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Perigosidade radiolégica no ambiente construido: avaliacao da contribuicao da radiacao
gama dos materiais geolégicos.

RESUMO

O presente trabalho incide na radiacdo gama resultante de materiais de construcdo, associada aos
radionuclideos naturais do potassio (©K), das séries do uranio (U e =:U) e do tério (#2Th). Foram
colhidas amostras de rochas, com diferentes estados de alteracao, em terrenos do granito de Braga,
para analises de radionuclideos, e realizadas varias medicdes de campo, de espectros da radiacao
gama (utilizando um espectrometro portatil) no ambiente natural (terrenos do granito de Braga) e,
sobretudo, no ambiente construido da cidade de Braga (no interior e exterior de edificacdes do centro
histérico e arredores, em terrenos dos granitos de Braga e do Sameiro, e em terrenos de
metassedimentos do Silurico). As analises laboratoriais das amostras mostram valores mais elevados
de K e U no termo menos alterado, e valores mais elevados de Th nas amostras mais alteradas. Os
resultados permitiram avaliar indices de atividade para materiais de construcéo, a dose efetiva externa
e parametros relacionados com a dose interna. As amostras mais alteradas apresentam resultados
indicadores de uma maior perigosidade de radiacao gama. As medicdes de campo no macico rochoso
do granito de Braga sugerem um aumento da radiacdo gama nas zonas mais alteradas, associadas
com estruturas tectonicas. No ambiente construido obtiveram-se resultados varidveis sendo que, a
situacdo de maior contraste interior/exterior (potencialmente indicadora de uma maior contribuicao dos
materiais de construcao), foi encontrada em edificacdes construidas com rochas graniticas, e situadas
em terrenos metassedimentares. Os resultados das amostras de granito de Braga indicam que este
granito, em geral, ndo sera objeto de preocupacdo nas formas mais comuns de utilizacdo atual
(nomeadamente revestimentos superficiais), mas merecera um estudo mais detalhado quando utilizado
como unidade de alvenaria (situacdo comum nos edificios histéricos). Esta hipotese é apoiada pelos
resultados das medicdes no campo, as quais indicam que o aumento da dose no interior das
edificacdes em relacao a dose no exterior das mesmas €, sobretudo, importante no caso de contraste
geoldgico, entre o ambiente natural (terrenos metassedimentares) e o ambiente construido (utilizacao
de granitos como unidade de alvenaria). Estes resultados poderao ter interesse do ponto de vista da

valorizacéo da utilizacao dos materiais geoldgicos.
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Radiological hazard in the built environment: assessment of the contribution to gamma

radiation from geological materials.

ABSTRACT

This work focuses on the gamma radiation resulting building materials, associated with the natural
radionuclides of potassium (©K), the uranium series (U and 2#U) and thorium chain (22Th). Rock
samples of the Braga granite, with different weathering degrees, were collected for radionuclides
analysis, and several field measurements of spectra gamma radiation were made (with a portable
spectrometer) in the natural environment (in terrains of the Braga granite) and, mostly, in the built
environment in the town of Braga (inside and outside the buildings of the historic center and outskirts of
the town, in terrains of the Braga and Sameiro granites and of Silurian metasediments). The laboratory
tests from the samples show higher values of K and U in the less weathered term, and higher values of
Th in the most weathered samples. The results allowed us to access activity indices for building
materials, the external effective dose and parameters related to internal dose. The more weathered
samples showed results indicating a greater gamma radiation hazard. The field measurements in rock
masses of the Braga granite suggest an increase of gamma radiation in the weathered zones,
associated with tectonic structures. Measurements in the built environment gave variable results and
the situation of higher indoor/outdoor contrast (potentially indicating a higher contribution from building
materials) was found in structures built with granite rocks and located in metasedimentary terrains.
Results from the samples of granite Braga indicate that, this granite is generally not a concern in the
most common forms of current use (including surface coatings), but deserves a more detailed study
when used in bulk amounts (as happens commonly in historical buildings). This hypothesis is also
supported by results from field measurements indicating that the increase in indoor dose in relation to
outdoor dose is especially important, in the case of geological contrasts between the natural
environment (metasedimentary terrains), and the built environment (structures built with granites in

bulk amounts). These results might be of interest for the valorisation of geologic materials.
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ppm de eU e ppm de eTh, utilizando os fatores de conversao de contetdo para atividade especifica, em
Bag/kg, indicados em IAEA (2003), e os fatores de atividade especifica, em Bqg/kg, para taxa de dose
absorvida, em nGy/h, indicados em UNSCEAR (2010), admitindo uma distribuicdo uniforme de
radionuclideos nos solos.

Figura 5-3 - Representacdo das estimativas espectrométricas da % K, pppm de eU e ppm de eTh,
para cada uma das sete medicdes (1 a 7) realizados em LO.

Figura 5-4 — Contribuicoes relativas dos diferentes radionuclideos, para a dose total em nGy/h, das
medicdes laboratoriais em amostras colhidas em LO e das medicoes de campo neste mesmo local.
Contribuicoes calculadas utilizando os fatores de conversao de contetdo para atividade especifica, em
Bag/kg, indicados no IAEA (2003), e os fatores de atividade especifica, em Bq/kg, para taxa de dose
absorvida, em nGy/h, indicados em UNSCEAR (2010), admitindo uma distribuicdo uniforme de

radionuclideos nos solos.
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Figura 5-5 - Comparacéo das medicdes de taxa de dose gama absorvida, realizadas no exterior e no
interior, nos mesmos locais, um metro acima de qualquer superficie. Os dados s@o apresentados na
foram log (taxa de dose absorvida), para que o leitor consiga compar facilmente a relacao interior =
exterior x 1,2, sumando 0,8 = log (1,2).

Figura 5-6 - Grafico ternario das contribuicdes para a taxa de dose absorvida, através das estimativas
de K, U e Th, usando os fatores de conversao presentes em IAEA (2003) e em UNSCEAR (2010), para
0s solos, nas medicdes exteriores (+) e interiores (circulos). O “X” grande corresponde a contribuicdo
média dos solos derivados de rochas intrusivas, indicados em Amaral ef a/. (2000).

Figura 5-7 - Grafico dos racios calculados através da estimativa dos conteudos de nuclideos obtidos
através da espectrometria de raios gama “in situ”, medicdes exteriores (triangulos), medicdes interiores
(quadrados), “X" grande corresponde aos racios da composicao de solos derivados de rochas
intrusivas, apresentados por Amaral et a/. (2000).

Figura 5-8 — Valores de taxa de dose gama absorvida no ar interior, em nGy/h, nos diferentes
andares do locais L2 e L3, respetivamente.

Figura 5-9 - Teores de K(%), U (ppm) e Th (ppm) estimados por medicao espectrométrica no campo
para o Local L2 nos andares O (rés-do-chdo) a 3.

Figura 5-10 - Teores de K(%), U (ppm) e Th (ppm) estimados por medicao espectrométrica no
campo para o Local L3 nos andares 0 (rés-do-chdo) a 5.

Figura 5-11 — Diagrama ternario das contribuicdes relativas, em nGy/h, dos diferentes radionuclideos
(K, U e Th) para medicdes em diferentes andares de L2 e L3 (sendo consideradas as medicoes
afastadas de qualquer superficie). Os numeros indicados correspondem aos numeros da Tabela 5-3.
Para cada um destes locais o numero inferior corresponde ao rés-do-chao (L2_8 e L3_2) e 0s numeros
seguintes indicam andares seguintes. Contribuicdes calculadas a partir das estimativas
espectométricas da % K, e ppm de U e Th, utilizando os fatores de conversdo de contetdo, para
atividade especifica, em Bq/kg, indicados em IAEA (2003), e os fatores de conversdo de atividade
especifica, em Bq/kg, para dose absorvida, em nGy/h, indicados em UNSCEAR (2010).

Figura 5-12 - Numero de horas necessarias para atingir o valor maximo de dose absorvida proposta
por Markkanen, (1995), de 1 mSv/a (valores censurados na parte superior a 12000 horas) para as
taxas de dose absorvidas no interior, e removendo os valores do exterior (contribuicdo em excesso).
Linhas horizontais mais espessas correspondem ao numero médio de horas presente num ano e ao
numero resultante de utilizar um fator de ocupacao igual a 0,8 (Markkanen 1995). Valores calculados,

removendo aos valores relativos ao interior, em terrenos graniticos (L1-L6), a média crustal de dose
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absorvida indicada por Markkanen, (1995), dado que os valores exteriores sdo superiores a média
crustal. Para os terrenos metassedimentares, foi considerada uma medicao realizada no exterior, um
metro acima de qualquer superficie e subtraido o valor de radiacdo cosmica gama (33 nGy/h), sendo
obtido o valor de 49,9 nGy/h, abaixo da média crustal indicada por Markkanen (1995). Foi considerado

um fator de conversdo de 0,7 entre taxa de dose absorvida (nGy/h) e dose efetiva (nSv/h).
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1. INTRODUCAO

A exposicao dos seres humanos a radiacao ionizante a partir de fontes naturais € uma
caracteristica continua e incontornavel da vida na Terra. Existem dois principais contribuintes para as
exposicoes de radiacado natural: particulas de raios cdsmicos de alta energia incidentes na atmosfera da
Terra e nuclideos radioativos originados na crusta Terrestre, estando presentes em todo o ambiente,
incluindo no préprio corpo humano. Ambas as exposicdes, internas e externas, para os seres humanos,
surgem a partir destas fontes (UNSCEAR, 2000).

O tema estruturante da presente dissertacao sera a radiacdo gama natural resultante da presenca
de isotopos radioativos em materiais de construcdo, nomeadamente em termos de dose externa (as
consideracdes sobre a dose interna serao limitadas a discussao de alguns indicadores estimados a
partir da analise quimica dos materiais). De facto, os materiais de construcdo contém varias
quantidades de nuclideos radioativos naturais. Os materiais derivados de rochas e solos contém
principalmente radionuclideos naturais da série do uranio (**U), e do torio (**?Th), e o isétopo
radioativo de potassio (“°K). Na série do uranio, o segmento da cadeia de decaimento a partir do radio
(**Ra) é radiologicamente o0 mais importante e, sendo assim, a referéncia é muitas vezes feita a radio
em vez de uranio. Estas consideracdes sdo formuladas em contexto geologico alargado (incluindo
aspetos geoquimicos e geofisicos) e deixam de lado os aspetos epidemiolégicos, nomeadamente a
discussao sobre a avaliacdo dos reais efeitos das doses consideradas.

No restante deste primeiro capitulo serdo apresentados os objetivos da dissertacao e os conceitos
de base necessarios para a discussao dos resultados, incluindo disposicdes legais eventualmente
relevantes.

No capitulo seguinte sera apresentado o enquadramento da area de estudo.

O capitulo 3 apresentara uma descricdo dos materiais e métodos utilizados, que incluem estudos
laboratoriais de materiais de pedreira e medicbes de campo no ambiente natural e no ambiente
construido.

As analises laboratoriais de amostras de pedreira € a estimativa de varios parametros relacionados
com a radiacdo gama ocupam o capitulo seguinte.

Os dados de campo (ambiente natural e ambiente construido) serdao analisados no capitulo 5.

Como é habitual o ultimo capitulo da dissertacao apresenta as conclusdes deste estudo assim

como propostas para trabalhos futuros.



