com nivel aceitavel de precisdo e exatiddo, sob determinadas
condigBes experimentais. Sua determinagdo é comumente realizada utilizando a

Equacéo 26:

LQ=X +10s (26)
onde, X média dos valores dos brancos e s o desvio padrao dos brancos.
O limite de quantificacdo para cada elemento foi calculado como o dobro do limite de
detec¢do. Segundo THOMPSON (2002) apud CUCCIA (2006), quando € necessario
assumir uma concentracdo abaixo da qual o método analitico ndo pode operar com
precisdo aceitavel, este limite pode ser arbitrariamente tomado como um multiplo,

normalmente dois, do limite de detecgéo.

2.13.15 Incertezas
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Quando se pretende realizar medidas com amostras caracterizadas por um nivel muito
baixo de emissdo gama, por exemplo, amostra de origem ambiental, é de suma
importancia reduzir as interferéncias de fdétons provenientes do meio ambiente
(basicamente, radiacdo cdsmica e de materiais proximos ao detector). Para tal, deve-se
colocar o detector e a amostra no interior de uma blindagem de chumbo ou ferro de
cerca de dez centimetros de espessura, que atenua a radiagdo externa. Com a introducdo
desta blindagem, o limite de deteccdo diminui consideravelmente (ARAMBURU &
BISBAL, 1994).

Segundo CUCCIA (2006) as variacbes na densidade e flutuacdes estatisticas das
contagens séo as principais fontes de erro para as medidas por espectrometria gama. A
incerteza da atividade (oa) das determinacdes foi calculada considerando as variaveis
independentes, para propagacao de erros aleatdrios. A incerteza associada as variaveis
tempo, t, e massa, m, foram desprezadas, pois sdo erros sistematicos. A frequéncia, f, e a
constante de decaimento, A, sdo valores tabelados sem incerteza associada. Para a
eficiéncia, €, a incerteza também foi desconsiderada, pois as eventuais flutuagdes séo
despreziveis; procurou-se minimizar este erro sistematico, que pode variar com a
geometria da amostra. Portanto, oa pode ser aproximada pela incerteza de contagem

(oc), por ser esta a maior incerteza absoluta.

Quanto a incerteza oc, para taxas de contagens de materiais radioativos, se a meia-vida
do radionuclideo for suficientemente grande em relacdo ao tempo de observacédo, pode-
se admitir que os valores seguem a distribuicdo de Poisson, que tem a propriedade de ter
desvio padrdo dado pela a raiz quadrada da média. Mesmo com apenas uma leitura, o
desvio padrdo pode ser estimado desta maneira, ou seja, oc = v/C onde C é a contagem
do fotopico (CUCCIA, 2006). Feitas essas consideragdes, a incerteza relativa associada
a determinacdo das atividades pode ser aproximada pela Equacdo 27 (CUCCIA, 2006).
Considerando que as areas dos picos utilizadas para avaliagdo das atividades j& foram

calculadas eliminando o background, este n&o foi considerado para propagagéao de erros.

ﬁzx/("—c)z 2= (27)
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2.14  Analise por Ativacdo Neutronica

E possivel, também, medir a concentragdo do ***Th pela técnica de Analise por
Ativacdo Neutrénica Instrumental (AAN) que também envolve a espectrometria gama.
A AAN consiste no bombardeamento da amostra por uma fonte de néutrons,
produzindo uma reagdo do tipo néutron, gama (n, y) em muitos dos elementos presentes
na amostra (DE CORTE, 1987). Dentre as reacdes com néutrons essa € a de maior
interesse para uma AAN pois, para a grande maioria dos elementos essa é a reagcdo mais
favoravel para néutrons térmicos, embora haja exce¢des no caso dos elementos
extremamente leves (KNOLL, 2000). Normalmente, os produtos dessa reacdo ao
decairem emitem raios gama caracteristicos, que podem ser eficientemente detectados,

permitindo além da identificacdo da composic¢do da amostra a sua quantificacao.

Os espectros da radiagdo gama (y) dos is6topos radioativos produzidos sdo medidos
com o auxilio de detector semicondutor e placa eletrénica multicanal acoplada a um
software especifico que é capaz de separar os diferentes niveis de energia de radiacdo
(100 a 2000 keV) bem como quantificar para cada energia sua atividade especifica
(EHMANN & VANCE, 1991).

Este método de analise é praticamente livre de problemas analiticos, como efeitos de
matriz e interferéncias devido a sobreposicdo de picos. A determinacdo do toério €
particularmente eficiente, pois o radioisétopo produzido pela irradiacdo possui meia-
vida longa e as contagens podem ser realizadas quando a atividade da maior parte dos
elementos ja diminuiu. A principal desvantagem da técnica de ativacdo neutrénica € a
necessidade de um reator nuclear. Além disso, o tempo para a determinagdo de tério
pode chegar a varias semanas, 0 que € inviavel em analises de rotina de producao
(COLLIER, et al., 2001).

A reacdo nuclear de ativacdo do %*?Th (secdo de choque 7.3 barns) é representada pela
Equacio 14, em que é produzido ***Pa, emissor de energia gama de 311,8 keV e meia-
vida de 27 dias (ZAIDI, et al., 1999).

22Th+n L 2Th (224 min) 5 %¥pa (27dias) (14)

60



2.15 Anaélise de Néutrons Retardados de Fissdo (ANRF)

Segundo TUPYNAMBA (1969), a analise de uranio pode ser feita por diversos
métodos, quimicos ou fisicos. Os métodos quimicos, como gravimetria, podem ser
demorados e caros. Métodos fisicos, como contagem alfa, podem ser longos e de
precisdo inferior, além de oferecer pouca discriminacdo entre uranio e torio. Nestes
termos, a analise por ativacdo de néutrons atrasados de fissdo torna-se convidativa,
quando ha disponibilidade de um reator nuclear. Suas principais vantagens sdo auséncia
de manipulacdo da amostras, sensibilidade, interferéncias de matriz facilmente

controlaveis, tempo de andlise curto, além de ser um ensaio nao-destrutivo.

Fundamentalmente, 0 método é um processo de ativacdo. Entretanto, distingue-se da
ativacdo em geral porque se mede o fluxo de néutrons retardados de fissdo. A ativagéo
que leva a emissdo de néutrons € caracteristica quase exclusiva dos nuclideos
fissionaveis. Com excecdo de alguns nuclideos leves capazes de emitir néutrons,

somente alguns produtos de fissdo tem tais propriedades.

Para cada energia do néutron incidente, a probabilidade de ocorrer uma reacdo nuclear
depende da seccdo de choque do radionuclideo alvo. A Figura 6 mostra o
comportamento da seccdo de choque do ?*°U em funcdo da energia do néutron

incidente.

Apbs 0 bombardeamento do ***U por um néutron térmico, um néutron é absorvido e
podem ocorrer dois importantes mecanismos para que os nuclideos liberem a energia
acumulada. O primeiro mecanismo € a emissdo de raios gama e o segundo é a fissdo do
nuclideo que resulta na formacdo de nuclideos, aos pares, com massa em torno da
metade da massa do nuclideo fissionado, além de diversas particulas emitidas como
cerca de dois ou trés néutrons prontos em media. Enquanto 99% dos néutrons de uma
fissdo sdo prontos (emitidos por volta de 102 segundos depois da fissdo), uma pequena
fracédo é formada pelos néutrons retardados que sédo formados na ordem de milisegundos
a segundos depois do subseqliente decaimento dos produtos de fissdo. Estes, por sua
vez, sdo gerados pelo decaimento B~ dos fragmentos de fissédo que possuem alta relagéo

néutron/proton e sdo conhecidos como precursores de néutrons retardados.
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Figura 6 — Comportamento da Secdo de choque microscépica de fissdo do 2°U em
funcéo da energia do néutron incidente. (Modificado de KNOLL, 2000.)

Para exemplificar, pode-se citar o ¥Br. Este nuclideo pode decair por emissdo B~ para
Kr, que pode emitir um ou dois gamas ou decair diretamente a seu estado
fundamental. Em 2% dos casos, contudo, o 8'Kr se desintegra em um tempo muito curto
em ®Kr emitindo um néutron. Como o 8’Br ndo é o verdadeiro emissor do néutron, ele é
denominado precursor do néutron retardado. Acredita-se que haja mais de vinte

precursores responsaveis pela emissdo de néutrons atrasados (TUPYNAMBA, 1969).

A deteccdo de néutron ndo consiste apenas na deteccao de sua presenca, mas também na
sua quantificacdo, energia e propriedades correlatas. Esse tipo de deteccdo nao é trivial
devido a falta de carga dessas particulas e a peculiaridade de sua interagdo com a
matéria. As fontes de néutrons também geram radiacdo gama que podem interferir na
sua medida, sendo necessario que o sistema de deteccdo seja capaz de discriminar essas
interferéncias (KNOLL, 2000).

O néutron € uma particula nuclear fundamental tendo massa e tamanho

aproximadamente iguais aos do préton, mas com carga elétrica igual a zero. E instavel,

quando livre no espaco onde se desintegra em um proton e um elétron com meia vida de
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transformacéo de 12 minutos (KNOLL, 2000). Ele é detectado de maneira indireta, isto

é, faz-se necessario o uso de materiais conversores.

Os principais tipos de detectores sensiveis aos néutrons sdo: 0S gasosos, auto-
alimentados, cintiladores e semicondutores. Eles possuem internamente um conversor
de néutrons para produzir radiagcdo ionizante. Segundo ZAMBONI (2007), esses

conversores sao fundamentados em reagOes nucleares do tipo:

Néutron + Conversor — Radiacdo ionizante

O conversor € um material que apresenta alta probabilidade de interacdo com o néutron
(alta seccdo de choque), portanto a energia do néutron incidente ira influenciar em sua

deteccdo.

O °B é usado em vérios tipos de detectores de néutrons, principalmente nos gasosos,
usando o gas de BF3 ou detectores revestidos com boro. Esse elemento apresenta sec¢édo
de choque de absorcdo de 3.840 barns para néutrons térmicos, e integral de ressonancia
de 1720 barns (KNOLL, 2000).

2.16 O Cddigo Monte Carlo Neutron Particle Code (MCNP)

O codigo MCNP (Monte Carlo Neutron Particle Code) foi desenvolvido pelo Alamos
National Laboratory, para a simulacdo de processos nucleares, através da analise do
transporte de néutrons, fotons e elétrons individualmente na matéria, ou da associacao
dessas particulas em diversas combinacfes. As aplicacBes incluem algumas areas
especificas como radioprotecdo e dosimetria, fisica médica, modelamento e anélise de
detectores, modelamento de aceleradores, modelamento de reatores de fisséo, entre
outras (BRIESMEISTER, 2003).