1.1. Objectivos

Para esta dissertacao de mestrado consideram-se essencialmente os seguintes objetivos:

e Compilacao de informacao sobre as disposicoes legais em relacao aos niveis de radioatividade
admissiveis em habitacoes;

e Revisdo de modelos relativos as relacdes entre radiacao gama, carateristicas dos materiais e
carateristicas das construcoes;

e Discussdo de estudos laboratoriais sobre amostras de granito e de medicées de campo em
funcdo dos modelos revistos no ponto anterior e tendo em vista a avaliacdo da perigosidade

associada com a radiacdo gama

1.2.Radioatividade basica

Toda a matéria existente no universo é constituida por atomos. Atomos s3o particulas de massa,
com menor dimensao, e com propriedades quimicas distintas. Um atomo consiste num nucleo
rodeado por electrdes. O nucleo é composto por protdes (com carga positiva) e neutrdes (sem carga).
O diferente arranjo entre protdes, neutroes e eletroes atribui aos atomos, propriedades fisico-quimicas
bem definidas, que permitem identificar cada um deles como um elemento quimico. O numero de
protdes presentes no elemento X é o numero atémico (Z). A soma do numero de protdes e de neutrdes
é 0 numero de massa (A) de um atomo. Atomos de um elemento com 0 mesmo nimero atémico, mas
diferentes nimeros de massa sdo denominados isotopos. Os isdtopos sdo representados pelo seu
simbolo quimico e o seu nimero de massa da seguinte forma — "X. Os isdtopos tém propriedades
quimicas idénticas, mas diferentes propriedades fisicas. Atomos com numeros de protées e neutrdes
idénticos sdo chamados de nuclideos (IAEA, 2003).

A instabilidade dos nucleos atémicos de alguns isotopos esta associada a um excesso de energia
acumulada, que tende a ser libertada sob a forma de radiacdes. Neste processo - denominado
decaimento ou desintegracao -, o atomo liberta o excedente de energia de modo a formar nucleos mais
estaveis de um isotopo diferente. A radiacdo emitida pode ser energia puramente eletromagnética —
denominada radiacao nuclear -, ou conter ainda particulas saidas do nucleo do atomo. Nuclideos com

estas caracteristicas sdo chamados radionuclideos.



A lei do decaimento radioativo expressa a diminuicdo do numero de atomos de um radionuclideo

com o tempo (IAEA, 2003):
Ni=Noe™ leq. 1-1]

N, = numero de atomos presentes apds o tempo t (s);
N, = numero de atomos presentes no tempo t(0);

A = constante de decaimento de um radionuclideo (s?);

A constante relacionada, a meia-vida T,, (s), € o tempo necessario para metade dos

radionuclideos decairem:

0.693
To=—0— leg. 1-2]

O producto de AN representa a atividade (Bq) de um radionuclideo. O decaimento radioativo é
independente de outras condicdes fisicas.

De acordo com o IAEA (2003), existem varios tipos de decaimento radioativo:

e (O decaimento do tipo Alfa é caracterizado pela emissao de uma particula alfa, que consiste em

dois protdes e dois neutrdes

AN (emissao alfa), Zy=Zy-2 [eq.1-3]

e 0O decaimento do tipo Beta negativo (Beta) é realizado pela emissdo de uma particula beta
idéntica a um eletrdo, carregado negativamente. O decaimento Beta positivo (Beta’) ¢ menos

frequente, e é acompanhado pela emissao de um positrao carregado positivamente.

MAX—s AY+[:“5 (emisséo beta'), Zy=Zy+1 [eq. 1-4]



e A captura eletronica occore através da absorcao de um eletrdo orbital de um atomo, pelo
nucleo atomico. A substituicdo da posicao deixada de vaga pelo eletrdo é seguida pela emissao

de uma radiacéo caracteristica (radiacao de baixa energia).

AX— A + fotdo (captura eletronica), Zyv=Zy-1  [eq. 1-5]

e A fissdao espontanea ocorre através da divisdao de atomos pesados, em dois fragmentos e a
posterior libertacdo de neutrdes e energia. O decaimento de um radionuclideo, geralmente
deixa 0 nucleo recém-formado, num estado excitado de energia, e a energia excedente &

irradiada sob a forma de raios gama.

Alguns radionuclideos apresentam mais do que um modo de decaimento. Por exemplo, 66 % da
desintegracdo do 2'?Bi corresponde a emissdo de particulas beta para 2'?Po, e 34 % corresponde &
emissao de particulas alfa para 2°*Ti. No entanto, independentemente do tipo de radiacdo, o tempo de

meia-vida observado é sempre o mesmo (IAEA, 2003).

1.3.Geoquimica dos radionuclideos

Nesta seccao sdo apresentados alguns conceitos relativos aos elementos cujos is6topos serao
analisados, nomeadamente em termos de distribuicdo e comportamento geoquimico, apresentando

também as séries de decaimento radioativo envolvidas.

1.3.1. Uranio

O uréanio, de simbolo quimico U, € um metal branco-prateado de densidade muito elevada (18,95
kg/dm?). E um elemento do grupo dos actinideos, de niimero atomico 92 e massa atomica 238,0289.
Os actinideos caracterizam-se por serem radioativos, e s6 os quatro primeiros membros ocorrem
naturalmente (Actinio, Torio, Protactinio e Uranio). De entre estes elementos, o U e o Th sdo os mais

abundantes, resultado do longo periodo de meia-vida dos seus is6topos mais estaveis (Prazeres, 2011).



A crusta continental representa uma massa e um volume muito pequenos em comparacao com a
restante constituicao do planeta (< 1%), mas concentra o essencial do U existente na Terra, ou seja, 46
a 77 %. Um estudo de Cuney e colaboradores de 1992, citado por Prazeres (2011) afirma que, a fusao
parcial sera o principal mecanismo de transferéncia de U para a crusta terrestre, e que conduziu a
individualizacdo do manto e da crusta. O uranio € um constituinte menor da crusta terrestre
(aproximadamente 3 ppm).

O uranio como varios elementos de grande raio idnico, dificilmente encaixa na estrutura dos
silicatos mais comuns das rochas (elementos incompativeis), e desta forma tende a ser fortemente
enriquecido nos liguidos magmaticos. De facto, a abundancia em U no manto empobrecido abaixo da
crusta oceanica é cerca de 0,05 ppm, o que, quando comparado com 0s teores na crusta, mostra que
o U perdido pelo manto infra-ocednico empobrecido & maioritariamente transferido para a crusta
oceanica e desta para a continental nas zonas de subduccao (Plant ef a/, 1999). Um estudo de Cuney
e colaboradores de 1992, citado por Prazeres (2011) afirma que, o U aumenta a sua solubilidade nos
magmas em condicdes oxidantes e com o aumento da temperatura, bem como o excesso de alcalis e
calcio em relacdo ao aluminio. Assim, os magmas peralcalinos, de alta temperatura, apresentam as
solubilidades de uranio mais elevadas, enquanto a solubilidade € mais baixa nos magmas
paraluminosos resultantes da fusao crustal, logo, a mais baixa temperatura. Contudo, para gerar
granitos peraluminosos ricos em uranio € necessario que a fonte do melt seja enriquecida em uranio,
ou este tendera a ficar nos minerais acessorios, e ndo no melt. Podem entao dar-se enriquecimentos
importantes nas fases finais da cristalizacao fraccionada, em pegmatitos ou por fusdo parcial de rochas
sedimentares ou igneas acidas da crusta, ja por si comparativamente ricas em U, originando, por
exemplo, os leucogranitos peraluminosos ricos em mineralizacdes de U da cadeia varisca médio-
europeia. Kyser e Cuney (2008), apontam para concentracdes médias de 0,3 ppm em rochas
basalticas, de 3,8 ppm nos granitos, de 3,7 ppm em xistos, de 2,2 ppm em carbonatos e podendo ir
até 300 ppm em rochas fosfatadas.

Os dois estados de oxidacdo mais comuns para o uranio sdo o U®" ou o U* (apesar da existéncia
das valéncias U*" e U*"), quer em solucdo aquosa, quer na estrutura dos minerais de U mais comuns.
0 U°" é altamente reativo e soluvel em solucées aquosas, enquanto o U*" é relativamente insoluvel. O
U*" ocorre tipicamente em meio redutor e o U®" em meio oxidante.

Em solucdo, e em ambiente de baixa temperatura, o U* é altamente imdvel, precipitando e

encontrando-se geralmente em minerais insoltveis sob condicdes redutoras. Os minerais formados por



U* sdo geralmente de cor negra, sendo a uraninite (UO, , ) — um oxido de urnio pertencente ao
sistema cubico - o principal mineral deste grupo. A pechblenda corresponde a variedade colomorfica da
uraninite e é o principal mineral de U explorado. Ainda nesta configuracao, os oxidos de U podem
sofrer alguma hidratacao e passar a forma UO, H,0, adquirindo tonalidades desde o negro ao amarelo
e sendo assim apelidados de gumites. Outros exemplos de minerais de U tetravalente sdo a uraninite
(UO,), a cofinite (U(SiO,)), a ningyoite (U,,Ca,, TR, (PO4)), branerite (UTiO¢), e outros, com diferentes
incorporacdes de diversos elementos (Prazeres, 2011).

Reciprocramente, a oxidagdo para o U®, resulta na formagéo do ido uranilo (UO,”), altamente
movel, a partir do qual se formam a grande maioria das 150 espécies minerais conhecidas com U na
estrutura (Dill ef a/, 2010). Adicionalmente e de acordo com Prazeres (2011), Langmuir, afirma num
trabalho de 1978, que o ido uranilo forma complexos com anides como CO,*, SO, e o PO,* para
formar varias espécies soluveis e mover-se em solucao. Entre os oxianides que formam complexos com
o uranilo (U0,*), estdo os silicatos, fosfatos, vanadatos, carbonatos, arsenatos e molibdenatos. Assim,
dependendo do pH e da composicao da solucao, pode formar-se uma vasta variedade de complexos de
uranilo que podem ser particularmente importantes na determinacdo da especiacao e concentracao
em solucao.

Neste estado, e em rochas cristalinas, o uranio é incorporado em minerais acessorios como o
xenétimo (6630 ppm), o zircao (1367 ppm), a monazite (820 ppm), a esfena e a allanite, ndo estando
prontamente acessivel para solucdo e disponivel para processos de mineralizacdo secundaria. Dos
principais portadores de U, apenas o zircao e a monazite sao estaveis durante a alteracdo das rochas.
O urénio nos principais minerais constituintes da rocha encontra-se mais susceptivel a lixiviacao.

O uranio pode ainda estar presente, em quantidades vestigiais em outros minerais constituintes
das rochas, ao longo dos contornos dos graos, ou em microfracturas, possivelmente sob a forma de
oxidos e/ou silicatos de U (Dickson & Scott, 1997).

O uranio é libertado pela desagregacdo dos minerais durante a sua alteracdo, podendo ficar retido
em oxidos de ferro autogénicos, em minerais de argila ou precipitando, em condicdes redutoras,
formando depositos uraniniferos, perante condicoes favoraveis (Dickson & Scott, 1997).

A complexacao do U* com a matéria organica € um processo comum, que conduz & formacao de
complexos organicos estaveis, aumentando asssim a sua solubilidade (Prazeres, 2011) A mobilidade

do U*" é modificada pela adsorcdo a hidréxidos de ferro, minerais de argila, coléides e pela reducéo a



minerais insoltveis portadores de U*", quando a dgua encontra ambientes redutores, como zonas de

material carbonaceo ou pirite (Dickson & Scott, 1997).