Para a andlise do transporte de particulas 0 MCNP usa o método de Monte Carlo, que é
um método estocastico, usado para resolver problemas complexos, que ndo podem ser
modelados em coOdigos computacionais baseados em métodos deterministicos. O

método de Monte Carlo € capaz de reproduzir teoricamente um processo estatistico,
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simulando os eventos probabilisticos individuais sequencialmente, como ocorre na
simulacdo da interacdo de particulas nucleares com a matéria. As distribuicGes de
probabilidade que governam estes eventos se ddo através de um processo de
amostragem estatistica baseado na selecdo de numeros aleatorios. Na simulacdo do
transporte de particulas por esse método, cada uma das muitas particulas € seguida
desde a fonte até algum evento terminal, como absorcdo ou escape, por exemplo.
Assim, o resultado de cada etapa de vida da particula é determinado pela amostragem
aleatdria das distribuicdes probabilisticas do evento (BRIESMEISTER, 2003).

Para simulacdo do transporte de particulas o usuario cria um arquivo de entrada (input),
compreendido pelo MCNP, contendo informagdes sobre o problema, tal como
especificacbes da geometria, descricdo dos materiais, localizacdo e caracteristicas da
fonte de néutrons, fotons ou elétrons, tipo de resposta desejada para o problema, entre

outros.

O método Monte Carlo é, também, aplicado para simular o processo de deteccdo para
obter espectros gamas e para determinar a curva de eficiéncia de uma determinada
geometria (RODENAS et al., 2007). O Codigo MCNP 5 é normalmente utilizado para
este tipo de simulacgdo, pois € adequado para modelar o detector e por conter um tally,
F8, que é especifico para detectar a distribui¢do da altura do pulso (DAP), nos quais 0s
picos de energia se comportam como uma fungdo gaussiana como pode ser observada

na Equacdo 15:

E—-EO
=

fE)=Ce Ca ) (15)

onde E ¢ a energia alargada, Eo é a energia ndo alargada, C a constante de normalizacéo

e A a Largura de Gauss.
Para tal € necessario determinar a curva experimental FWHM em funcéo da energia e
ajustd-la a fim de calcular o alargamento da funcéo gaussiana que é feito por meio da

Equacéo 16:

A= (16)
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A FWHM desejada é especificada pelas constantes fornecidas pelo usuario para o
arquivo de entrada do MCNP-5, “a”, “b”, e “c” e mostram uma resposta nao linear dada

por:

FWHM = a + bVE + cE? (17)

onde E é a energia dos raios gama incidentes e a, b, ¢: constantes ajustadas a partir da
Equacéo 17.

Dessa maneira, 0 processo de detec¢do é simulado pelo MCNP para obter a DAP por
particulas emitidas da fonte, que €, por sua vez, a eficiéncia absoluta para cada fotopico
e para cada geometria modelada (RODENAS, et al., 2007).

Um cartdo especial com a opcdo GEB (Gaussian energy broadening) do programa é
também incluido, pois com sua utilizacdo é permitido obter um espectro comparavel

com o experimental.

Segundo EWA (2001), embora o método experimental possa adquirir bom resultados
com baixa incerteza, ele tem também algumas limitacbes que podem, com isso,
propagar erros ao final da determinacdo da curva de eficiéncia em funcdo da energia,

como as seguintes:

1. erros decorrentes da inconsisténcia das probabilidades de emissdo de fétons
usados por diferentes pessoas.

2. determinacdo especifica e precisa da fonte, pois qualquer informacéo equivocada
pode afetar nas medidas

3. uso de diferentes fontes de baixa, média e alta energias, que podem conduzir a
varios picos de energias, criando assim uma larga incerteza quando as
interpolagdes séo feitas através dos ajustes das curvas, e finalmente

4. restricdo ao uso de fontes pontuais, principalmente para geometrias simples.

E exatamente contra essas limitacdes que a aplicacio do Monte Carlo torna-se viavel.
Além da simulacdo do Monte Carlo também ser a Unica ferramenta que proporciona a

investigacdo da interacdo dos fotons com o volume sensivel do detector excluindo o
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efeito da janela de aluminio visto que esses detectores sdo selados pelo fabricante.
Segundo LUDINGTON & HELMER (2000), isso pode ser atil na analise de uma
eventual falha de desempenho do detector, desde que essa curva de calibracdo seja

realizada antes do problema.

O codigo MCNP é atualmente bem utilizado na determinacdo da eficiéncia de fotopicos
para varios tipos de geometrias fonte-detector, fontes de formas complexas e
principalmente no uso de diferentes modelos de marinelli beaker associado a um
detector HPGe. Os resultados na literatura sdo sempre satisfatorios e seus desvios em
relacdo aos dados experimentais variam de 0,2 a 12% (EWA, et al., 2001; RODENAS,
et al., 2007).
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Capitulo 3 — Materiais e Métodos

3.1  Areade estudo

A area de estudo se estende ao longo da regido costeira do extremo sul baiano que
abrange as costas do Descobrimento e da Baleia conforme mostrado na Figura 7. Por se
tratar de um local com grande reserva de areaia monazitica e sem estudos cientificos,
foram selecionadas as praias de Porto Seguro (16°26'S 39°03'W), Arraial D’Ajuda
(16°29'S 39°04'W), Trancoso (16°35'S 39°05'W), Caraiva (16°48'S 39°08'W),
Cumuruxatiba (17°20'S 39°13'W), Prado (17°20'S 39°13'W), Alcobaca (17°33'S
39°11'W) e Caravelas (17°43'S 39°10'W).

Porto Seguro 4
Arraial D'Ajudae
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eCaraiva

Brazil
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Figura 7 — Mapa da regido do extremo sul da Bahia mostrando os locais de estudo

Porto Seguro é a cidade, em estudo, com maior extensdo territorial e populacional, com
cerca de 2.408,5 km? e 122.896 habitantes (IBGE, 2009). Os municipios de Arraial
D’Ajuda, Trancoso e Caraiva sdo administradas pela prefeitura de Porto Seguro. A
cidade de Prado possui uma extensdo territorial de 1.664,54 km? e uma populacéo de
26.016 habitantes (IBGE, 2009). A Prado pertence a vila de Cumuruxatiba, o local é
caracterizado por suas areias escuras e assim como os demais locais em estudo, possui
um grande potencial turistico devido a suas belas praias. Ainda segundo o IBGE, 2009
as cidades de Caravelas e Alcobaca sé@o as menores cidades em estudo, possuem
extensdo territorial de 2.361,28 e 1.505,99 km? respectivamente e populacédo de 22.115 e

20.242 habitantes respectivamente.
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A regido em estudo caracteriza-se por sua vegetacdo de Mata Atlantica e cobertura
detritica tercio-quartenaria como aspecto geoldgico. O clima varia de imido, como é o
caso de Porto Seguro, a subumido, nos demais municipios (SEI, 2007).

3.2 Coleta de amostras

As amostras foram coletadas entre 0-10 cm de profundidade em locais turisticos das
praias citadas acima em maio de 2008, janeiro de 2009 e maio de 2009. Cada amostra
foi obtida de outras trés sub-amostras em uma &rea correspondente a 1,0 m? e
homogeneizadas in situ em frascos de polietileno (ALENCAR & FREITAS, 2005). A
Figura 8 apresenta um do locais de coleta e o procedimento de coleta na area. Foram
pesadas cerca de 1,5 kg desta mistura o que foi considerado representativo para o local.
As amostras foram secadas por 48 h em estufa a temperatura de 60°C e seladas em
Marinellis beaker, onde permaneceram por 30 dias para atingir o equilibrio do **Ra
com ??Rn (ALENCAR & FREITAS, 2005; FREITAS & ALENCAR, 2004). As
amostras a serem submetidas ativagdo neutronica foram pesadas em frascos de
polietileno adequados para posterior irradiacdo assim como as amostras para a analise

de néutrons retardados.

Figura 8 — A imagem a esquerda mostra a praia de areia branca de Cumuruxatiba, um

dos locais do estudo; a imagem & direita mostra 0 momento da realizagdo da coleta.
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3.3 Métodos de Analise

Neste estudo foram utilizadas as técnicas de andlise por espectrometria gama e de
ativacdo neutrénica através de dois métodos: ativacdo neutrdnica instrumental relativa e

por néutrons retardados de fiss&o.

3.3.1 Espectrometria Gama

Esta técnica foi aplicada nas determinacdes de ?°Ra, ?*Ra e “°K, e como parta da
técnica de ativacio neutrdnica, na determinacdo do 2*Th. Neste estudo estudo se daréa

mais énfase a esta técnica deviso a comparacdo com 0 MCNP5.

3.3.1.1 Calibracdo em Eficiéncia

Neste item é descrita a calibracdo em eficiéncia para uma amostra acondicionada em
Marinelli, geometria escolhida para medidas de “°K, °Ra e “*Ra. Essa escolha foi

devido ao fato de que essa geometria seja a mais adequada para amostras ambientais.

Foi utilizado um detector de germanio hiperpuro Canberra, geometria coaxial, com
eficiéncia nominal de 15%. O software de aquisi¢do de dados utilizado foi Genie 2000 —
Gamma Acquisition &Analysis, da Canberra. Esse programa permite escolher a janela
espectral desejada, fornecendo informacgdes sobre o pico. As janelas espectrais
selecionadas foram definidas ajustando-se a regido de interesse (ROI) para
determinacdo de uma gaussiana de uma razdo préxima a 1,0 e com 0 menor desvio

padrdo possivel da area liquida do pico, para cada amostra.

O detector é situado dentro de uma camara blindada, conforme é observado na Figura 9.
Além desta blindagem, estd localizado dentro de um laboratério com background
reduzido, um dos menores do mundo. Para reducéo das contagens de fundo, a sala foi
construida em aco carbono, circundada por uma camada de agua de 1,20m, contida por

uma parede de concreto.
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Figura 9 - Blindagem e sala blindada do detector (CUCCIA, 2006)

As medidas da radiacdo gama natural foram efetuadas utilizando-se um detector de
germanio hiperpuro (HPGe) modelo GC1519 do tipo coaxial com eficiéncia de 15% e
resolucdo de 1,9 keV (FWHM) para o fotopico do ®°Co 1,33 MeV. Nos detectores
semicondutores de HPGe — High Purity Germanium, a resposta do detector a radiacédo
gama se faz de maneira indireta, por meio de elétrons secundarios gerados pela
interacdo dos raios gama da amostra com os dtomos do cristal de Ge do detector. Essa
interacdo pode ocorrer por efeito fotoelétrico, Compton e producdo de pares (KNOLL,
2000).

Para a calibracdo em eficiéncia foi utilizado uma solucdo padrdo liquida com os
isétopos *°Co, **Ba, *'Cs e **¥'Cs acondicionados em Marinelli. O recipiente se situou
sobre o detector o que proporciona uma geometria de alta eficiéncia. A solucdo para a
calibracdo apresentou mais do que 20 foétons, entretanto somente 9 fotopicos foram
formados no espectro. Dessa forma, foram simulados os mesmos fotopicos para realizar
a comparacao entre ambos. Procedeu-se a contagem deste padrdo, por vinte e quatro
horas. Em seguida, calculou-se a eficiéncia para cada energia de cada is6topo por meio
da Equacgdo 19, em que ¢ representa a eficiéncia, Ng;, é a area liquida do fotopico, A, a
atividade inicial do isétopo no padrdo, m é a massa da amostra, t, € o tempo de
contagem e f, a probabilidade de emisséo de radiagdo gama para a determinada energia.

— _NEi
Ap.m.t.f

(19)
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Para obter as eficiéncias de deteccdo, os espectros foram analisados pelo programa
Genie 2000 — Gamma Acquisition & Analysis, da Canberra. A curva de calibragdo em
eficiéncia para a geometria de medida foi ajustada a uma fungéo polinomial. Na Figura
10 é apresentada uma curva de calibragéo tipica, obtida por meio das medidas das fontes
padrdes. A partir da curva de calibracdo, foram determinadas as eficiéncias para as

energias das transicOes gama de interesse.

-4 T T 1
4,0000 ” 6,0000 7,0000 8,0000

'
(&)
|

In (eficiéncia)

y =0,298x% - 5,5112x? + 32,711x - 67,157

o
2]
L

In (energia)

Figura 10 — Curva de calibracdo em energia do detector de HPGe

O gréafico que representa as curvas de eficiéncia tem como parametro as eficiéncias de
contagens, determinadas em funcdo do radionuclideo emissor gama e das energias
caracteristicas. Essas curvas sdo consideradas o ponto de partida na determinacdo das
eficiéncias de contagens dos radionuclideos em estudo, e com base nestas, as atividades

especificas dos radionuclideos estudados.

Uma outra curva de eficiéncia foi tracada usando o MCNP-5 baseado no método Monte
Carlo. A simulacdo da calibracdo com um programa informatico validado é uma
ferramenta auxiliar importante nos laboratorios de radioatividade ambiental, que torna
util tanto para otimizar o procedimento de calibracdo como para diminuir a quantidade
de “residuos” radioativos produzidos. Dessa maneira, foi obtida a curva de calibragéo
em eficiéncia do detector para geometria considerada (marinelli-detector) a partir da
simulacdo do processo de detecgédo, obtendo assim os fotopicos do espectro tedrico
similar aos que foram obtidos experimentalmente. Segundo RODENAS et al. (2007) o

resultado obtido com a simulagdo do Monte Carlo comparado com a medida
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experimental valida 0 modelo que permitird obter a curva de eficiéncia para o detector

estudado e a geometria considerada.

Aa Figura 11 mostra a geometria para a determinacdo da eficiéncia para amosra em

Marinelli.

Marinelli Beaker

Amostra

Figura 11 — Representagdo esquematica do frasco Marinelli Beaker colocado sobre o
detector HPGe.

Os Marinelli Beakers foram preenchidos com a amostra ambiental e acondicionados em
volta do detector, de forma que a geometria béquer-detector se tornou corretamente
reprodutivel. A radiacdo contida nas amostras pode ser corretamente medida se a
eficiéncia do detector tiver sido adequadamente medida com padrBes de atividades
conhecidas com as mesmas dimensBes, densidades e composi¢des quimicas

semelhantes.

3.3.1.2 Determinacdo do “°K, ?*°Ra e *®Ra

Estas determinacOes foram realizadas no Laboratorio de Tritio do servico de anélises
ambientais do CDTN/CNEN. Foi utilizado o sistema de espectrometria gama composto
do detextor HPGe com 15% de eficiéncia nominal, eletrénica associada e software

Genie 2000, CANBERRA para aquisi¢éo e analise dos espectros gamas.

As amostras de areia depois de secas, como descrito anteriormente, foram armazenadas,
cerca de 5009 de cada amostra, em Marinellis de 500 mL cada, devidamente fechados

para evitar a perda dos gases Rn e ?Rn até um periodo de 30 dias antes de cada
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analise. Na familia do 2*®U, esse tempo de repouso garante que %*°Ra, **’Rn e seus filhos
de meias-vidas curtas, em especial %*Pb e ?Bi estejam em equilibrio, ou seja, possuam
a mesma atividade. Na familia do torio, o tempo de trinta dias assegura o equilibrio

entre 2?*Ra, %’Rn e todos os filhos, até o final da cadeia.

Segundo JUNIOR, et al., (2009) a medida da radiacio de fundo (background, BG) é
muito importante em instrumentagdo nuclear, pois mede o nivel de radioatividade do

ambiente no qual estdo sendo realizadas as medidas radiométricas.

Para a contagem do BG, foi utilizado um recipiente vazio com a mesma geometria dos
recipientes utilizados nas contagens das amostras. Essas contagens obedeceram também
0 mesmo tempo de contagem das amostras. No final, cada contagem de BG foi
subtraida da contagem de cada amostra analisada, calculando-se assim, a contagem

liquida da area do fotopico pela Equacdo 21:
Ng = [_ X, — BG (21)

onde, Ng;j € a &rea total liquida do fotopico de interesse (nimero total de impulsos por
segundo); u é a regido de interesse (ROl — Region of Interests) do canal inicial da area
do fotopico; v é a (ROI) do canal final da area do fotopico; X, é a contagem em cada
canal e BG € a contagem da radiacdo de fundo (background). A Figura 12 ilustra uma
comparacao dos espectros entre uma amostra aleatoria de areia da pesquisa e a radiacdo
de fundo do sistema.

Para o calculo de atividade foi apliacado a Equacdo 22, item 2.13.1.2.

A calibracdo em energia de um detector é a primeira etapa , primeiramente foi feita a
calibracdo em energia. Para tanto, foram utilizadas fontes seladas com a mesma
geometria de *°Co, **Ba, *Am, **Eu e *'Cs. As fontes foram colocadas sobre o
detector e o valor da energia dos picos, registrado no canal em que foi formado. Apds a
definicdo dos espectros, tracou-se a curva de calibracao.
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Figura 12 — Comparagao entre os espectros: a) Uma amostra aleatdria;
b) Radiacao de fundo do sistema (Modificado de AKRAM et al, 2006)

3.3.2 Analise por Ativagdo Neutronica

A técnica de ativacdo neutrdnica foi aplicada no Laboratério de Ativacdo Neutronica,
Servico de Reator e Técnicas Analiticas do CDTN/CNEN.

Foram aplicados dois métodos: Ativagdo neutronica instrumental relativa (ANIR) na
determinacdo de tdrio e néutrons retardados de fissdo (ANRF) na determinacdo de
uranio. Em ambos os casos foi utilizado o reator nuclear de pesquisa TRIGA MARK |
IPR-R1 a 100 kW de poténcia.

3.3.2.1 Determinacdo de *Th

Na analise por ativacdo neutrbnica relativa (ANIR) as amostras e padrdes foram
irradiados na mesa giratéria sobum fluxo médio (6,6x10*n.cm™ s?) de néutrons
térmicos por duas horas. Este tempo é o suficiente para produzir 2*Th, cuja meia-vida é
de 22,4 minutos e seus princiapais raios gamas sdo: 86,6, 162,3, 169,3, 459,2 keV,
reacdo (n,y). Depois da emissdo de uma particula B, ha a formacédo do 2%3pa, cuja meia-
vida € de 27 dias e seus principais raios gamas sdo: 299,9(15%), 311,8(100%),
340,3(4%) keV. Foram irradiados em paralelo as amostras, padrdes liquidos de torio

(Menezes, et al., 1999).
74



Devido a essas caracteristicas nucleares o **Th foi determinado pela medida do ***Pa
(ADLOFF et al. 1993), depois dos decaimentos de meia-vida curta e média depois de
10 dias as amotras e padrdes foram medidas por tempo suficiente para uma boa
estatistica de contagem a mesma distancia amotra-detector. Essa medida seguiu 0s
procedimentos basicos para realizacdo da espectrometria contudo, o detector de HPGe
utilizado é de 15% de eficiéncia relativa e resolucdo de 1,66 keV para o raio gama de
1.332,5 keV do *°Co. Para aquisicdo de dados foi utilizado o software Genie 2000 —
Gamma Acquisition &Analysis, da Canberra para analise do espectro (MENEZES &
SABINO, 1999). A Figura 13 mostra um espectro gama de uma amostra, obtido apds a
irradiacdo com néutrons térmicos, utilizada para a determinacéo do %**Th. O célculo de
concentracdo foi efetuado por regresséo linear, baseando-se na concentracdos de torio

nos padroes.
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Figura 13 — Espectro gama mostrando o fotopico do ***Pa de uma amostra irradiada

com néutrons térmicos para determinacdo da concentracdo de *2Th.

3.3.2.2 Determinacéo do *®U

A analise de 2%®U foi realizada pelo método de néutrons retardados de fissdo
(ANRF).Para isso foi utilizado um sistema pneumatico de analise por NRF, do CDTN,
unico no pais. Esse sistema transfere rapidamente as amostras para o reator e de volta
para o detector de néutrons. O tempo usual de irradiacdo € de 50 segundos sob um fluxo
de néutrons térmicos de 1,8 x 10 n.cm?s™? apés o tempo de decaimento de 30

segundos a medida gastos €é realizada por 40 segundos. Isso significa que enquanto uma
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amostra € irradiada, a outra fica em espera enquanto a outra é contada. Os néutrons
atrasados sdo contados em um sistema de contagem composto por um detector BF; e
um moderador de parafina (SILVA, 2007).

O detector tipico de BF3 contendo geometria cilindrica, de aluminio ou cobre
preenchido com BF; e enriquecido com B, gasoso, a 0,5-1,0 atm de press&o. A reagéo
que ocorre é representada pela Equacao 28:

BY+n->Li’+a+y (28)

Quando um néutron térmico é absorvido pelo °B do gas, uma particula o ¢ um atomo
de ’Li sdo produzidos e se deslocam em direcdes opostas. Este movimento gera, dentro
da camara proporcional, pares de ions que originam o pulso elétrico a ser registrado pela
eletronica associada (FRAME, 2004).