1.3.2. Torio

IAEA (2003) referem um trabalho de 1980 de Langmuir & Herman, onde estes autores afirmaram
que, sendo um componente menor da crusta Terrestre (12 ppm), o torio ¢ um elemento
aproximadamente trés a quatro vezes mais abundante do que o uranio nas rochas crustais, isto porque
€ menos susceptivel 8 mobilizacdo em ambientes supergénicos. A solubilidade dos complexos de Th ¢
geralmente baixa, excepto em solucoes acidas. Também em IAEA (2003), citam uma publicacdo de
1988 de Chopin referindo que, no entanto, compostos orgénicos (como por exemplo, acidos humicos)
podem aumentar a solubilidade do Th em condicdes de pH neutras

Ocorrendo predominantemente no estado de valéncia Th**, pode estar presente nos principais
minerais constituintes das rochas como a monazite, torianite (ThO,) e na torite (ThSIO,), entre outros
(Gascoyne, 1992); ou como um elemento traco em fosfatos, em oxidos e em silicatos, como na
allanite, no xendtimo e no zircdo em niveis superiores a 1000 ppm, ou em quantidades vestigiais
noutros minerais constituintes das rochas.

Os principais minerais portadores de torio, estaveis durante a alteracdo das rochas, sdo a
monazite e o zircao, podendo ser acumulado em depdsitos de areias pesadas. O torio é libertado pela
desagregacdo dos minerais durante o processo de alteracdo dos mesmos, podendo ficar retido em
oxidos-hidroxidos de Fe ou Ti e em argilas. Tal como o uranio, o toério também pode ser transportado

adsorvido em argilas coldidais e em oxidos de ferro.

1.3.3. Potassio

O potassio & um componente maior da crusta Terrestre (2,35 %). E um elemento alcalino e
apresenta uma quimica simples. Os principais minerais portadores de K nas rochas sao os feldspatos
K (principalmente a ortoclase e a microclina, com 13 % de K) e as micas (biotite e moscovite. com
tipicamente 8% de K). O potassio esta ausente nos minerais maficos. Consequentemente o K é
relativamente alto em rochas félsicas (como os granitos,), baixo em basaltos maficos e muito baixo em

dunitos e peridotitos (Dickson & Scott, 1997). A alteracdo dos minerais portadores de K determina o



contelido dos radioelementos nas rochas e nos solos alterados. Durante o processo de alteracao os
principais minerais portadores de K sao destruidos na seguinte ordem biotite, feldspato K e moscovite.
O portassio libertado durante este processo pode ser incorporado na formacao de novos minerais
portadores de K como a illite, ou adsorvido em menores quantidades em argilas como, por exemplo, a
montmorillonite, sob condicdes especificas. A captacdo eficiente de K pelas argilas esta refletida nas

baixas concentracdes de K na agua do mar (380 ppm).

1.4.Distribuicao dos radionuclideos nas rochas

Os radioelementos naturais uranio e torio sdo elementos litéfilos, amplamente distribuidos nas
rochas da crusta, concentrando-se preferencialmente em rochas acidas igneas, quando comparadas
com variedades intermédias, basicas e ultrabasicas.

O conteudo médio de radioelementos em rochas igneas mostra (Figura 1-1), uma tendéncia para
0 aumento dos teores em radioelementos, com o aumento dos teores em silica, isto &, rochas félsicas
possuem teores mais elevados em radioelementos do que rochas ultrabasicas e maficas. O Th mostra
um aumento muito maior do que o U (Figura 1-1-), e o racio Th/U pode ser usado para investigar o

grau de diferenciacdo entre as rochas igneas. (Dickson & Scott, 1997).
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Figura 1-1 - Variacao nos contetdos médios de K, U e Th, para rochas igneas, com o aumento da acidez
(conteudo em Si), (retirado de Dickson & Scott, 1997)



Em geral, os granitos sao mudialmente reconhecidos por apresentarem valores elevados de U e
Th, devido as caracteristicas do magma genético e movimentos tectonicos associados ao seu ambiente
de geracdo. Rochas geradas na crusta sdo geralmente mais enriquecidas em radioelementos,
relativamente aquelas formadas no manto, como consequéncia de processos como a fusao parcial do
magma e a cristalizacdo fraccionada, os quais concentram os radioelementos na fase liquida,
enriquecida em silica (Moura ef af., 2011).

A quantidade de uranio que pode ser mobilizado de um granitdide ¢ determinada pelos seus
minerais portadores. Em muitos granitos, estes sdo minerais acessorios (zircdo, esfena, e xendtimo),
que podem conter até cerca de 85 % do uranio total. Apenas uma pequena parte do uranio presente no
granito esta nos principais minerais constituintes do granito, embora uma quantidade significativa
possa estar distribuida ao longo dos limites dos graos e em microfracturas. A mobilizacao do uranio do
granito ou dentro do granito aparenta ocorrer no inicio do ciclo de alteracao. O seu comportamento
pode ser muito variavel quando comparado com o K e o Th, os quais se comportam mais
uniformemente (Dickson & Scott, 1997).

A perda de K pelo granito é geralmente controlada pela a alteracao do feldspato K. Sendo assim o
contéudo em K pode aumentar durante estagios inicais de alterecdo como resultado da remocao dos
minerais mais facilmente alterados (plagioclase, e minerais maficos). Os fenocristais de feldspato K sao
relativamente resisitentes a alteracdo, podendo estar presentes em solos residuais, resultando no
enriquecimento em K (Dickson & Scott, 1997).

As rochas formadas nos ultimos estadios de implementacao ignea, como pegmatitos e aplitos,
quando as temperaturas estdao a descer, retém altos valores de K, mas apresentam baixos contetdos
de U e Th (Dickson & Scott, 1997).

As rochas alcalinas (K ou Na >> Ca) sdo mais enriquecidas em Th do que em U, e os depdsitos de
Th sdo mais provaveis de se localizarem neste grupo de rochas magmaticas (Dickson & Scott, 1997).

Rochas ultrabasicas como os dunitos, possuem teores muito baixos de uranio (0,02 ppm), os
quais aumentam progressivamente com a cristalizacao fraccionada para uma média de 4 ppm, nos
caso dos granitos (Dickson & Scott, 1997).

Dados disponiveis para as rochas metamorficas (por exemplo, rochas gnaissicas derivadas do
granito, e anfibolitos derivados de doleritos), mostram que o metamorfismo nao afeta o conteudo em

radioelementos (Dickson & Scott, 1997). O contéudo em U e Th diminui com o grau de metamorfismo



de facies epidoto-anfiboliticas, para a facies granulitica. O racio Th/U muda em favor do uranio com o
aumento da temperatura e pressao (Heier, 1975).

As rochas sedimentares apresentam geralmente um contetdo em radioelementos que reflecte a
rocha-mae geradora. Sendo assim, sedimentos imaturos, derivados de fontes graniticas, podem
apresentar um conteudo elevado em radioelementos, porém sedimentos mais antigos, compostos
essencialmente por quartzo, devem apresentar valores muito baixos de radioelementos (Dickson &
Scott, 1997).

No entanto, dentro de qualquer tipo de rocha, existe um amplo intervalo de valores. Devido ao
vasto leque dentro de cada classe de rocha, ndo é possivel uma classificacao do tipo de rocha, através

do seu conteudo em radioelementos (Dickson & Scott, 1997).

1.4.1. Influéncia dos processos geoldgicos na distribuicao dos radioelementos

Processos geoldgicos associados a zonas de cisalhamento podem provocar o enriquecimento ou
empobrecimento em radioelementos nas rochas, dependendo se o cisalhamento for fragil ou ductil. O
historico de cristalizacao, e os processos de alteracao hidrotermal também podem afetar a distribuicéo
dos radionuclideos em rochas igneas (Sroor et al, 2002). A formacdo de microbrechas em rochas
sujeitas a processos de deformacdo ductil-fragil podera criar caminhos através dos quais, os fluidos
enriguecidos em radionuclideos se movem e subsequentemente se depositam nas rochas hospedeiras

(Moura et al,, 2011).

1.5.Séries de decaimento radioativo

Enquanto muitos elementos que ocorrem naturalmente possuem isotopos radioativos, apenas o
potassio (K), e as séries de decaimento do uranio (U) e do tdrio (Th), possuem radioisétopos capazes
de produzir raios gama com energia e intensidade suficientes, de forma a serem medidos pela
espectrometria de raios gama (IAEA, 2003).

O decaimento radioativo ocorre muitas vezes, sob a forma de uma série (ou cadeia), com certo
numero de produtos-filho, também radioativos, e termina num is6topo estavel. Resumidamente, uma

cadeia de decaimento radioativo consiste num nuclideo-pai, o qual possui um tempo de meia-vida (t, ,)
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superior a idade do universo, uma série de decaimentos a e B3, e finalmente um isétopo estavel de Pb
(IAEA, 2003).

Como a massa dos sucessivos isotopos-filho é alterada apenas por quatro unidades e o
decaimento do tipo B raramente provoca alteracbes na massa, podemos referir-nos a série de
decaimento do Tério como a série 4n (***Th ao *®Pb); & série do Uranio como a série 4n+2 (***U ao
26pp): 4 série do Actinio como a série 4n+3 (*°U ao *”Pb). Varios nuclideos apresentam um

decaimento em ramos (quer a ou ), (IAEA, 2003).

1.5.1. Estados de equilibrio

Numa rocha geoquimicamente imperturbada, os minerais portadores de uranio e tério contém os
nuclideos pais e filhos num estado de equilibrio. Dependendo da relacdo entre meias-vidas, todos os
membros da série de decaimento estdo directa ou indirectamente em equilibrio secular com o
nuclideo-pai, 2U, #°U, ou o #Th.

De facto, num sistema fechado, e comecando com uma quantidade especifica de um elemento-
pai, 0 numero de atomos de um elemento-filho e a sua atividade, aumenta gradualmente, até que o
equlibrio radioativo da série de desintegracado seja alcancado.

Neste ponto, as atividades de todos os radionuclideos da série sao idénticas. Sendo assim, a
medicdo da concentracdo de um elemento-filno pode ser usada para estimar a concentracdo de
qualquer outro elemento, na série de decaimento. Em condicdes de equilibrio, esta relacdo pode ser

expressa da seguinte forma:

;\,1N1= 7\,2N2 = 7\,3N3 =.. kiNi [eq 1-6]

Se uma série de decaimento com um isétopo-pai de longa-vida ndo for perturbada durante um
periodo de tempo 8 vezes superior ao periodo de meia-vida do isétopo-filho com maior tempo de meia-
vida, considera-se que cada membro da série de decaimento, estara a decair a mesma taxa. Nesta

altura, considera-se que a série esta em equilibrio radioativo.
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1.5.2. Estados de desiquilibrio

Numa série de decaimento, o desiquilibrio ocorre quando, um ou mais produtos de decaimento
sao completa ou parcialmente removidos ou adicionados ao sistema. O Tério, na natureza, raramente
ocorre fora de equilibrio, e ndo ha problemas de desiquilibrio com o potassio. No entanto, na série de
decaimento do uranio, o desiquilibrio € comum, podendo ocorrer em varias posicdes na série de

decaimento do #U.

1.5.2.1. Série do uranio

O U existe na natureza sob a forma de trés isotopos, em quantidades relativas diferentes: 2**U
(99,28 %), 2*°U (0,71 %) e **U (0,0055 %), (Tabela 1-1). Os is6topos U e **°U sdo os pais de duas
cadeias de decaimento, em que os produtos finais estaveis produzidos sdo o **Pb e *”’Pb,

respetivamente. Ja o **U integra a cadeia de decaimento do ?*®U (Prazeres, 2011).