Quando uma amostra composta de uranio natural é irradiada, o nimero de fissdes e,
consequentemente, o fluxo de néutrons retardados € proporcional a quantidade de uranio
na amostra. Dessa forma, a concentracdo de uranio total é calculada com base na
contagem do *°U. Uma regressdo linear é usada para os calculos baseando-se nos

padrdes de uranio que sdo analisados em paralelo as amostras (SILVA, 2007).
3.3.3 Validacdodos Métodos

Tanto o métodos de Espectrometria Gama aplicado na determinacéo de 226Ra, 228Ra e
40, no Laboratorio de Tritio, como os métodos de Ativacdo Neutrbnica Instrumental
Relativa — determinacdo de 232Th e de Néutrons Retardados de Fissdo — determinacao
do 238U, no laboratério de Ativacdo Neutrdnica sdo validados. Os dois laboratorios
participam do Programa Nacional de Intercomparacdo de Resultados com o Instituto de

radioprotecéo

Validar um metodo € o processo de demonstrar que a sequéncia analitica adotada é
capaz de produzir resultados confidveis e reprodutiveis. Dessa forma, um método
analitico deve ser submetido a estudos laboratoriais que demonstrem que 0 mesmo

atenda as exigéncias requeridas pelo tipo de determinacdo a que se destina.
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Para garantir a qualidade dos resultados, todos os fatores que de alguma forma
influenciem nas etapas intermediarias do processo devem ser controlados, tais como:
background, verificacdo da calibragdo de balancas, do equipamento a ser utilizado nas
analises e fontes radioativas de calibracdo devidamente certificadas. Alem disso, o
laboratdrio de Tritio participa de um progama nacional de intercomparacdes juntamente
com Instituto de Radioprotecdo e Dosimetria — IRD/CNEN, de onde foram fornecidas

as fontes para calibragéo.
3.4 MCNP-5

O MCNP-5 é um programa adequado para modelar a resposta do detector, pois contém
um registro F8 especifico que permite determinar a altura dos pulsos registrados no
detector por particula emitida de uma determinada fonte, com isso, é possivel
determinar a eficiéncia absoluta para cada pico do espectro. Neste modelo € incluido um
cartdo com a opgdo GEB (Gaussian Energy Broadening) que aproxima os picos a uma

funcdo gaussiana, permitindo obter uma melhor simulacdo do espectro.

Foi considerado como geometria de medida um recipiente Marinelli de 500 mL cheio de
4gua com uma quantidade apropriada para calibracdo com os radionuclideos ***Ba, ®Co
e ¥/Cs. Assim como experimentalmente feito, foram consideradas as energias de 81,
276, 303, 356 e 384 keV do ***Ba com as frequéncias de 33%, 7,3%, 18,6% 62,3% e
8,9% respectivamente 1173,2 e 1332,5 keV do ®°Co com as frequéncias de 100% cada
uma e finalmente as energias 604,7 e 795,8 do ***Cs com as frequéncias de 97,6% e
85,4% respectivamente. A Figura 14 mostra a geometria utilizada na simulacéo, obtida
pelo codigo MCNP-5.

E valido ressaltar que todas as dimensdes s&o correspondentes ao do sistema original.
Na Tabela 11 sdo apresentadas as dimensdes e densidades dos componentes do detector.
O modelo geométrico do detector baseou-se nas informacdes fornecidas pelo fabricante.
Entretanto, ndo foram considerados alguns detalhes tais como: sistema eletrénico e a
distingdo entre as camadas; ativa e inativa do cristal de germanio. A Figura 15 mostra a

visdo em seccdo transversal do detector de germanio utilizado na pesquisa.
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Figura 14 — Esquema da geometria, definida no MCNP-5, do Marinelli Beaker sobre o
detector de HPGe e 0s materiais correspondentes.

Tabela 11 — Dimensdes do detector HPGe fornecida pelo fabricante (CANBERRA,

1999)

Componente Densidade (g cm™) Dimenséo
Diamentro do nucleo 0,00 0,85cm
Altura do nucleo 0,00 4,40 cm
Didmetro do cristal de Ge 5,32 6,1 cm
Altura do cristal de Ge 5,32 2,55 ¢cm
Suporte do cristal (Al) 2,70 0,76 mm
Véacuo 0,00 3,50 mm
Criostato (Al) 2,70 1,50 mm

Foi considerado um modelo de fisica detalhado, incluindo o efeito fotoelétrico com
producéo de fluorescéncia e producdo de pares, no intervalo de energia entre 0,001 e 1,5
MeV. Embora a simulacdo das trajetorias dos elétrons requeira um elevado tempo de
calculo, ela foi considerada devido a sua influéncia na formacdo do espectro. Para
diminuir o tempo de calculo, foi empregado um cartéo de corte de energia: 30 keV para
o transporte de elétrons e 1 keV para fotons. O numero de particulas foi estabelecido em
10® com o objetivo de obter um erro relativo menor do que 1 % para cada centroide dos

picos do espectro.

O registro F8 junto a opcdo GEB do programa MCNP permitem obter um espectro

comparavel com o experimental. Os parametros do cartdo GEB foram determinados
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para reproduzir a calibracdo real em resolucdo (FWHM) do detector. No anexo 1 é

apresentado o input do sistema com a adi¢do dos cartdes e registro F8.

A
Diametro

Janela do criostato

// Janela do detector

e Cristal de Ge

2,7 mm Eletrodo Externo

e
8,6 mm] Eletrodo Interno
Nucleo
Suporte do cristal
A4 —e- 0,76 mm
P

Vacuo

Suporte do detector
fomsmemams 3 2 MM

Teflon isolador

Ligagao de alta voltagem

1,5 mm

Desenho sem escala

Figura 15 — Aspecto em seccdo transversal do detector de germanio, (modificado de
CANBERRA, 1999)

O output, por sua vez, é a resposta probabilistica do modelamento para cada foton
emitido pela fonte que interege com o meio. Com o valor da fluéncia gama total obtida
experimentalmente, a partir da amostra padrao, o tempo considerado para calibracdo e a
probabilidade de emissdo de cada foton foi possivel plotar o espectro energético tedrico.
Para exemplificar, podemos tomar como base o fotopico de 81 keV do radionuclideo
133Ba, 0 output apresenta os valores da deteccdo para cada 1 féton da faixa de energia
considerada, a esses valores de cada ponto da gaussiana foi multiplicado pelo valor da
fluéncia gama total. A partir do pico centréide de 81 keV, consideramos 0s mesmos
ROIs (Regions of Interesse) do tratamento experimental para delimitar o fotopico (as
energias de 76,6 e 82 keV foram os ROIs para o fotopico em exemplo). Os valores
espectrais foram plotados em um programa de tratamento de dados (OriginPro 8) e
foram calculados a &rea liquida como a &rea integral da fungdo gaussiana, uma vez que

ndo é simulado o background do ambiente. Por fim, a determinacdo das eficiéncias
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absolutas para cada fotopico foram obtidas a partir da area integral calculada usando a

mesma Equacédo 19 usada na medida experimental.

Para a comparacdo das eficiéncias medidas e calculadas, foi aplicado um método de
propagacdo de erros, considerando uma distribuicdo normal com K=2 o que

proporciona um nivel de confianga de 95%.

A partir dos resultados experimentais foram obtidos os valores de ajuste da eficiéncia
para cada energia usando a funcdo de ajuste dos minimos quadrados semi-empirica,
segundo a Equacdo 20 (DEBERTIN & HELMER, 2000 apud EWA, et al., 2001):

loge = X}_oaj (logE/Ep)! (20)

onde, ¢ ¢ a eficiéncia do fotopico, a; S80 as constantes e Eq € um valor fixo de 1 keV,

para que dessa forma o valor de E (com energia em keV) seja adimensional.

3.5 indices de Risco da Radiacdo Gama

A atividade equivalente do radio (Raeg,radium equivalent activity), foi calculada de
acordo com BERETKA & MATHEW (1985) com a Equagéo 29:

Raeq = ARa + 1,4‘3ATh + OIO77AK (29)

onde Ags, A e Ax sdo atividades especificas do ?*°Ra, **Th e “°K em Bq kg,

respectivamente.

O indice de dano externo (external hazard index - Hey), como dito anteriormente, €
obtido a partir da expressdo da Rag através da suposi¢do de que seu maximo valor
permitido corresponde ao valor limite da Raeq (370 Bq kg™). Esse valor deve ser menor
do que uma unidade de modo que o dano da radiacdo seja insignificante; essa exposi¢cdo
devido a radioatividade dos materiais de construcdo ndo devem ultrapassar o limite de
1,5 mSv a* conforme recomendado pelo International Commission on Radiological

Protection (ICRP, 1977) e adotado por alguns autores (AHMED, 2005; LU et al.,
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2008), apesar de outros autores, como VEIGA et al., (2006), utilizar o limite de 1,0
mSv a*, optamos por utilizar o primeiro para fins de comparacdes. Entdo, o indice de
dano externo pode ser definido como mostra a Equagéo 30:

A A A
Hex = "F%/350+ "™/ 559 + /4810 (30)

onde Ag., A e Ag sdo as atividades especificas do *°Ra, ?*Th e K em Bq kg™,
respectivamente. HEWAMANNA et al. (2001) corrigiu esse modelo definido acima,
depois de considerar uma espessura finita para parede de uma residéncia e a existéncia
de portas e janelas. Levando em conta essas consideragdes, a equacgdo corrigida para o

calculo é apresentada na Equacéo 31:
A A A
Hex = "F%/740 +"™/520 + /9 620 (31)

A exposicdo interna para o radonio e seus filhos que é quantificada pelo indice de risco
interno Hi, (Internal Hazard Index) é dada pela Equacéo 32 (AHMED, 2005):

A A A
Hin = "R/ 195 + "™/ + /4 810 (32)

onde Aga, Amh € Ak sd0 as atividades especificas do 2°Ra, 2*°Th e *°K, respectivamente,
em Bq kg™. Para a utilizagdo com seguranca de um material na construgéo civil o Hi,

ndo deve ser maior do que 1,0 Bq kg™

O indice de nivel representativo (Representative Level Index), Iy, usado para estimar o
nivel de risco da radiagcdo gama associada com o radionuclideo natural em material para
construcdo é definido na Equacdo 33 (HIGGY, 2000) :

Lyr = (Y150)4ra + (Y100)Am + (M1.500)Ax (33)

onde Ars, At e Ak S80 as atividades especificas em Bq kg™ do **Ra, ?*°Th e *K,

respectivamente. O limite aceitavel para esse indice é de 1 Bq kg™ (LU, et al., 2008).
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3.6 Célculo de doses

A taxa de dose absorvida no ar a 1 m foi determinada utilizada a Equacdo 34
(UNSCEAR 2000; VEIGA et al., 2006 e LU 2008):

D(nGy h™1) = 0,0417A, + 0,462Ag, + 0,604A, (34)

onde Ay, Ars € A, 580 as atividades especificas do °K, **Ra e ***Th em Bq kg™,

respectivamente.

Para estimar a taxa de dose efetiva anual foram utilizados: a taxa de dose absorvida no
ar a 1 m convertida para dose efetiva. Dessa maneira a taxa de dose efetiva anual (Hg)
foi calculada segundo a Equacdo 35.

Hgoye = DTF (35)

onde D é a taxa de dose calculada (em nGy h™) na Equacdo 34, T é o tempo de
exposi¢do no ambiente (24 h x 365,25 dias x FO), FO é o fator de ocupacdo definido
por RAMLLI, et al., (2009) onde é usado 0,74 para exposi¢es indoor e 0,26 para
exposicoes outdoor, e F é o fator de conversdo de unidade definido pela UNSCEAR
(2000) de 0,7 Sv Gy™. O valor de FO utilizado para calcular o Hg foi de 0,26, pois se

trata de um ambiente externo.
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Capitulo 4 — Resultados e Discussoes

4.1  Eficiéncia obtida utilizando o cddigo MCNP-5

Os valores dos FWHM e suas energias correspondentes que expressam a Fungéo 13,
apresentada no capitulo 3 estdo apresentados na Tabela 12. Esses dados foram obtidos

experimentalmente e extraidos do programa Genie 2000.