Tabela 1-1 — [sétopos naturais de uranio (retirado de IAEA, 2013).

234U zssu zsau
Fracgdo de 0,0057 % 0,7200 % 99,2743 %
abundancia natural
Meia-via (T,,) 2,47 x 10° anos 7,038 x 10° anos 4,468 x 10° anos

Para a série de decaimento do U (Figura 1-2) é necessario um periodo de 1,5 milhdes de anos, e
nesta altura, considera-se que a série estd em equilibrio radioativo. O proprio uranio ndo emite raios
gama durante o seu decaimento, e o0s raios gama mais energéticos emitidos pelos seus isdtopos-filho,
provém do ?"*Bi, o qual ocorre tardiamente na série de decaimento. Sendo assim, sd0 necessarios
longos periodos para que os raios gama indiquem precisamente o contéudo de U no solo. Entre o **U
e 0 “*Bi, existem isotopos de longa-vida como **Th (t,,=75 000 anos), **Ra (t,,=1 600 anos), e o
222Rn(t1/2=3,8 dias), e todos eles possuem propriedades quimicas e fisicas diferentes do uranio.
Movimentos diferenciais do U e dos seus isétopos-filhno podem levar a separacdo U e do seu isotopo-
filho emissor de raios gama, ***Bi. Neste caso a série estd num estado de desiquilibrio e o teor de U

ndo pode ser determinado com precisado por métodos de raios gama (Dickson & Scott, 1997).
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Figura 1-2 - Série de decaimento do ?**U, de acordo com o “Chart of Nuclides”. Os is6topos finais de chumbo
estdo representados por uma caixa preta, os nuclideos de longa-vida (T,,,> 1 ano) por uma caixa cinzenta. Os
modos preferenciais de decaimento e a cadeia de decaimento resultante estao indicados por uma seta dupla,
(retirado de IAEA, 2003).

O ido tetravalente de uranio (U*) entra na estrututra de muitos minerais, dispersando
prontamente. Existe uma substituicdo limitada de U*" pelo Ca*" na apatite e na fluorite, para catices
tetravalentes como o Zr e o W, e para catides quintovalentes como o Nb e o Ta (discrepancias de
tamanho), mas existe um isomorfismo extenso com o Th*", devido a similaridades na carga e no raio
ionico. Como o Th ocorre essencialmente no estado tetravalente (Th*'), este é um factor de
consequéncia especial, para o desiquilibrio da cadeia de decaimento do U (Dill, 2010).

O desiquilibrio da série do uranio na natureza é uma fonte importante de erro, na espectrometria

de raios gama, podendo estragar a exploracao de U. A ocorréncia de desvios na cadeia de decaimento
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normal é causada por processos fisicos, tais como a fuga de radao (isétopo-filho gasoso). A medicao do
21Bj e do ?"Pb como o produto final da cadeia de decaimento e o célculo do contetido em #*U
baseado no is6topo de #“Bi, produz um contetido mais baixo do que o contetdo real, (Dill, 2010).
Processos quimicos também tém um impacto sobre o equilibrio, pois as solubilidades quimicas
variaveis de cada produto-filho, podem provocar desiquilibrios (***Th e o **°Ra sd0 menos soluveis do
que o radionuclideo-pai, >*®U), (Dill, 2010). Isto pode causar uma separacdo destes elementos, devido &
lixiviacao diferencial.

Dependendo do tempo de meia-vida dos radioisotopos envolvidos, pode demorar dias, semanas
ou mesmo milhdes de anos até que o equilibrio seja restabelecido.

As estimativas de concentracdo de uranio sao, portanto, geralmente expressas como “uranio

equivalente” (eU), sendo que estas estimativas sao baseadas na suposicao de condicdes de equilibrio.

238U 5234U

No estado de equilibrio secular (i.e 2*A *®N = ** X 2*N) o racio de abundancia do *U/**U ¢é
inversamente proporcional as suas constantes de decaimento ou proporcional as meias-vidas = 5.48 x
10”, enquanto o racio de atividade **A/?®A= 1 (IAEA, 2003).

0 U é preferencialmente lixiviado da rocha, isto porque durante o decaimento do **U, a ligacdo
entre 0 *Th (e os isétopos-filho subsequentes ***Pa e ?*U) e a matriz do cristal é quebrada, sendo que
o atomo de **U encontra-se mais liberto para entrar na solucdo, do que os &tomos de **U
remanescentes. No entanto, o ?®U pode ser lixiviado preferencialmente em relacdo ao >**U (IAEA,

2003).

226Ra e 222 Rn

De acordo com Dickson, numa publicacao de 1990, citada por Dickson & Scott (1997), o radio ¢
um metal alcalino-terroso e mostra um comportamento semelhante ao do Bario (Ba). O radio pode ser
mobilizado na maioria das aguas subterraneas, particularmente naquelas com salinidade bastante
elevada. A sua mobilidade esta restrita pela co-precipitacao com sulfatos de bario, éxidos ou sulfatos de

Fe-Mn, ou através da adsorcao pela matéria organica. A geoquimica do radio (Ra) também deve ser
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considerada, pois os isotopos de Ra sao membros de longa-vida em ambas as séries de decaimento do
U e do Th e a mobilidade do Ra pode ser uma fonte de desiquilibrio em ambas as séries (IAEA, 2003).

O ?®Ra é o isotopofilho do #°Th, o qual, durante o decaimento a do *“Th, pelas suas
caracteristicas geoquimicas, pode ser facilmente lixiviado da matriz da rocha.

O #?Rn é um gas nobre (t;, de 3.84 dias), pertencente & série de decaimento do **U, que é
continuamente produzido nas rochas e nos minerais através do decaimento o do ?°Ra. A fraccéo de
radao que escapa das rochas e dos minerais, relativamente aquele produzido por estes, depende de
fatores tais como a porosidade , a area de superficie total dos solidos, da concentracéo e distribuicdo
de *®U (**Ra) presente (Nuccetelli & Risica, 2008).

Sendo um gas nobre, 0 *’Rn n&o é absorvido pelos solidos. Como um gas inerte algum do raddo
€ emanado para os poros dos graos e posterior ele migra do local de geracéo (solos, rochas e minerais)
para a fase de fluido circundante, como o ar (atmosfera) ou agua. De facto o #?Rn é altamente soltvel
em agua, contrariamente ao “*Ra. Ja na atmosfera este subsequentemente decai, originando o *°Pb,

um isétopo-filho com um tempo de vida curto (IAEA, 2003).

1.5.2.2. Série do torio

Como o U, o Th ndo emite raios gama durante o seu decaimento, sendo, no entanto o pai de uma
série de decaimento que termina no is6topo estavel ?®Pb. Os raios gama mais energéticos emitidos
pelos seus isétopos-filho provem do ?*TI. O curto tempo de meia-vida dos isotopos-ilho da série de
decaimento do Th resulta em que sejam apenas necessarios 40 anos, aproximadamente, para que seja
estabelecido o equilibrio na série. Sendo assim, geralmente, a actividade gama é uma boa medicéo do

conteudo em Th (Dickson & Scott, 1997).

Tabela 1-2 — |sétopos naturais de torio (retirado de IAEA, 2003).

230Th 232Th
Fraccao de abundancia 100 %
natural
Meia-vida (T,,) 7.5x 10" anos 1.4010 x 10" anos
Cosntante de 293107 s’ 15678 x 10™° s
decaimento (})
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A abundancia e aplicacdo do membro de longa-vida, o **°Th, pertencente a série do ?**U, filho do
24, foi discutida acima. O par relativo ao nuclideo-pai, o0 2?Th e o nuclideo filho ?*®Ra apresenta um
papel importante no estudo da interaccdo dgua-rocha. Importante ¢ a diferenca quimica entre o Th e o
Ra, sendo que o primeiro € muito menos soluvel do que o ultimo. Espera-se que o racio de actividade
seja = 1 em condicées de equilibrio; podera ser < 1 se os minerais da rocha perderam **®Ra apés a
energia de recuo do ***Th, ou se os sedimentos estdo a acumular ?®Ra; e > 1 se ocorrer uma captacdo
de *®Ra por uma agua circundante. Aplicacdes hidrologicas diretas do #**Th sdo improvaveis, devido &
extrema baixa solubilidade do Th em agua (IAEA, 2003).

O isétopo natural de raddao *Rn é um membro da série de decaimento do #*’Th (Figura 1-3).
Enguanto o #’Rn (T,,, = 3.82 dias) podre migrar uma distancia significativa, os niveis de *°Rn (T, =
56 segundos) sdo extremamente dependentes da distancia & fonte. A exposicdo ao **°Rn apenas é
significativa nas caves, em camas posicionadas perto da parede, num canto da sala, ou quando o local
de dormida é diretamente no chao (Steinhausler, 1996; Veiga ef a/., 2006).

O Torio tambem é geralmente expresso como “tério equivalente” (eTh), embora a série de

decaimento radioativo do tério, seja quase sempre em equilibrio.
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Figura 1-3 - Série de decaimento do **Th, de acordo com o “Chart of Nuclides”. Os isétopos finais de chumbo
estao representados por uma caixa preta, os nuclideos de longa-vida (T,,,> 1 ano) por uma caixa cinzenta. Os
modos preferenciais de decaimento e a cadeia de decaimento resultante estdo indicados por uma seta dupla,
(retirado de IAEA, 2003).
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1.6. Radioatividade natural em materiais de construcao

A exposicao publica a radiacao esta dividida em duas grandes classes: exposicao a fontes naturais
de radiacdo e exposicao a fontes antropogénicas. A exposicdo dos seres humanos a radiacao ionizante
a partir de fontes naturais € uma caracteristica continua e incontornavel da vida na Terra. Existem dois
principais contribuintes para as exposicoes de radiacdo natural: particulas de raios cosmicos de alta
energia incidentes na atmosfera da Terra (radiacdo cosmica), e nuclideos radioativos originados na
crusta terrestre, estando presentes em todo o ambiente, incluindo o préprio corpo humano (radiacéo
Terrestre), (UNSCEAR, 2000).

A radiacao cosmica pode ser dividida em diferentes grupos, de acordo com a sua origem, tipo de
energia, e a densidade de fluxo das particulas. No entanto, apenas os tipos mais importantes para a
exposicdo humana sejam tidos em conta: radiacao cosmica galactica, radiacdo cosmica solar e
radiacdo proveniente dos cinturdes de radiacdo Terrestres (cinturdes de radiacdo de Van Allen). Para
além do “efeito de escudo” fornecido pelo campo magnético Terrestre, a vida na Terra encontra-se
blindada contra esta radiacdo por uma camada de ar com aproximadamente 10 000 kg/m?, o que é
comparavel a uma camada de agua com 10 metros de espessura. Como resultado, ao nivel do mar, a
radicdo cosmica é responsavel por cerca de 10% da taxa de dose total de radiacdo natural, a qual os
Humanos sempre estiveram expostos. Estes raios cosmicos interagem com os nucleos dos
constituintes atmosféricos, e produzem uma cascata de interacdes e produtos de reacao secundarios
(UNSCEAR, 2008, anexo B).

Existem duas fontes possiveis de radiacdo ionizante para os seres humanos: uma fonte externa,
resultante da radiacdo gama, e uma fonte interna resultante da ingestdo de agua e de particulas, e
inalacéo de gases e particulas.