Tabela 12 — Valores do FWHM para cada energia e seu pico centrdide

Pico centrdide | Energia (keV) | FWHM (keV)
17,59 25,38 4,01
52,55 52,35 1,41
88,12 79,79 1,21
190,81 159,03 1,44
271,85 221,56 1,23
340,79 274,75 1,56
375,05 301,18 1,51
443,96 354,36 1,65
480,01 382,17 1,7
548,59 435,09 1,75
598,65 473,71 2,6
712,57 561,61 1,99
720,50 567,72 2
766,40 603,15 2,15
840,26 660,14 2,23
1014,41 794,5 2,56
1022,23 800,54 2,57
1503,93 1172,21 3
1710,60 1331,67 3,36
1752,89 1364,31 2,81
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As constantes “a”, “b” e¢ “c” da Equagdo 17, que foram utilizados na opcdo GEB do

arquivo de entrada do MCNP5 estéo representados na Tabela 13.

Tabela 13 — Coeficientes utilizados na op¢do GEB do INPUT

Coeficiente

a

b

c

Valores

0,000209

0,002578

0,0

A Figura 16 mostra a curva de eficiéncia absoluta em funcdo da energia experimental e

tedrica para 9 picos estudados. A eficiéncia do detector varia de acordo com a energia

do féton incidente e interagcbes com o seu volume ativo. Para fotons de baixas energias

(81 e 276,4 keV) a resposta da simulacdo com Monte Carlo ndo ha concordancia com os

dados experimentais. Isso se deve ao fato de que tanto a camada inativa do detector de

HPGe quanto o seu suporte de aluminio, criostato, estejam atenuando esses fétons de

baixas energias, além do fato de que este modelo de detector ndo seja o ideal para medir

baixas energias. Entretanto, hd uma boa concordancia a partir do ponto 302,9 keV para

essas curvas. Esse comportamento também foi obtido e discutido por EWA et al.

(2001). E valido informar que o volume da camada inativa de germénio do detector ndo

foi fornecida pelo fabricante.

1,40E-02

1,20E-02

1,00E-02

8,00E-03

6,00E-03

Eficiéncia Absoluta

4,00E-03

2,00E-03

0,00E+00

Figura 16 — Curvas de eficiéncia do detector de HPGe experimental e tedrica

0,5 1

Energia (MeV)

1,5

A Experimental

= MCNP-5
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Com a observacao da Figura 16, pode-se deduzir que as eficiéncias calculadas (MCNP-
5) sdo ligeiramente superiores as experimentais. Com desvios menores do que 5%
quando se leva em consideragdo energias superiores a 300 keV. Consequentemente, 0
modelo desenvolvido com o MCNP-5 é uma boa aproximacdo da calibracdo
experimental para energias energias superiores a 300 KeV. Essa amplitude ainda €
maior quando se ha conhecimento do volume da camada inativa do detector estudado.
Uma solucdo para uma medida mais confidvel est4 apresentada na Figura 17, onde foi
excluido o ponto de 81 keV com a finalidade de utilizar a funcdo de ajuste para as
medidas experimentais. Entretanto para utilizar essa funcdo deve-se trabalhar apenas

com fotopicos acima de 300 keV.

1,20E-02
y = 6E-17x - 2E-13x* + 4E-10x3 - 2E-07x? + 4E-05x +
0,0079 (MCNP-5)

1,00E-02
f§ y = 5E-17x5 - 2E-13x* + 3E-10x3 - 1E-07x2 + 6E-06x +
S 8,00E-03 0,0139 (Experimental)
a8
<
< 6,00E-03
Q A Experimental
«@D
'S 4,00E-03 = MCNP-5
[F—
L

2,00E-03

0,00E+00

0 0,5 1 1,5
Energia (MeV)

Figura 17 — Curvas de eficiéncia do detector de HPGe experimental e teérica com a
excluséo do ponto de baixa energia (81 keV).

Outra alternativa foi determinar duas funcGes semi-empiricas com suas constantes
correspondentes para as faixas de energia de 81-383,9 keV e 383,9-1332,5 keV como &
apresentado na Tabela 14, pois o uso de apenas uma curva polinomial para toda faixa de
energia é inadequado, jA que as curvas para baixa e altas energias ndo possuem
comportamentos similares (EWA et al, 2001). Uma excelente discussao da base fisica
dos fotopicos de diversos detectores de germanio, funcédo de ajuste da eficiéncia e sobre
a curva de ajuste matematica podem ser encontradas no livro dos autores DEBERTIN &
HELMER (1988).
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Tabela 14 — Coeficientes de ajuste da funcédo da eficiéncia semi-empirica obtidos para

faixas de energias.

Constantes Energia (keV)
(81-383,9) (383,9-1332,5)
a 22,89 65,308
a 34,793 -65,686
a 16,105 21,329
as -2,4763 -2,3295
Coeficiente de Regressao
@ 0,974 0,9998

Quando se estabelecem essas funcgdes, € possivel determinar os valores de ajuste da
eficiéncia. A Tabela 15 apresenta os resultados das eficiéncias obtidas:
experimentalemente usando as fontes padrbes, pelo codigo MCNP-5 e os valores

ajustados. Nesta tabela sdo apresentados também, as relacfes entre esses valores.

A qualidade dos dados experimentais em relacdo aos valores semi-empiricos ajustados
pode ser melhor visualizada na Figura 18, onde essa relacdo é apresentada em funcédo da
energia. Pode-se perceber que as relagdes ndo mostram uma estabilidade na marca de
uma unidade, mas sim uma oscilacdo entre valores minimos e maximos e nao
apresentam um comportamento dependente da energia, seja ela baixa ou alta. Segundo
DEBERTIN & HELMER (1988) esse comportamento € caracteristicos de detectores de
Ge de portes médios e grandes. Este ajuste pode, também, confirmar que o uso de uma
unica funcdo polinomial é inadequada para representar a complexa funcdo de ajuste da
eficiéncia do detector em fungéo da faixa de energia (81-1332,2 keV) estudada (EWA et
al, 2001).
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Tabela 15 — Valores das eficiéncias calculadas experimentalmente, por MCNP-5 e

ajustadas para o detector de HPGe utilizado na pesquisa

Valores das Eficiéncias Relacdes das Eficiéncias Desvios (%)
dos dados
. Experimental MCNP-5 experimentais
Energia(keV) . Valor de .
Experimental MCNP-5 . em relagdo
ajuste Valor de )
. Experimental aos
ajuste .
simulados
81 0,008581 0,011904  0,008591 0,99 1,39 -10,7
256,4 0,008171 0,009237  0,008253 0,99 1,13 9,1
302,9 0,007812 0,008165 0,007652 1,02 1,05 5,0
356 0,006506 0,007179  0,006741 0,96 1,10 -4,5
383,9 0,006311 0,006360  0,006219 1,02 1,01 3,8
604,7 0,003121 0,002761  0,003083 1,02 0,89 1,0
795,8 0,002399 0,002058  0,002402 0,99 0,86 1,2
1173,2 0,001908 0,002088  0,001876 1,02 1,09 1,6
1332,5 0,001741 0,001749  0,001736 1,00 1,01 0,7
1,03
o 1,02 | ) ° °
QL
o 1,01
o
S U I —
s
S g 0,99 ° ° °
E R o9s
v 0
3 0,97
n 3+ ’
©
'S 0,96 (
[
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Figura 18 — Comparacéo entre as relacdes das eficiéncias experimental e os valores

ajustados para a faixa de energia investigada.
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4.2 Limites de Deteccdo e Quantificacdo

Na Tabela 16 sdo apresentados os limites de deteccdo e quantificacdo para cada
radionuclideo determinado pelas técnicas de espectrometria gama e ativacao neutrénica
(ANIR e ANRF). Foram, também, mencionadas as energias dos picos estudados e a

probabilidade de emissédo do foton.

Tabela 16 - Limites de deteccdo (LD) e de quantificacdo (LQ) para cada radionuclideo e

suas respectivas técnicas.

Energia (keV) -

Radionuclideo LD L Q L Técnica Probabilidade de
(Bakg™) (Bakg™) -
Emissao
K 0,5 1,0 EG 1460,8(10,7%)
Familia do **U
28y 12,0 25,0 ANRF
?1Bi/***Ra 0,2 0,4 EG 609,3(46,3%)
242,0; 295,2;
2l4pp 0,1 0,2 EG 351,9(7,4%;19,3%:
37,6%)
Familia do %*?Th
22Th 4,0 8,0 ANIR 312,0* (100%)
338,3; 911,6;
#8AciRa 02 04 EG 98,2 (11.4%
27,7%:; 16,6%)
212pp/22Ra 0,2 0,4 EG 238,6(44,6%)

*Fotopico proveniente do “°Pa

4.3  Determinacdo das concentracGes de Uranio e Torio

Devido ao fato da ativacdo neutrdnica ser uma técnica bem estabelecida e apresentar
resultados com precisdo e exatiddo, esta foi tomada, como referéncia para comparagédo
dos valores do ***Th obtidos pela técnica de espectrometria gama. Assim como, a
ANRF para os valores do *®U comparada com a mesma técnica. Dessa forma, apenas
os resultados da ativacéo neutrdnica foi considerada para os radionuclideos 22U e 2*?Th

respectivamente. Além do mais, a emissdo gama do **Th é de 63,8 keV, faixa de
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energia gama ndo adequada para o detector HPGe disponivel. O mesmo acontece para o

238
U.

E importante ressaltar que as concentracbes obtidas por estas técnicas foram
transformadas em atividades, de modo que 1,0 pg g™ de ***U e ***Th correspondem a 12

Bq kg™ e 4 Bq kg™, respectivamente.

As atividades especificas do ***Th e 2®U nas areias dos locais em estudo na primeira e
segunda baterias de coletas estdo apresentadas na Tabela 17. O termo Cumuruxatiba B
foi usado para representar a areia ndo escura do local enquanto que Cumuruxatiba P foi

utilizado para representar a areia preta.

Tabela 17 — Valores das atividades especificas do 22U e #?Th (Bq kg™) obtidas nas

amostras superficiais das areias de praias, usando 0os métodos ANIR e ANRF.