A principal contribuicao para a exposicao externa provém de radionuclideos, emissores de
radiacdo gama, presentes nos solos e rochas Terrestres em quantidades vestigiais (UNSCEAR, 2008,
anexo B). Em termos de dose, apenas os radionuclideos e os seus produtos de decaimento, com um
tempo de meia-vida comparavel a idade da Terra (radionuclideos primordiais — “K, *®U e o #*?Th),
existem em quantidades suficientes, de forma a contribuirem significativamente para a exposicao da
populacdo. Apos o seu decaimento, estes radionuclideos produzem um campo de radiacdo externa, a

qual todos os seres humanos estdo expostos (UNSCEAR, 2000, anexo A).
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Exitem dois processos principais que contribuem para a exposicao interna, o termo geral usado
para descrever exposicdes que envolvam o consumo de radionuclideos pelo corpo humano. Os dois
processos sao a inalacao de ar contaminado e a ingestao de alimentos e/ou agua contaminada. Uma
contribuicdo muito importante para a exposicao por inalacdo é feita pelo raddo (***Rn e ?*°Rn) e seus
produtos de decaimento. Este gas € emanado a partir do solo e/ou materiais de construcao, podendo
concentrar-se em espacos interiores. A exposicdo por ingestdo occore quando os radionuclideos
presentes no ambiente entram nas cadeias alimentares (UNSCEAR, 2000, anexo A).

Todos os materiais de construcdo contém varias quantidades de nuclideos radioativos naturais. Os
materiais derivados da rocha e do solo contém principalmente radionuclideos naturais das séries do
uranio (**U) e do tdrio (***Th), e o isotopo radioativo do potassio (*°K). Na série do uranio, o segmento
da cadeia de decaimento a partir do radio (**Ra), é radiologicamente o mais importante e, por
conseguinte, a referéncia é frequentemente feita ao radio em vez de uranio. As concentracdes médias
mundiais de radio, tério e potassio na crusta terrestre sdo cerca de 40 Bq/kg, 40 Bq/kg e 400 Bq/kg,
respetivamente, (EC, 1999).

Os materiais de construcdo podem contribuir para ambas as doses externas (através da radiacao
gama direta emitida pelas superficies dos materiais), e internas. A exposicado interna é causada pela
inalacao de radao (**Rn), tordo (**°Rn) e os seus produtos de decaimento de curta duracdo. O raddo é
parte da série de decaimento radioativo do uranio, que esta presente nos materiais de construcédo. O
raddo € um gas inerte, pelo que, pode mover-se livremente através de meios porosos, como 0s
materiais de construcao, embora, normalmente apenas uma fracao da que ¢é produzida no material,
atinge a superficie e entra no ar interior. A fonte mais importante de rad&o interior € o solo subjacente,
mas em alguns casos e em alguns Estados Membros, também os materiais de construcdo podem ser
uma fonte importante. Na maior parte dos casos, a grande parte de radao interior, nos andares
superiores de um edificio é originada pelos materiais de construcao. O execesso tipico de concentracéo
de radao interior devido aos materiais de construcdo varia entre 10 — 20 Bg/m®, mas em algumas
zonas e em casos raros estes valores podem exceder os 1000 Bg/m?®, (EC,1999).

Os materiais de construcdo sdo a fonte mais importante de tério interior. No entanto, as
concentracdes de torio sdo geralmente baixas. Somente quando os materiais de construcdo contém
altas concentracdes de tdrio, € que o torio interior pode ser uma fonte importante de exposicao, (EC,

1999).

18



1.6.1. Dose efetiva

Para estimar as doses efetivas anuais, devem ser tomadas em consideracao (a) o coeficiente de
conversao de dose absorvida no ar para a dose efetiva e (b) o fator de ocupacado do interior. Os valores
numéricos médios destes parametros variam com a idade da populacdo e o clima no local
considerado. No relatério UNSCEAR (1993), foi utilizado o valor 0,7 Sv/Gy, como o coeficiente de
conversao de dose absorvida no ar para dose efetiva recebida pelos adultos (UNSCEAR, 2000, anexo
B). O valor de 0,8 continua a ser utilizado como o fator de ocupacao do interior, o que implica que a
populacdo passa 20 % do seu tempo no exterior, em meédia, em todo o mundo (UNSCEAR, 2000,
anexo A). Isto significa que a fracdo de tempo passado no interior e no exterior ¢ de 0,8 e 0,2,
respetivamente (UNSCEAR, 2000, anexo B). A estimativa de 80 % do temo gasto no interior é
considerada baixa para os paises industrializados em climas temperados, e alta para os paises
agricolas em climas quentes (UNSCEAR, 2000, anexo A). Calculos mais recentes, utilizando os codigos
de radiacao de transporte de Monte Carlo indicam que, para bébés e criancas, devem ser utilizados
fatores de conversdo mais elevados, 0,9 Sv/Gy para bébés e 0,8 Sv/Gy para criancas. Os

componentes da dose efetiva anual (DEA) séo determinados da seguinte forma:

DEA exterior = Taxa de dose absorvida no ar exterior (nGy/h) x 0.2 x 0.7 Sv/Gy [eq. 1-7]

DEA interior = Taxa de dose absorvida no ar interior (nGy/h) x 0.8 x 0.7 Sv/Gy [eq. 1-8]

A meédia mundial resultante da dose efetiva anual é de 0,48 mSv, com os resultados para cada
pais estando, geralmente entre 0,3 e 0,6 mSv. Para os bébés e criancas, os valores sdo cerca de 30 %
e 10 % mais elevado, em proporcdo direta com o aumento do valor do coeficiente de conversdo

(UNSCEAR, 2000, anexo B).

1.6.2. Lei de radiacao Finandesa

A Legislacao de radiacao Finlandesa (592/91) foi revista em 1992, tendo em conta as
recomendacdes do ICRP, 1990. Praticas que causam exposicdes ocupacionais ou publicas a radiacéo

natural foram consideradas. (Markkanen, 1995).
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Esta lei (592/91) afirma que as praticas de radiacdo englobam acdes ou circunstancias em que a
exposicao de uma pessoa a radiacao natural, causa ou possa causar riscos a saude. As praticas de
radiacao compreendem a producéo, o comércio ou a manipulacdo de materiais com radioatividade
natural elevada, causando um excesso de exposicao significativa, ao publico em geral ou trabalhadores.
(Markkanen, 1995).

0O Raddo no local de trabalho, a exposicdo ocupacional a outras fontes de radiacado natural e a
exposicdo publica a fontes como, a agua para uso domeéstico, com elevada radioatividade natural,
fornecida pelas companhias de agua, sdo abrangidos no ambito da Lei de radiacdo. O radado nas
habitacdes nao se inclui no ambito da Lei de Radiacado. (Markkanen, 1995).

O Ministério dos Assuntos Sociais e Saude Finlandés emitiu disposicoes distintas sobre os limites
maximos para as concentracoes de raddo em casas (944/92). Assim, o limite superior para o0s
edificios existentes é de 400 Bg/m® e de 200 Bq/m?® para as novas construcées. (Markkanen, 1995).

De acordo com a Lei de Radiacdo, aquando a utilizacdao de recursos naturais que contém
materiais radioativos, a parte responsavel deve assegurar que os residuos radioativos nao colocam
quaisquer perigos para a saude e ambiente durante as operacoes, incluindo as suas fases finais

(Markkanen, 1995).

1.6.3. Guias de seguranca de radiacao para a radiacao natural

Com base nas recomendacdes do ICRP (1990), os limites anuais de dose foram adicionados ao
decreto de radiacdo (1512/91). A Lei de Radiacdo autoriza a STUK (Finnish Radiation and Nuclear
Safety Authority) a emitir restricdes de dose inferiores em casos individuais para manter a exposicao a
radiacdo tdo baixa quanto razoavelmente possivel. A STUK também estd autorizada a fornecer
orientacdes gerais sobre a forma de atingir o nivel de seguranca prescrito pela Lei de Radiacéo
(Markkanen, 1995).

Nesta base, a STUK emitiu guias gerais (Safety Guides) que estabelecem requisitos de seguranca
para diferentes praticas que provocam um excesso de exposicao a radiacao natural. Os requisitos de
seguranca, expressos em doses maximas anuais, baseiam-se em avaliacdes a nivel nacional, afetando
apenas um pequeno numero de empresas a nivel nacional. (Markkanen, 1995).

O radao nos locais de trabalho é a fonte mais significativa de exposicdo ocupacional a fontes de

radiacdo natural na Finlandia. O limite superior para a concentracédo de radao em locais de trabalho foi
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emitido na ST - guide 1.2 “Application of Maximum Radiation Exposure Values and Monitoring of
Radiation Exposure”. O limite de 400 Bg/m® é a concentracdo média anual durante as horas de
trabalho, num emprego com horario normal de trabalho. Se forem trabalhadas menos de 600 horas
por ano, podem ser aceites niveis de concentracdo de radao superiores (Markkanen, 1995).

Se a concentracdo de raddo, no local de trabalho exceder os 400 Bg/m?® o empregador deve
tomar medidas para reduzila. Se, apesar dos esforcos, a concentracdo de raddo nao poder ser
redzuida abaixo dos 400 Bg/m?, o trabalho é classificado como trabalho de radiacdo. Nos trabalhos de
radiacdo, as exposicdes ao raddo pelos trabalhadores devem ser registradas e monitorizadas. A
concentracdo maxima de raddo em trabalhos de radiacdo é de 3200 Bg/m?*(Markkanen, 1995).

O ST-guide 12.1 “Radiation Safety in Mining and Underground Excavation” define os limites
maximos para a exposicdo ao raddo em minas e em escavacdes subterraneas. Os limites sao os
mesmos que 0s dos outros locais de trabalho, sendo obrigatdria a monitorizacdo regular nestes locais

de trabalho (Markkanen, 1995).

1.6.4. Diretiva Europeia de Normas de Seguranca Basica (BSS)

Em 1999, a European Basic Safety Standards Directive (BSS) estabeleceu um quadro para
controlar a exposicao a fontes naturais de radiacao, decorrentes de atividades laborais. O titulo VIl da
diretiva aplica-se a atividades laborais nas quais a presenca de fontes naturais de radiacao resulta num
aumento significativo de exposicdo dos trabalhadores ou de membros do publico. Os Estados Membros
devem assim identificar as atividades de trabalho que podem ser motivos de preocupacéo (EC, 1999).

A diretiva BSS nao se aplica a exposicdo ao raddo em habitacdes ou ao nivel natural de radiacao,
i.e, a exposicdo na superficie devida aos radionuclideos presentes na “crusta Terrestre inalterada”. O
termo “crusta Terrestre inalterada” significa uma crusta Terrestre onde nédo existem pedreiras e onde
nao é realizado qualquer tipo de mineracao (subterranea ou a céu-aberto). Atividades de escavacao ou
recarga, como parte integrante de trabalhos de construcdo, nao sao considerados processos de
perturbacao de crusta terrestre (EC, 1999).

A Recomendacdo da Comissao sobre o Radao presente nas habitacdes apresenta um nivel de
concecdo de exposicdo ao radao em construcdes futuras. O nivel de concecdo corresponde a uma

concentracdo média anual de raddo de 200 Bg/m?®. O nivel de concecdo deve ser usado para ajudar as
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autoridades competentes no estabelecimento de regulamentos, normas, ou codigos de praticas de
construcao para circunstancias nas quais, o nivel de concecao podera ser ultrapassado (EC, 1999).