Radionuclideos U “2Th

coleta 1 coleta 2 coleta 3 média coleta 1 coleta 2 coleta 3 média
Locais
Arraial D’Ajuda <25 <25 25+12 16 41+4 41+4 49+4 44
Porto Seguro <25 <25 <25 <25 21+2 29+4 21+2 23
Trancoso 25+12 <25 49+12 29 168+12 374 299+16 168
Caraiva 49+12 49+12 25+12 41 295+16 238+16 139+8 224
Cumuruxatiba B 281+36 281+36 269+36 277 1435+82 1230482 1271+82 1312
Cumuruxatiba P 2984+146  2935+146 3082+159 3000 18450+820 17630+820 17220+820 17767
Prado <25 <25 <25 <25 26+2 29+4 26+2 27
Alcobaga 86+7 86+7 86+7 86 406+21 357+25 332+16 365
Caravelas <25 25+12 <25 16 30+2 45+4 4914 41

Média mundial
(UNSCEAR, 2000)

30

Como sdo mostradas na Tabela 17, as atividades dos radionuclideos nas amostras sdo
bem diferentes em alguns lugares. As atividades especificas do *®U e #**Th nas areias
coletadas em Cumuruxatiba P, Cumuruxatiba B e Alcobaga s&o maiores do que nos
demais locais. O motivo pelo qual as amostras de Cumuruxatiba apresentam altas
atividades mais elevadas pode ser devido a presenca de monazita. Pode-se também
observar que as concentragdes sdo maiores nas areias escuras (Cumuruxatiba P) do que
nas ndo-escuras (Cumuruxatiba B), o que reforca a possibilidade de que essas areias

sejam monaziticas.
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As menores atividades do ***U foram observadas em Porto Seguro e Prado (média de <
25 Bq kg') e as maiores atividades foram encontradas nas areias escuras de
Cumuruxatiba (média de 3000 Bq kg™) como também em suas areias brancas (média de
277 Bq kg™). Similarmente, os menores e os maiores niveis de 2*Th foram encontrados
em Porto Seguro e Prado (médias de 23 e 27 Bq kg™) e Cumuruxatiba B e P (médias de
1.312 e 17.767 Bq kg™) respectivamente.

Ainda na Tabela 17, séo mostrados os valores médios mundial no solo para o 28U e
2%2Th (UNSCEAR, 2000). As atividades especificas do *Th nas amostras coletadas em
Arraial D’Ajuda, Acobaga, Trancoso, Caraiva, Caravelas e Cumuruxatiba sdo maiores
do que o valor médio mundial que é de 30 Bg kg (UNSCEAR, 2000). Em
contrapartida, as atividades especificas do *®*U em Arraial D’Ajuda, Prado, Porto
Seguro, Trancoso e Caravelas sdo menores do que o valor médio mundial que é de 35
Bq kg ™. Nos demais locais esses valores sio maiores.

O valor médio de Cumuruxatiba P é 86 vezes maior do que a média mundial para o **U
é cerca de 600 vezes maior para 0 “**Th. As amostras de Cumuruxatiba B também sdo
maiores, cerca de 8 vezes maior para 0 22U e de 44 vezes para 0 **2Th. O que demostra
que essas areias sdo ricas em mineral de urénio e torio. Alcobaca, por sua vez, teve
valores acima da média mundial mais discretos, cerca de 2 vezes acima para 0

radiois6topo do 22U e cerca de 12 vezes para o ?Th.

4.4  Determinacio das Atividades do ?°Ra, ?®Ac e “K

As atividades especificas dos radionuclideos ?°Ra, ?2Ac e “°K medidas nas amostras de
areias de praia do extremo sul da Bahia estdo apresentadas na Tabela 18. A ocorréncia
natural dos radionuclideos *°Ra, ?2Ac e “°K nas amostras estdo na faixa de 8,4-8318;
19-40484 e 3,4-3109 Bq kg, com valor médio de 948; 4306 e 335 Bq kg™

respectivamente.

Como se pode ver ainda na Tabela 18, os valores das atividades especificas do **°Ra sdo
maiores do que a média mundial estabelecida pela UNSCEAR (2000), que é de 35 Bq

kg™ exceto em Porto Seguro e Caravelas. Ndo ha na literatura um valor médio mundial
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para 0 *®Ac em areia ou solos. Contudo, as médias em Cumuruxatiba (P e B) e
Alcobaca sdo mais elevadas do que nos demais locais estudados. E, por fim, os valores
médios do “°K em Cumuruxatiba também foram maiores do que a média mundial que
corresponde a 400 Bq kg™ (UNSCEAR, 2000).

Tabela 18 — Atividades especificas (média+SD), em Bq kg™, dos radionuclideos ?°Ra,

28 ¢ e “OK nos locais de estudo

Radionuclideos

226Ra

ZZEAC

a0

Locais

Arraial D’Ajuda
Porto Seguro
Trancoso
Caraiva
Cumuruxatiba B
Cumuruxatiba P
Prado

[28-144] 7462
[8,4-17] 1445

[14-91] 55,9+39
[39-64] 43,5+13
[200-233] 222+19
[7049-8318] 7814674
[15-105] 4553

[108-840]405+385
[23-47]3913
[40-436]239+198
[175-252]212+39
[960-999]985+90
[31096-40484]35602+4705
[43-561]215+299

[15-46] 2716
[3,4-19] 1048
[10,7-42] 26+16
[18-44] 3013

[71-73] 711
[2216-3109] 26524447
[17-64] 3227

Alcobaca [81-510] 224+80 [315-2378]1003+1191 [41-182] 88+82
Caravelas [8,7-38] 24+13 [19-76]52+29 [69-94] 80+13
Média mundial

35 Né&o determinada 400
(UNSCEAR, 2000)

45  Calculos das doses, dos indices de risco da radiacdo gama e da Posicdo
Regulatéria da CNEN

Os resultados obtidos para a atividade equivalente do radio (Raeg), 0 indice de nivel
representativo (ly;), os indices de riscos externo e interno (Hex € Hin) avaliados nas
amostras de areia estdo representadas na Tabela 19. Os valores da Raeg, lyr, Hex € Hin em
Alcobaca, Caraiva e nas areias escuras e claras de Cumuruxatiba sdo maiores do que 0s
limites aceitaveis que sdo de: 370 Bq kg™ e 1,0 Bq kg™ (UNSCEAR, 2000; EL-ARABI,
2005). Quando mediu-se o indice de risco externo corrigido conforme recomendado por
HEWAMANNA et al. (2001) apenas Alcobaga e Cumuruxatiba obtiveram valores
acima do limite de 1,0 Bq kg™, uma média discreta em Alcobaca (1,0 Bq kg™) e valores
médios bastante elevados em Cumuruxatiba (2,8 Bq kg™ nas areias claras e 34,5 Bq kg™
nas areias escuras). Em Trancoso o unico indice que foi excedido foi o ly,. De um modo
geral apenas as areias de Alcobaca, Cumuruxatiba e Caraiva ndo sdo seguras para sua

utilizagdo como material de construgdo. Embora néo seja adequado, 0 uso dessas areias
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de praias como material de construcdo € comum na regido, principalmente no uso da

construcdo de casas ribeirinhas.

Tabela 19 — indices de riscos da radiacdo gama nas amostras de areia coletadas no

extremo sul da Bahia (minimo-maximo)média

Local indice de danos da radiagio gama
Raeq (Bq kgl) Iyr (Bq kgl) Hex Hex(corrigido) Hin
Arraial D'Ajuda (88-218) (0,6-1,5) (0,2-0,6) (0,1-0,29) (0,3-0,9)
138 0,9 0,4 0,18 0,5
Prado (53-145) (0,4-0,9) (0,1-0,4) (0,07-0,19) (0,1-0,6)
85 0,6 0,2 0,11 0,351
Alcobaca (594-997) (4,1-6,8) (1,6-2,7) 0,8-1,3) (1,8-4,0)
752 5,2 2,0 1,0 2,6
Porto Seguro (46-50) (0,3-0,4) (0,12-0,13) (0,06-0,07) (0,16-0,17)
48 0,3 0,12 0,06 0,16
Trancoso (117-443) (0,8-3,1) 0,3-1,2) (0,1-0,6) 0,4-1,2)
298 2,0 0,8 04 0,9
Caraiva (265-463) (1,8-3,2) 0,7-1,2) (0,3-0,6) (0,8-1,3)
373 2,6 1,0 0,502 11
Caravelas (78-100) (0,5-0,7) (0,21-0,27) (0,11-0,13) (0,2-0,3)
88 0,6 0,24 0,12 0,3
Cumuruxatiba P (32.855-33.747) (69-233) (27,8-90) (14-45) (50-110)
33.406 177 69 34 90
Cumuruxatiba B (1.997-2.290) (13,9-16) (5,4-6,1) (2,7-3,0) (6,0-6,8)
2114 14,7 57 29 6,3

Valores em negrito representam risco na utilizacdo do material na construgo civil

A Figura 19 mostra os valores de cada ponto de coleta obtidos a partir da Equacdo 12,
conforme sugerido pela posicdo regulatéria 3.01/001 da CNEN que é a Gnica norma
vigente em territorio nacional. Os valores em todos os pontos de coleta séo inferiores a

um.

Dessa forma, é possivel que a areia de todas as localidades sejam de alguma forma
comercializada a um determinado consumidor, uma vez que, apenas uma tonelada desse
material seja fornecida. Esse resultado nos levou a sugerir uma norma nacional que
estabeleca niveis de protecdo radioldgica quanto a exposi¢édo a radiacdo natural de uma
determinada NORM, contudo sabe-se que a CNEN que é o 6rgdo orientador e
fiscalizador de atividades nucleares no Brasil, estabelece os mesmos limites de dose
efetiva no pais, por meio da norma CNEN-NN-3.01 (2006) de 1,0 mSv ano™ para

exposicao publica.

92



EColeta 1
OColeta 2
m Coleta 3

Figura 19 — Dados de cada ponto de coleta referentes a Equacao 12 obtida conforme

sugere a posicao regulatoria 3.01/001 da CNEN

A taxa de dose absorvida no ar devido a radiagdo gama (D), seus valores absolutos e
relativos referentes aos radionuclideos ?*?Th, **Ra e “°K nos locais de coleta estdo
apresentados na Tabela 20. As taxas de dose absorvida variaram de 21 a 14.452 nGy h™*
com valor médio de 1.792 nGy h™*. O maior valor da taxa de dose gama absorvida no ar
ao longo das praias estudadas foi encontrado em Cumuruxatiba (15.117 nGy h™*) com
média de 14.452 nGy h™’. Na praia da Areia Preta em Guarapari por exemplo ja foram
encontrado valores na faixa de 90 a 90.000 nGy h™* (UNSCEAR, 2000; FREITAS &
ALENCAR, 2004). MOHANTY et al. (2004) chegaram a conclusdo de que Orissa na
costa leste da india 6 uma HBRA com uma média+SD de 1.925+718 nGy h™. Os
valores médios dessa taxa de dose em Alcobaca e Cumuruxatiba sdo maiores do que a
média estimada primordial global da radiacdo de 59 nGy h™ e do que a faixa média
mundial (10-200 nGy h™) (UNSCEAR, 2000).

O maior contribuinte para essa elevada taxa de dose absorvida no ar nas areias de
Cumuruxatiba (P e B) e de Alcobaca é o 2?Th com cerca de 74,3%, 87,8% e 67,3%
respectivamente. O %°Ra contribui com cerca de 25%, 11,9% e 31,6% respectivamente.
A contribuicdo do “°K nessas areias é irrisoria, exceto em Cumuruxatiba, pois em
valores absolutos a contribuicdo do 0K ¢ cerca de 111 nGy h™, o que é um valor muito
expressivo, tendo em vista que em muitos lugares no mundo, inclusive em alguns locais

em estudo, a taxa de dose absorvida no ar total é inferior a esse valor. JA o maior
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contribuinte para essa dose em Arraial D’Ajuda e Prado ¢ o 22°Ra com cerca de 55,3% e
54,4% respectivamente. O menor valor da taxa de dose gama absorvida no ar ao longo
das praias estudadas foi encontrado em Porto Seguro (21 nGy h™).

Tabela 20 — Valores relativos e absolutos da taxa de dose absorvida no ar a 1m no locais

em estudo para cada radionuclideo analisado

Taxa de dose absorvida no ar a 1m (nGy h™)
Local “2Th % “Ra % K % Total (100%)
Arraial D’Ajuda 26,4 42,8 34,1 553 11 19 62
Porto Seguro 14,0 67,6 6,3 304 04 20 21
Trancoso 101,5 79,0 258 201 11 09 129
Caraiva 135,4 84,7 232 145 13 0,8 160
Cumuruxatiba B 792,5 87,8 1075 119 3,0 0,3 903*
Cumuruxatiba P 10731,1 74,3 3610,2 25,0 110,6 0,7 14452*

Prado 16,0 42,1 20,7 544 14 35 38
Alcobaca 220,4 67,3 1034 316 3,7 1,1 328*
Caravelas 25,0 63,9 10,8 27,6 3,3 85 39

*Valores acima da faixa média global (10-200 nGy h™)

A taxa de dose efetiva anual foi determinada como recomenda a UNSCEAR, 2000 e os
valores médios medidos no locais em estudo estdo apresentados na Figura 20. Nos
locais estudados, a dose efetiva anual variou entre 0,025 e 18,5 mSv a™*, com uma média
de 2,16 mSv a™. Os valores médios de Arraial D’Ajuda, Trancoso, Alcobaca, Caraiva e
Cumuruxatiba sdo maiores do que a média mundial para a dose efetiva anual outdoor
que é de 0,07 mSv a* (UNSCEAR, 2000). Em Orissa, india, a dose efetiva é de 2,36
mSv a* (MOHANTY et al., 2004) cerca de 7,5 vezes menor do que a dose média de
Cumuruxatiba. O célculo da taxa de dose efetiva revela uma informagdo importante no
que diz a respeito sobre ao potencial risco radiolégico que essas areias expde aos

banhistas e principalmente aos moradores ribeirinhos da regiao.

Levando em consideragdo os valores de dose efetiva estabelecidos por HENDRY
(2009), de que doses efetivas acima de 20 mSv a™ sdo altas, é valido ressaltar que
apenas a dose efetiva externa outdoor provenientes das séries do 22U e *Th, e do °K
foi calcualda neste estudo. Embora, a taxa de dose efetiva média em Cumuruxatiba seja
de 17,72 mSv a’, isso equivale a cerca de 26% (UNSCEAR, 2000) da exposicdo a uma

pessoa local. A essa dose deve ser ainda adicionada as doses internas e indoor, aléem da
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adicdo da dose proveniente da radiacdo cdsmica a nivel do mar. O que nos leva a

afirmar que Cumuruxatiba se enquadra como uma HBRA.

100,000
17£72 = Arraial D'Ajuda
10,000 B Porto Seguro
® Trancoso
1,11 = Caraiva
1,000 Cumuruxatiba P
Cumuruxatiba B
H Prado
0,100  Alcobaca
I
0,047 0,048 Caravelas
0,025
0,010

Figura 20 — Dose efetiva anual (mSv a™) nos locais em estudo; em escala logaritimica.

4.6  Sumario de comparagOes

A Tabela 21 apresenta um sumario de resultados dos niveis da radioatividade gama
natural de outras partes do mundo e de outras partes da costa atlantica brasileira. Nessa
tabela pode ser observado que a atividade especifica do ***Th em Guarapari é maior do
que o valor médio encontrado em Cumuruxatiba, contudo os valores das atividades
especificas médias do “°K e **Ra encontrados em Cumuruxatiba s&o maiores do que no
demais lugares apresentados na tabela. O fato do “*Ra ter uma atividade especifica
maior em Cumuruxatiba nos leva a concluir que a atividade especifica do ***U neste
mesmo local seja superior as atividades especificas em Guarapari e Meaipe, desde que
as amostras tenham permanecido durante um determinado periodo de tempo seladas e
atingido equilibrio radioativo, conforme foram realizadas com as amostras de

Cumuruxatiba.

Os indices de riscos da radiacdo gama mostraram valores médios muito mais elevados

em Cumuruxatiba P, B e Alcobaca do que nos demais locais tais como: Baoji e
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Xianyang na China; Bushehr e Golfo Pérsico no Ird que apresentaram valores inferiores

aos limites de 370 Bq kg™ e 1 Bq kg™ e Hurgada e Safaga no Egito.

Os valores das taxas de dose absorvida no ar e da dose efetiva encontrados nas areias
pretas de Cumuruxatiba s@o os valores mais elevados da Tabela 21, seguidos de Orissa,
india; Cumuruxatiba (areia clara) e Alcobaca. Os demais locais tém valores muito
inferiores aos citados.

A Tabela 22 mostra as relagdes 2?Th/?8U, 22Th/**Ra, *°Ra/*®U, *BU/K, #2Th/*K
e ?°Ra/*°K nas areias de praia nos locais em estudo e as relacdes obtidas em outros
locais do mundo. Essas relaces tém como objetivo analisar as atividades especificas
dos principais radionuclideos nos locais em estudo (BAHARI, 2007). A relacdo
2%2Th/>*U em todos os locais em estudo foi superior a relacdo da média mundial que é
cerca de 0,86. O que indica que as atividades especificas do 2*Th em todos os locais sdo
maiores do que a de %*U, o que ndo é normalmente encontrado. As relacdes 22U/*°K
em Cumuruxatiba P e B mostram que a ativiade especifica do 2*U é maior do que a do
K, 0 que também ndo é normalmente encontrado. J4 a relacdo **Th/*°K demostra uma
atividade especifica para o ?*Th muito acima da média em relagdo a do *°K em todos
locais em estudo exceto em Prado e Caravelas que possuem atividades do “°K mais

elevado do que o *Th.
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Tabela 21 - Sumario das atividades especificas, indices de riscos da radiacdo gama e

taxas de dose dos radioisdtopos naturais em amostras de solos e areias de algumas

regides do mundo; (-) N&o determinado; (*) Valor méximo

Taxa de
Dose
dose .
- ) 226R, 232 a0 o _ o ) efetiva .
Regido/Pais Indices de Riscos da Radiacdo  absorvida Referéncias
(Bakg") (Bakg") (Bakg?) anual
no ar
. lye D He
- . o eq - N
meédia média média 4 (Bgkg Hegx (nGyh (mSv
(Bakg™) L L 4
) ) a’)
Manisa/ Erees et al.,
. - 27,0 340 - - - 54,0 -
Turquia 2006
Golfo Pérsico/ Mohammad
35,0 26,0 395 <370 - <1,0 37,0 -
Ird etal., 2008
. El-Arabi.,
Safaga/ Egito 25,3 21,4 618 <370 1,3* - 50,9 -
2005
. El-Arabi.,
Hurgada/ Egito 20,6 22,4 548 <370 <1,0 - 26,5 -
2005
Abdi etal.,
Bushehr/ Ird 35,0 17,0 285 <370 - <1,0 30,0 -
2006
Praia Preta/ Freitas et al.,
. - 239 110 - - - 125 0,150
Brasil 2004
Dois Rios/ Freitas et al.,
. - 48,0 412 - - - 63,0 0,080
Brasil 2004
Xianyang/ Luetal.,
. 31,1 449 776 155 1,17 042 739 0,091
China 2008°
. . Luetal.,
Baoji/ China 22,1 39.0 859 144 - 0,39 69,6 0,085
2006
. . Luetal.,
Rizhao/ China 12,0 15.2 1079 - - - 59,8 0,073
2008°
. . Veiga et al.,
Meaipe/ Brazil 1001 6.422 127 - - - - -
2006
Guarapari/ Veigaet al.,
. 4043 55.537 63,0 - - - - -
Brazil 2006
Porto Seguro/ Veigaet al.,
. 313 1.735 25,0 - - - - -
Brazil 2006
. o Mohanty et
Orissa/ India - 2.825 180 - - - 1.925 2,360
al., 2004
Cumuruxatiba
. Dados do
(areia clara)/ 217 1.312 72,0 2.098 14,62 57 903 1,099
. trabalho
Brasil
Cumuruxatiba
. Dados do
(areia preta)/ 7.814 17.767 2.652 33.292 230,81 90,0 14.401 17,724
. trabalho
Brasil
Alcobaca/ Dados do
. 81,9 365 41,4 606 4,22 1,64 260 0,402
Brasil trabalho
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Tabela 22 — Relagdes entre os radionuclideos nos locais em estudo e em outros locais no

mundo

LOCB.' 232-|—h/238U 232Th/226Ra 226Ra/238U 238U/40K 232Th/40K 226Ra/40K
Arraial D’ Ajuda 2,75 0,60 4,61 0,58 1,61 2,69
Porto Seguro 1,92 1,68 1,14 1,23 2,35 1,40
Trancoso 5,79 3,01 1,93 1,11 6,41 2,13
Caraiva 5,46 5,15 1,06 1,36 7,44 1,45
Cumuruxatiba B 4,74 591 0,80 3,90 18,48 3,13
Cumuruxatiba P 5,92 2,27 2,61 1,13 6,70 2,95
Prado 2,25 0,60 3,73 0,37 0,83 1,38
Alcobaca 4,24 1,63 2,61 0,98 4,15 2,55
Caravelas 2,56 1,75 1,46 0,20 0,52 0,29
Outros locais
Mundo

0,86 0,86 1,00 0,09 0,08 0,09
(UNSCEAR, 2000)
Jabbar, 2008 - 0,69 - - 0,08 0,12
Abdi, 2006 0,41 0,49 0,83 0,15 0,06 0,12
Lu, 2006 - 1,77 - - 0,05 0,03
Lu, 2008" - 1,27 - - 0,01 0,01

4.7  Consideragdes sobre o Equilibrio Radioativo nas Amostras

Para a investigacdo da condicao de equilibrio radioativo secular é necessario comparar
as atividades de diferentes membros pertencentes a uma mesma série de decaimento e
verificar a igualdade destes resultados. Diferencas entre as atividades, calculadas por
qualquer um dos membros de cada série, fornecem informacGes sobre o seu

desequilibrio.