Entre as atividades identificadas no BSS como potencialmente preocupantes sao aquelas “que
levam a producao de residuos que contém radionuclideos naturais causadores de um aumento
significativo da exposicao, de membros do publico...”. Tais materiais podem incluir cinzas de carvao
originarias de centrais elétricas, produtos de gesso e determinadas escoérias que sao produzidas em
grandes volumes e que potencialmente podem ser utilizadas como materais de construcao (EC, 1999).

A Diretiva dos Produtos de Construcdo estabelece os requisitos essenciais para os trabalhos de
construcao. Os trabalhos de construcdo devem ser concebidos e realizados de forma a que a emissao
de radiacdes perigosas, nao represente uma ameaca para a saude dos ocupantes ou vizinhos. No
entanto, cabe aos Estados Membros a responsabilidade de assegurar que os trabalhos de construcao
nos seus territdrios sejam concebidos e realizados de forma a ndo pdr em risco a seguranca dos
cidadaos. Estas provisdes nacionais influenciam os produtos de construcao e a forma como estes séo
utilizados nos trabalhos de construcao (EC, 1999).

Na pratica, podem aplicar-se diferentes consideracdes radioldgicas ao uso de materiais naturais e
de subprodutos como materiais de construcdo. Até certo ponto, esta distincdo é apropriada,
particularmente onde antigas praticas de construcdo de edificios estdo em causa. No entanto, seria
incongruente, a aplicacdo de critérios muito diferentes sobre a aceitabilidade de materiais alternativos,
gue contém niveis semelhantes de radionuclideos naturais. Estas diferencas sdo minimizadas no
esquema de controlo aqui proposto (EC, 1999).

Alguns Estados Membros ja estabeleceram normas especificas sobre a radioatividade em
materiais de construcdo. Enquanto transpéem a Diretiva da BSS para a legislacdo nacional, alguns
Estados Membros devem considerar o estabelecimento de regras especificas. E desejavel que os
controlos sejam suficientemente uniformes, de modo a permitir a circulacdo de materais de construcao
na Uniao Europeia (EC, 1999).

Os objetivos destas recomendacoes é fornecer uma orientacéo no sentido de definir os controlos
na radioatividade de materiais de construcao. Esta orientacao nao se destina a ser aplicada a edificios
existentes (EC, 1999).

Entenda-se como “materiais de construcdo” qualquer material que € produzido para ser

incorporado de uma forma permanente em edificios (EC, 1999).
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1.6.5. Principios de protecao de radiacao

O objetivo de estabelecer os limites sobre a radioatividade de materias de construcao é limitar a
exposicao a radiacao devido a materiais com niveis potenciados ou elevados de radionuclideos
naturais. As doses para os membros do publico devem ser mantidas tdo baixo quanto razoavelmente
possivel. No entanto, como pequenas exposicdes a materiais de construcdo sao ubiquas o controlo
deve ser baseado em niveis de exposicdo que estdo acima dos niveis tipicos de exposicoes e suas
variacdes normais (EC, 1999).

As concentracdes dos radionuclideos naturais em materiais de construcdo variam
significativamente entre e dentro dos Estados Membros. Podera ser necessario realizar investigacoes
de forma a determinar as atividades em varios materiais de construcao, em que estas informacdes nédo
estejam disponiveis a partir de pesquisas anteriores (EC, 1999).

Todos os materiais de construcdo contém alguma radioatividade natural associada. Exposicoes
pequenas e inevitaveis precisam ser isentas de todos os controlos possiveis. Uma isencdo uniforme na
Uniao Europeia permitiria a livre circulacao dos materiais de construcao dentro desta (EC, 1999).

Restringir o uso de certos materiais de construcao pode ter consequéncias ambientais e sociais a
nivel local e nacional. Tais consequéncias, juntamente com niveis nacionais de radioatividade em
materiais de construcéo, devem ser avaliadas e consideradas no estabelecimento de regulamentos
vinculativos (EC, 1999).

A quantidade de radio (Ra) em materiais de construcdo deve ser restrita a um nivel, onde ¢
improvavel que este seja uma das principais causas para que o limite maximo da concecdo para o
radao interior introduzido na Recomendacao da Comiss&o seja excedido (200 Bg/m?) (EC, 1999).

Doses individuais excecionalmente elevadas devem ser restritas. Na Unido Europeia, doses gama
efetivas devido a materiais construcéo, superiores a 1 mSv/a, sdao muito excecionais e dificilmente
podem ser ignoradas do ponto de vista da protecdo contra radiacdes. Quando as doses gama efetivas
estdo limitadas a niveis abaixo de 1 mSv/a, as concentracdes de ?*°Ra, nos materiais de construcao,
estdo limitadas, na pratica, a niveis nao susceptiveis de causar concentracées de radao interior,

capazes de exceder o nivel de concecdo da Recomendacdo da Comissao de 200 Bg/m?(EC, 1999).
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1.6.6. Critério de dose efetiva para controlo ou isencao de materiais de construcao

No seguimento da seccdo 1.6.4., relativa a directiva BSS, a Diretiva n.° 96/29/EURATOM,
estabelece uma série de critérios especificos aplicados a exposicao dos membros do publico as
radiacOes ionizantes de origem artificial, bem como aos trabalhadores profissionalmente expostos e
aprendizes. Os controlos de radioatividade de materiais de construcdo podem ser baseados nos
critérios e principios radioldgicos seguidamente apresentados.

Os controlos devem ser baseados segundo um critério de dose efetiva, o qual é estabelecido
considerando as circunstancias nacionais gerais. Dentro da Unido Europeia, doses efetivas superiores a
1 mSv/a devem ser tidas em conta segundo o ponto vista da protecdo contra radiacdes. Doses efetivas
mais elevadas poderdo ser aceites apenas em casos muito excecionais em materiais utilizados
localmente. Os controlos podem ser baseados segundo um critério de dose efetiva mais baixa, se for
considerado, que esta € desejavel e que nao levera a controlos indesejaveis. Sendo assim, recomenda-
se que os controlos devam basear-se numa dose efetiva no intervalo entre 0,3 — 1 mSv/a. Esta é a
dose gama efetiva em excesso daquela recebida do exterior resultante da contribuicdo dos materiais de
construcao (EC,1999).

Os materiais de construcdo devem ser isentos de todas as restricdes relativas a sua radioatividade,
se 0 excesso de radiacdo gama por eles originada, aumentar a dose efetiva anual recebida por um
membro do publico em 0,3 mSv/a, no maximo (EC,1999).

Devem ser consideradas limitacdes separadas para a exalacao de radao ou torao pelos materiais
de construcao, onde avaliacdes anteriores mostram que estes materiais podem ser importantes fontes
de radao interior ou tdrao. Restricdes impostas a estas fontes mostra ser uma forma eficiente e

rentavel para limitar as exposicoes ao radao interior ou tordo (EC, 1999).

1.7. indices de atividade

Os indices de atividade sao utilizados para avaliar se os requisitos de seguranca estdo a ser
cumpridos. Para materiais de construcdo, os indices de atividade sdo calculados com bases nas
medicdes de concentracdo de atividade do radio (**°Ra), torio (**?Th) e potassio (“°K). Em casos
especiais, sao também considerados outros nuclideos como o césio (**’Cs) em cinzas resultantes de

combustao de turfa (Markkanen, 1995).
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Os niveis de investigacdo podem ser derivados para fins de monitorizacdo praticos. Como mais do
que um radionuclideo contribui para a dose, é pratico apresentar os niveis de investigacao na forma de
um indice de concentracao de atividade. O indice de concentracao atividade deve também ter em conta
formas tipicas e quantidades nas quais o material é utilizado no edificio. Um exemplo de indice de
concentracao de atividade indicado pela Comissao Europeia € o indice gama (l,). Este indice néo deve
exceder os valores abaixos representados (Tabela 1-3), dependendo do critério de dose efetiva, da
forma e da quantidade em que o material é utilizado no edificio. Os calculos apresentados no anexo |

do EC 112 (EC, 1999) indicam que o limite deve ser interpretado como 1,0.

Tabela 1-3 - Valores do indice gama (l,), em mSv/a, sugeridos pela Comisséo Europeia (EC, 1999).

Critério de dose efetiva por ano 0,3 1

Materiais utilizados em unidade de alvenaria* ex: betao 1<0,5 <1

Materiais superficiais e outros materiais com utilizacao

restrita: telhas, placas, etc.

*: corresponde no original a “Materials used in bulk amounts”.

O indice de concentracao de atividade deve ser usado apenas como uma ferramenta de triagem
para a identificacdo de materiais que poderdo ser um motivo de preocupacao. Qualquer decisao real
sobre a restricdo do uso de um determinado material deve ser baseada numa avaliacdo de dose em
separado. Essa avaliacao devera ser baseada em cenarios onde o material em questao € utilizado de
uma forma especifica. Cenarios que resultam em doses maximas improvaveis devem ser evitados.
Markkanen (1995) defende que estes indices para materiais de construcado evitam os casos extremos
de emisséo de raddo uma vez que, na pratica, limitam os niveis de **Ra a perto de 150 Bqg/kg (o autor
refere ainda que uma vez que os materiais terdo sempre alguma concentracdo de **Th and “°K, e que
sera pouco provavel que um valor de 1,0 corresponda a uma concentracdo de **Ra igual a 300
Ba/kg).

Numa perspetiva semelhante é definido (ver Righi e Bruzzi, 2006) um indice alfa (/,) a partir da
atividade especifica do *°Ra, em que valores superiores a 1 indicam uma situacdo em que é possivel
que os materiais promovam um contetdo em raddo superior ao valor de 200 Bg/m? de raddo e que
valores inferiores a 0,5 indicam que é pouco provavel que esses materiais contribuam com contetido

em rad&o superiores a 200 Bg/m?>.
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No capitulo 3 serdo apresentadas as equacdes dos varios indices que serao calculados no ambito

desta dissertacao.

1.7.1. Aplicacodes

O objetivo do controlo da radiacdo dos materiais de construcédo é restringir as doses individuais
mais elevadas. Sendo assim, o controlo de dose, utilizado para controlos nacionais deve ser escolhido
de maneira que a maioria dos materiais de construcao presentes no mercado cumpram os requisitos.
Normalmente, sdo necessarias medicoes de concentracbes de atividades, apenas em casos de uma
suspeita especifica, em que o critério de dose para conrolo possa ser ultrapassado. Os Estados
Membros devem exigir, no minimo, a medicado de tipos de materiais que sao genericamente suspeitos
(EC, 1999).

Quando o valor de referéncia do indice de concentracdo de atividade é ultrapassado, devem ser
realizadas avaliacdes adequadas da dose. Normalmente, o produtor ou distribuidor é responsavel por
garantir e mostar que um dado material colocado no mercado, satisfaz os requisitos radiologicos
estabelecidos por cada Estado Membro. No entanto, de acordo com as circunstancias nacionais e
praticas administrativas, podem ser aplicadas outras abordagens, como por exemplo, o construtor ou
arquitecto do edificio ser o responsavel por garantir que a nova construcédo esta em conformidade com
0s requisitos radiologicos estabelecidos por Estado Membro (EC, 1999).

Os materiais devem ser isentos de todos os controlos relativos a sua radioatividade, se for
demonstrado que o critério de dose para a isencao nao é excedido. Isto pode ser feito comparando os
resultados de medicoes de concentracado de atividade com o indice de concentracao de atividade, ou,
como apropriado, por meio de uma avaliacdo de dose em funcao do material. Um material isento deve
ser autorizado a entrar no mercado (incluindo importacao e exportacdo dentro da UE) e a ser utilizado
para fins de construcéo, sem quaisquer restricdes relacionadas com a sua radioatividade. No caso da
exportacao dentro da Unido Europeia, entende-se que o valor do indice de concentracéo de atividade ou
uma declaracéo de isencéo, deva ser incluido nas especificacdes técnicas do material (EC, 1999).

As medicoes de concentracdes de atividade em materiais de construcao devem ser feitas com
equipamento apropriado, e que tenha sido submetido e aprovado a uma calibracdo e a uma garantia

de qualidade de programas (EC, 1999).
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Os Estados Membros devem assegurar que o aconselhamento e assisténcia estao disponiveis para
0s produtores e/ou comerciantes de materiais de construcao. Deve também assegurar, conforme
apropriado para os arquitetos e construtores, os métodos de avaliacdo de doses para demonstrar a
conformidade como os requisitos radiologicos (EC, 1999).

Quando subprodutos industriais sdo incorporados em materiais de construcdo e ha razado para
suspeitar que estes contenham niveis elevados de radionuclideos naturais, as concentracdes destes
nuclideos no produto final, devem ser medidas ou avaliadas de forma fiavel, a partir das atividades de
todos os materiais que o compdem. Quando necessario, devem ser considerados outros nuclideos,
para além do ?*°Ra ,**Th e “°K. O critério de dose devera ser aplicado no produto final (EC, 1999).

Subprodutos industriais sdo por vezes, utilizados em materiais de construcdo. Estas praticas
podem levar a aplicacao de critérios radiolégicos mais rigorosos, que foram estabelecidos para a
eliminacao de residuos que contenham niveis intrinsecos ou elevados de radionuclideos naturais.
Nestas circunstancias os Estados Membros devem considerar a introducao de controlos separados,
para esse tipo de subprodutos, aquando a entrada na industria de materiais de construcdo. O uso de
subprodutos industriais que contenham radionuclideos naturais, em materiais de construcdo, que
podem resultar em indices de concentracdo de atividade superiores aos valores previstos pela
Recomendacao da Comissao, deve ser justificado caso a caso pelos Estados Membros. Espera-se que
tal justificacéo inclua critérios nao radiologicos (EC, 1999).

Alguns materiais de construcdo naturais, utilizados tradicionalmente contém radionuclideos
naturais em niveis tais que, a dose efetiva anual de 1 mSv podera ser ultrapassada. Alguns destes
materais podem ja ter sido usados por décadas ou séculos. Nestes casos, o abandono do uso destes

materiais devera ser analisado, incluindo os custos financeiros e sociais (EC, 1999).

1.8. Avaliacao da dose gama externa

Dois métodos de avaliacao de exposicbes externas a radionuclideos naturais podem ser
considerados (UNSCEAR, 2000). O primeiro consiste, simplesmente, em resumir diretamente as taxas
de dose gama externas medidas no ar, no interior e no exterior, subtraindo a taxa de dose devida aos
raios cosmicos (avaliacao direta). O segundo consiste em calcular as taxas de dose gama externas no

ar, através de medicoes das concentracdes dos radionuclideos relevantes no solo (avaliacao indireta).
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1.8.1. Avaliacao direta

Medicoes diretas da taxa de dose absorvida no ar, no exterior tm sido realizadas nas ultimas
décadas em muitos paises, tendo sido criada uma base de dados que abrange 70 % da populacéo
mundial. Varios paises foram adicionados desde a avaliacdo anterior (UNSCEAR, 1993) e varios valores
foram revistos com base em novas informacoes (UNSCEAR, 2000, anexo B). A média ponderada da
populacao é de 59 nGy/h, em comparacao com 57 nGy/h na avaliacdo anterior (UNSCEAR, 1993).
Os valores médios variam entre 18 e 93 nGy/h. A gama tipica de variabilidade para as taxas de dose
absorvidas no ar ¢ de 10 a 200 nGy/h (UNSCEAR, 2000, anexo B). Os valores mais baixos, sao
encontrados no Chipre, Islandia, Egipto, Holanda, Brunei e Reino Unido, todos eles com valores
inferiores a 40 nGy/h. A Australia, Malasia e Portugal apresentam os valores mais elevados, todos
superiores a 80 nGy/h (UNSCEAR, 2000, anexo B).

Os racios exterior/interior variam entre 0,6 e 2,3, com uma média ponderada da populacdo de
1,4. Assim, a exposicao no interior &, geralmente, 40 % superior a exposicao no exterior. Estes nao
pretendem refletir as condicdes reais em locais especificos, mas sim dar uma ideia geral relativa, dos
dados gerais recolhidos em diferentes paises. Valores inferiores a 1 sao encontrados apenas na
Tailandia, Estados Unidos da América e na Islandia, onde a construcao em madeira € comum. Valores
superiores a 2, resultam de valores interiores elevados ( caso da Suécia e de Hong Kong) relativamente
aos valores exteriores, ou de valores baixos no exterior (caso da Holanda) relativamente aos interiores
(UNSCEAR, 2000, anexo B).

O racio interior/exterior € muito sensivel as propriedades estruturais dos edificios (materiais e
espessura). Os materiais de construcao actuam como fontes de radiacdo e também como escudos
contra a radiacdo do exterior. Em casas de madeira e mais leves, o efeito de fonte de radiacédo é
negligenciavel, e as paredes sdo um escudo ineficiente contra fontes exteriores de radiacao, de modo
que, é esperado que a taxa de dose abosorvida no ar, no interior seja inferior a exterior. Em contraste,
em casas macicas feitas de tijolos, betao ou pedra, os raios gama emitidos no exterior séao absorvidos
eficientemente pelas paredes, e a taxa de dose absorvida no ar, no interior depende, essencialmente,
da concentracdo dos radionuclideos nos materiais de construcdo e nos solos exteriores (UNSCEAR,
2008, anexo B). Sob estas circunstancias, a taxa de dose absorvida no ar, no interior é geralmente
elevada, como resultado da mudanca da fonte geométrica, com o racio interior/exterior das taxas de

dose absorvida no ar, entre 1 e 2 (UNSCEAR, 2000, anexo A).
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1.8.2. Avaliacao indireta

Também foram feitas pesquisas para determinar as concentracées de radionuclideos no solo
(UNSCEAR, 2000, anexo A). Estas sdo as concentracdes /n situ. A atividade de concentracdo do “°K no
solo é uma ordem grandeza maior do que a de **®U e ?**Th. Na primeira avaliacdo das concentracées
destes radionuclideos no solo, no Relatorio do UNSCEAR (1986), foram sugeridos os valores de 370,
25, e 25 Bq/kg para o K, ?®U e *°Th, respetivamente. Com base nos niveis mais elevados
reportados para a China e Estados Unidos, no Relatorio do UNSCEAR (1988), reviu-se os valores para o
8 e 0 #Th, para 40 Bq/kg. Os valores médios sdo 400, 35 e 30 Bqg/kg, e os valores ponderados
para a populacdo sao 420, 33, e 45 Bq/kg para o ‘K, *®U e #**Th, respetivamente (UNSCEAR, 2000).

Com base nas carateristicas fisicas dos sistemas radioativos envolvidos podem ser propostos
coeficentes de transformacdo da atividade especifica (Bqg/kg) de um isétopo para taxa de dose
absorvida. A soma das contribuicdes dos diferentes is6topos permite obter uma estimativa tedrica da
taxa de dose absorvida que sera observada na presenca daquele material. Os detalhes sobre os fatores

a considerar serao apresentados no capitulo 3 no contexto dos métodos a utilizar.

1.9. Legislacdo Nacional Portuguesa

O decreto-lei n°222/2008, de 17 de Novembro, transpde para ordenamento juridico interno os
limites de dose previstos na Directiva n.° 96/29/EURATOM, do Conselho, de 13 de Maio, a qual se
aplica a exposicdo dos membros do publico as radiacdes ionizantes de origem artificial, bem como aos
trabalhadores profissionalmente expostos e aprendizes, sendo estabelecidos uma série de critérios
especificos para a proteccdo dos mesmos, entre os quais, um limite de seguranca maximo de 1

mSv/a, relativamente a dose gama efetiva em excesso.
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2. ENQUADRAMENTO DA AREA DE ESTUDO

2.1. Enquadramento geolégico

No NW de Portugal ocorre um importante volume de granitdides, que correspondem a sucessivos
pulsos magmaticos, principalmente instalados durante a etapa pds-colisional da orogenia varisca (290-
321 Ma). A Zona Centro Ibérica (ZCl) que constitui a zona axial do segmento ibérico da Cadeia Varisca,
apresenta testemunhos de relevante e diversificada atividade pluténica, particularmente expressiva
apés o estadio de espessamento crustal sincolisional. Abundam rochas graniticas, por vezes
associadas a rochas de composicdo basica e intermédia, que definem alinhamentos em estreita
relacdo com zonas de cisalhamento (Ferreira ef al, 1987). Tratam-se de rochas graniticas
caracterizadas por forte variabilidade composicional e de tipologia diversa, desde afinidade

aluminopotassica a calcoalcalina e subalcalina (Dias ef a/., 2010) como & descrito em seguida:

(1) Granitéides  sin-D3, 313-319 Ma: monzogranitos/granodioritos  biotiticos, fraca a
moderadamente peraluminosos e leucogranitos de duas micas fortemente peraluminosos, com
afinidades calco-alcalinas e aluminopotasssicas.

(2) Granitéides tardi-D3, predominam os monzogranitos/granodioritos essencialmente biotiticos,
fraca a moderadamente peraluminosos, por vezes associados a rochas de composicao basica
a intermédia, ocorrendo ainda granitos de duas micas fortemente peraluminosos.

(3) Granitéides tardi- a pds-D3, cerca de 300 Ma: leucogranitos de duas micas fortemente
peraluminosos, com afinidade aluminopotassica.

(4) Granitdides pos-D3, 290-296 Ma: granitos biotitcos a biotitico-moscoviticos, ligeiramente

metaluminosos a peraluminosos, com afinidades subalcalinas ferro-potassicas.

2.2. Geologia e geocronologia

A regido de Braga é dominada essencialmente pela ocorréncia de rochas graniticas de idade
Hercinica com diferentes granularidades, texturas e composicao que se distribuem paralelamente a
zona de cisalhamento ductil Vigo-Régua ou a fracturacédo tardi-hercinica (Figura 2-1). Consideram-se
trés grupos de acordo com a sua instalacdo durante as ultimas fases de deformacao hercinica: (1)

granitoides sin-D3, granitos de Gondizalves, Vila Verde e Sameiro; (2) granitoides tardi-D3, complexos
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graniticos de Celeirds, Povoa de Lanhoso e Braga; (3) granitdides tardi- e pds-D3, granito de Briteiros

(Gomes Vilela, 2009).