Na familia do 2*®U, o periodo de trinta dias garante que °Ra, “Rn e seus filhos de
meias-vidas curtas, em especial ?**Pb e ***Bi, estejam em equilibrio, ou seja, possuam a
mesma atividade. Essa situacdo de equilibrio permite que a atividade especifica do
2Ra, radionuclideo de importancia radioldgica por ser pai do ?*°Rn e ter meia-vida
longa, seja avaliada por meio da energia gama do 2Bi, filho de meia-vida curta em
equilibrio.
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Em relagdo ao equilibrio secular das cadeias de *Th e ?*®U com seus respectivos filhos,
pode-se observar, na Figura 21 (a), a correlacdo entre as atividades especificas entre 0s
radiois6topos de ***Th e “®Ac e na Figura 21 (b) entre **®*U e “°Ra. Nota-se, na referida
figura, que ndo héa equilibrio entre os radionuclideos de meias-vidas longas, situacéo

esperada ja que se trata de areia de praia sujeitas a intemperismo, mares, etc..

Na familia do tério, o perfodo de trinta dias assegura o equilibrio entre *Ra, %?Rn e
todos os filhos, até o final da cadeia. A deteccao destes filhos indica que o pai de meia-
vida média, 2®Th, esta presente. Durante este prazo, o equilibrio entre *2Ac e **®Ra

também ¢é restabelecido.

Nas Figuras 22 (a) e (b) sd0 mostradas as correlacdes entre as atividades de ***Bi e *Pb
para todas as amostras. Tendo em vista que 0 %*Ra é o Gltimo nuclideo de meia-vida
longa acima do ***Ph, pode-se afirmar que o equilibrio entre “Ra e seus filhos foi
estabelecido nas amostras. A correlagdo obtida, na Figura 22 (b), indica a aplicabilidade
e confiabilidade do método de analise da espectrometria gama, pois foram obtidos

valores proximos de atividade especifica para ambos os radionuclideos.

O estabelecimento do equilibrio secular na familia, entre ?2Ac e seus filhos pode ser
verificado na Figura 22(a), em que é apresentada a correlacio entre Ac e ??Pb. A
correlacdo indica que as atividades especificas dos elementos foram proximas para
todas as amostras, ou seja, 0 equilibrio foi estabelecido. Mostrando que tanto o método
de andlise utilizado quanto os procedimentos de armazenagem das amostras para que

entrassem em equilibrio foram adequados.
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As correlacdes entre *°Ra (filho do 2®U) e os radinuclideos *Th nas amostras de
areias dos diversos locais de coleta estdo apresentados na Figura 23. O primeiro gréfico
mostra uma fraca correlagdo (R%=0,6513) entre esses radionuclideos nos locais onde n&o
ha concentracdes elevadas dos mesmos. O processo de lixiviagdo do 2Ra, associado &
sua maior mobilidade geoquimica, quando comparada com a do tdrio, pode ter sido um
mecanismo auxiliar para essa baixa correlacdo. Em contra-partida o segundo grafico
mostra uma forte correlacdo (R?=0,9998) onde ha elevadas concentracdes dos
radionuclideos ?*°Ra e ***Th. Nos estudos de KANNAN et al. (2002) e SHETTY et al.
(2006) também foram encontradas fortes correlagcdes entre esses radionuclideos. O que
sugere que ha& presenca de minerais tais como: monazita e zirconita nas areias de

Cumuruxatiba e Alcobaga.

Foram realizadas, também, duas correlagdes entre ***Th e 2®U nas amostras de areias
para altas e baixas concentrag¢fes dos radionuclideos como mostra a Figura 24. Nos dois
casos houve forte correlagdes, isso demonstra que o0s locais possuem minerais
associados aos elementos Th e U. E fortalece, ainda mais, sugerir a presenca de uma

quantidade significativa de monazita e zirconita nas areias (MOHANTY, 2004).

A Figura 25 mostra uma fraca correlagdo entre os radionuclideos *Th e U com o
K. 1sso indica que as concentraces do “°K ndo estdo associadas com a presenca de
mineral que contenha %*2Th nem **®U. Esse mesmo comportamento foi observado no
trabalho de MOHANTY et al. (2004).
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Capitulo 5 — Conclusdes e Perspectivas Futuras

51 Conclusdes

Para a realizag&o deste trabalho foram medidas as concentragdes dos radionuclideos das
séries do 28U, *2Th e do “°K no litoral do extremo sul baiano, nas areias das praias de:
Arraial D’Ajuda, Porto Seguro, Trancoso, Caraiva, Cumuruxatiba, Prado, Alcobaca e
Caravelas, para assim estabelecer niveis de referéncias da radioatividade natural na
Regido. Para tanto, foram empregadas as técnicas de ativacdo neutrdnica (através de
método relativo para quantificar o 2?Th e o método de analise por néutrons retardados
de fissdo, para a determinacdo de uranio total) e espectrometria gama (na determinacéo
dos isotopos: “°Ra, ?*Pb, *®Ac e *K). Em seguida, foram calculadas: a taxa de dose
absorvida no ar e a dose efetiva anual; no intuito de verificar se a regido possui alto
background; e os indices de risco da radiacdo gama, os quais determinam limites para o
uso dessas areias como material de construcdo civil. Foram feitas também as
correlagdes entre: os radionuclideos de meias-vidas longas, entre os radionuclideos de
meias-vidas curtas e por fim entre os radionuclideos de meias-vidas longas com os de
meias-vidas curtas para o estudo do equilibrio radioativo. Foram, também, tracadas duas
curvas de calibracdo: uma experimental (utilizando padrdes certificados pelo IRD) e a
outra téorica utilizando o cédigo MCNP-5, com a finalidade de validar o método e a

geometria modelada empregados.

Primeiramente foi cumprido o objetivo de tracar a curva de calibracdo em eficiéncia
para geometria em marinelli, para que, em seguida, fossem medidas as amostras. Os
resultados analiticos confirmam que as areias de praia do Extremo Sul da Bahia contém
valores significantes dos radionuclideos naturais 2**U, *Th, ?*Ra e *°K. Os valores das
atividades especificas desses radioisotopos foram maiores nas areias escuras de
Cumuruxatiba (P) do que nos demais locais estudados, seguido de Cumuruxatiba B e
Alcobaca. As taxas de doses absorvidas no ar a 1 m em Alcobaca e Cumuruxatiba (P e
B) sdo maiores do que a média mundial. A taxa de dose efetiva anual outdoor em
Alcobaca, Trancoso, Caraiva e Cumuruxatiba sdo, também, maiores do que a média
mundial, o valor médio dessa taxa de dose em Cumuruxatiba a classifica como uma

HBRA, além disso esse valor é superior a de outras regides ja calssificadas como
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regibes de alto background. Os indices de riscos da radiacdo gama em Alcobaca,
Caraiva e Cumuruxatiba sdo maiores do que os limites estabelecidos pela UNSCEAR, o
que significa que o uso dessas areias na construcdo civil ndo seja seguro segundo os

criterios de radioprotecéo.

Estas informagdes sdo uma importante alerta para a populagéo local evitar o uso dessas
areias para construcao de suas casas. A presenca de magnetita, ilmenita e monazita pode
ser a razdo da coloracéo preta das areias de Cumuruxatiba que sdo minerais de interesse
econdmico, 0 que torna essa regido alvo de possivel exploracdo mineral necessitando de
ser mais estudada. Além disso, os resultados deste trabalho podem ser usados para
estabelecer niveis de referéncia da radioatividade natural ao longo da costa do extremo

sul do estado da Babhia.

O programa MCNP, baseado no método Monte Carlo, mostrou-se uma importante
ferramenta e de grande utilidade para simular a calibracdo em eficiéncia de um detector
HPGe. Os resultados obtidos com a modelagem desenvolvida com: um detector, uma
fonte padrdo com emisores gamas de altas e baixas energias e uma geometria de um
recipiente Marinelli Beacker mostraram um acordo com as medidas experimentais
suficiente para validar o modelo. Embora que, essa concordéancia ndo tenha tido éxitos
para baixas energias, foram estabelecidas novas curvas de ajustes para energias maiores
do que 300 keV. Este trabalho é de importancia para a obtencdo de medidas mais
precisas no Laboratério de Tritio do CDTN, onde sdo realizadas medidas da

radioatividade natural em varios tipos de amostras, por espectrometria gama.

5.2  Perspectivas Futuras

Com intuito de dar continuidade a esse trabalho estdo programadas novas coletas para o
estudo do radonio e seus filhos na cidade de Alcobaca e na vila Cumuruxatiba, locais
com maiores backgrounds da regido estudada, com o objetivo de verificar a dose efetiva
indoor externa, como também, a dose efetiva interna. Para tanto, sedo utilizadas as
técnicas de ativagdo neutrdnica instrumental e a espectrometria de massa acoplada a

uma fonte de plasma induzido.
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Sera também de fundamental importancia o estudo da auto-absor¢cdo em amostras
solidas de densidades diferentes para uma correcdo mais precisa da técnica de
espectrometria gama do Laboratorio de Tritio - CDTN, utilizando o c6digo MCNP-5.
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ANEXO 1

INPUT
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-5.323 -1 13 -14 trcl (0 0 1.005) imp:p=1 $ detector
-2 9-15#1 imp:p=1 $ vacuo detector
-2.7 -3 8-16 #1#2 imp:p=1 $ detector/ aluminio externo
-0.00125 -4 10 -16 #1#2#3 imp:p=1 $ cilindro ar/detecto
-0.92 -5 11 -17 #1#2#3#4 imp:p=1 $ plastico
-1.0 -6 12 -18 #1#2#3#4#5  imp:p=1 $ agua/fonte
-0.92 -7 10 -19 #1#2#3#4#5#6  imp:p=1 $ plastico maior
-0.00125 -20 H1#2#3#4#5#6#7 imp:p=1 $ esferad ar
20 imp:p=0 $ vacuo

© o0 N oo 0o B~ W N = o
S W kL NN P W 01 O b

c surfaces
1 cz3.05

2 cz3.35

3 ¢z 3.50

4 cz4
5cz4.2

6 cz53

7 ¢€z55

8 pz0

9 pz0.15
10 pz 1.46
11 pz 1.586
12 pz 1.643
13 pz 3.881
14 pz 6.431
15 pz 7.936
16 pz 8.086
17 pz 8.286
18 pz 11.586
19 pz 11.786
20 s0 50
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sdef erg=d1 pos=0 0 0 AXS=0 0 1 RAD=d2 EXT=d3 par=2 CEL=6
sil10.0810.2764 0.3029 0.356 0.3839 0.6047 0.7958 1.1732 1.3325
spl d 0.3280 0.0729 0.1860 0.6230 0.0884 0.9760 0.8540 1.0 1.0

si20 10

sp201

c

si3-10 20

sp301

c

mode p

c

ml 6000 -0.86 & $ plastico
1000 -0.14

m2 8000 -0.335& $4agua
1000 -0.665

m3 6000 -0.000125 & $ar
7000 -0.755267 &
8000 -0.231781 &
18000 -0.012827

m4 32000 -1 $ge

m5 13000 -1 $ Al

F8:p1

FT8: GEB 0.000209 0.002578 0.0

c

E8 0 0.00001 0.001 40001 1.5

nps 100000000
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ANEXO 2

TRABALHOS GERADOS NESTA TESE
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