A cidade de Braga, aproximadamente 41°32'N 8°25'W, capital do distrito de Braga, localiza-se no
Litoral Norte, assenta no Granito de Braga que faz parte do complexo granitico de Braga. A cidade de
Braga esta inserida na regiao cartografada pela folha 5-D da Carta Geologica de Portugal, na escala

1/50 000 cuja noticia explicativa (Ferreira et al,, 2000) serve de referéncia a descricdo que se segue.
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Figura 2-1 - Distribuicdo dos granitdides sin a pds orogénicos Hercinicos no NW de Portugal (Dias ef al.,
2001; a partir de Ferreira et al, 1987, modificado). A- "Sulco Carbonifero Durico-Beirdo" shear zone; B-
Zona de cisalhamento Vigo-Régua; C- Zona de cisalhamento Moncorvo-Bemposta; D- Zona de cisalhamento
Traguntia-Penalva do Castelo; | - Falha Gerés-Lovios; II — Falha Régua-Verin; Il — Falha da Vilarica; D3 -

tltima fase de deformacéo ductil.
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0 granito do Sameiro apresenta estruturas magmaticas, marcadas pela orientacdo dos fenocristais
de feldspato potassico e biotite, sendo a presenca de encraves microgranulares maficos dominante
(Dias et al., 2002).

0 macico de Braga é compdsito, associando duas facies graniticas distintas (Dias et a/, 1992;
Dias & Leterrier, 1994): o granito de Braga que inclui abundantes encraves microgranulares maficos e
corpos hectomeétricos de composicdo gabrdica a granodioritica (gabronoritos, monzodioritos, quartzo-
monzodioritos e granodioritos); o granito de Gongca que contém encraves micaceos e
metassedimentares, sendo rara a ocorréncia de encraves microgranulares maficos. O granito de Braga
corresponde a um monzogranito/granodiorito biotitico, com rara moscovite, de grao médio a fino, e
tendéncia porfiritica. Apresenta estruturas magmaticas (orientacdo preferencial dos fenocristais de
feldspato-K e parcial da biotite) em conformidade com a fase F3. O granito de Gonca corresponde a
monzogranito, biotitico-moscovitico, de grao fino. O granito de Celeirds € um monzogranito biotitico,
porfirdide de grdo grosseiro, com raros encraves microgranulares maficos (Dias ef al, 1992; Dias &
Leterrier, 1994)

O granito de Briteiros trata-se de um leucogranito de duas micas, de grao fino, que inclui
abundantes encraves micaceos (Dias ef al,, 2010).

Ocorrem pequenas manchas de rochas metassedimentares do Paleozoico, as mais antigas
aflorantes na regido, concretamente a Formacdo Aléctone, denominada Unidade de Vila Nune,
representada por xistos e metagrauvaques do Silurico.

Os depdsitos de cobertura correspondem a unidades atribuidas ao Pliocénico (Formacao de
Prado), ao Quaternario antigo (depositos de terracos fluviais) e ao actual e Holocénico (depdsitos

fluviais ndo actuais e de solifluxao e vertente), (Gomes Vilela, 2009).
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Legenda:
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Figura 2-2 — Geologia simplificada do sector NW de Portugal (adaptado da Carta Geologica de Portugal, folha
5-D Braga, na escala 1: 50 000, Ferreira et al., 2000).

2.3. Petrografia e mineralogia
Foi feita uma compilacdo dos dados petrograficos e mineraldgicos, obtidos para os diferentes

granitos referidos no presente trabalho. Os dados, métodos e técnicas anliticas utilizados, presentes na

tabela 2-1, encontram-se referidos em Dias ef a/. (1992).
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Tabela 2-1 - Caracteristicas petrograficas dos granitdides de Braga (NW, Portugal). As composicdes modais, em

percentagem (%), foram estimadas a partir da rocha total e da composicdo quimica dos minerais, (retirado de

Dias et al., 1992).

Sameiro Celeirds Braga Gonca Briteiros
Quartzo 20,9 - 26,6 25,3-32,6 22,1-276 289-29,7 | 31,3-33,2
Plagioclase | 33,9 -357 21,6 - 29,9 27,8 - 35,8 27,3-322 | 240-29/4
(% mol An) | 22,6 - 42,1 18,5-37,9 18,8 - 35,6 14,6 - 42,1 9,6 -128
Feldspato K | 18,2 - 26,8 28,6 - 32,4 21,8 -31.2 219-287 | 21,7-255
Biotite 146-17,8 8,8-1472 9,7 -18,7 6,3-10,8 3,4-8)9
Moscovite 0-1,3 0-41 0-4,0 55-7,4 89-12,1
Acessorios 0,7-1,1 0,6-1,0 1,0-1,8 06-1,0 0,4-0,8

O granito do Sameiro apresenta a seguinte associacao mineralédgica: quartzo (abundancia modal
20,9 - 26,6 %), Plagioclase (abundacia modal 33,9 — 35,7 %), (% mol An 22,6 — 42,1 %), feldspato K
(abundancia modal 18,2 — 26,8 %), biotite (abundancia modal 14,6 — 17,8 %), moscovite (abundancia
modal 0 - 1,3 %), acessorios (abundancia modal 0,7 — 1,1 %), sendo eles zircdo, monazite, apatite,
ilmenite, + allanite (Dias et a/,, 2002).

O granito de Celeirds apresenta a seguinte associacao mineraldgica: quartzo (abundancia modal
25,3 - 32,6 %), Plagioclase (abundacia modal 21,6 — 29,9 %), (% mol An 18,5 — 37,9 %), feldspato K
(abundancia modal 28,6 — 32,4 %), biotite (abundancia modal 8,8 - 14,2 %), moscovite (abundancia
modal O - 4,1 %), acessorios (abundancia modal 0,6 — 1 %) (Dias et a/., 1992).

O granito de Braga apresenta a seguinte associacdo mineraldgica: quartzo (abundancia modal
22,1 - 27,6 %), Plagioclase (abundacia modal 27,8 — 35,8 %), (% mol An 18,8 — 35,6 %), feldspato K
(abundancia modal 21,8 — 31,2 %), biotite (abundancia modal 6,3 - 10,8 %), moscovite (abundancia
modal 5,5 - 7,4 %), acessorios (abundancia modal 0,6 — 1 %) sendo eles apatite, zircdo, iimenite,
monazite (Dias ef al., 2002).

O granito de Gonca apresenta a seguinte associacdo mineralogica: quartzo (abundancia modal
28,9 - 29,7 %), Plagioclase (abundacia modal 27,3 — 32,2 %), (% mol An 14,6 — 42,1 %), feldspato K
(abundancia modal 21,9 - 28,7 %), biotite (abundancia modal 6,3 - 10,8 %), moscovite (abundancia
modal 5,5 - 7,4 %), acessorios (abundancia modal 0,6 — 1 %) sendo eles apatite, zircdo, ilmenite,

monazite + andalusite + silimanite (Dias et a/., 2002).
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O granito de Briteiros apresenta a seguinte associacdo mineralogica: quartzo (abundancia modal
31,3 - 32,3 %), Plagioclase (abundacia modal 24 - 29,4 %), (% mol An 9,6 — 12,8 %), feldspato K
(abundancia modal 21,7 — 25,5 %), biotite (abundancia modal 3,4 — 8,9 %), moscovite (abundancia

modal 8,9 - 12,1 %), acessorios (abundancia modal 0,4 — 0,8 %) (Dias ef a/., 1992).

2.4. Geoquimica

Foi efetuada uma compilacdo de dados quimicos (rocha total e fases minerais), obtidos para os
granitos referidos no presente trabalho. Os dados, métodos e técnicas analiticas utilizados, presentes

na Tabela 2-2, encontram-se referidos em Dias ef a/. (1992).

Tabela 2-2 - Composicdes quimicas médias dos diferentes granitoides de Braga (NW, Portugal) (Desvios padrao
em italico). Dados obtidos por ICP (C.R.P.G). Elementos principais (%) e elementos traco (ppm); Fe,Ost: ferro
total; X TR: Soma dos elementos de Terras-Raras (TR), (adatado de Dias ef a/,, 1992).

Sameiro Celeiros Braga Gonga Briteiros
Si0, 66,06 1,32 69,16 1,48 66,52 1,47 €997 053 72,2 098
ALO, 15,75 0,44 14,59 05% 1517 038 1493 019 14,61 018
Fe,0. 4,45 021 3,49 042 4,13 049 2,33 017 1,68 04
MnO 0,07 0 0,04 001 0,06 001 0,02 0,01 0,01 0,01
MgO 1,18 0,09 0,76 015 131 024 0,66 013 0,34 013
Ca0 2,31 014 1,5 027 2,16 035 1,35 015 0,48 012
Na,0 3,15 0,05 2,94 013 3,05 009 311 0,08 3,02 019
K.0 4,86 037 5,38 035 494 023 488 024 5,22 026
TiO, 0,58 0,06 0,57 012 0,83 009 043 003 0,19 0,08
P.O, 0,31 003 0,33 006 0,35 005 0,29 007 0,4 0,03

Total 99,42 99,61 99,42 99,02 99,51

Ba 1233 204 581 163 758 85 659 71 186 45
Rb 228 11 288 31 281 33 243 28 433 21
Sr 398 46 138 27 238 34 253 60 51 8
Zr 234 15 231 44 265 42 140 24 80 27
Y 30 4 23 3 26 3 10 2 8 3

XTR 429,5 2343 2954 165,5 110,9
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2.5. Radiacao gama natural

As rochas apresentam diferentes concentraces em isotopos radioativos naturais, sendo os mais
importantes do ponto de vista de radiacdo gama o “K, ?*U e #*Th. A distribuicdo destes isdtopos
determina a taxa de exposicao de radiacao no solo.

Amaral et al. (1992), iniciaram um programa nacional de medicdes de radiacdo gama natural. A
componente ionizante da radiacdo cdsmica para as latitudes e altitudes Portuguesas foi considerada
nos calculos, e os valores das taxas de dose referem-se unicamente a componente de radiacdo gama
Terrestre. Nos seus resultados, Amaral et a/. (1992), afirmam que a média aritmética da taxa de dose
gama absorvida no ar exterior para o distrito de Braga € de 152,2 nGy/h, com um intervalo entre 95,5
e 226,5 nGy/h; a média aritmética da taxa de dose gama absorvida no ar interior para o distrito de
Braga é de 182,6 nGy/h; a dose efectiva anual exterior e interior ¢ de 0,19 e 0,90 mSv/a,
respectivamente.

Mais tarde, Amaral (2000) estabeleceu o primeiro Mapa Radiolégico para a exposicdo da
populacdo portuguesa, a radiacdo gama natural. As analises no exterior mostraram que as regides do
norte do pais apresentam taxas de exposicao superiores as regides no sul, e uma natureza geologica
bastante diferente. Por exemplo, os distritos de Viana do Castelo, Braga, Porto, Viseu e Guarda,
inseridos numa area granitica, apresentam taxas de dose bastante superiores, embora com um amplo
intervalo entre si, relativamente aquelas medidas em Faro, Santarém e Setubal, onde a natureza do
solo é sedimentar (areias de aluvido e calcarios), ou em Beja onde o solo se originou no gabro e no
diorito. No mapa Radiologico Portugés elaborado por Amaral (2000), o concelho de Braga apresenta
um taxa de dose superior a 90 nGy/h.

Amaral (2000) concluiu ainda que, para solos de origem intrusiva, as doses avaliadas estdo
dispersas por um grande intervalo, resultado da diferente composicdo quimica das rochas intrusivas,
isto &, rochas superstauradas em silica como o granito, granodiorito, tonalito; ou saturadas como o
diorito € o gabro. A razao para estas diferencas reside na cristalizacao do magma, que comeca com
um alto ponto de fusdo, formando-se silicatos ferromagnesianos e plagioclase calcica, originando
rochas sub-saturadas em silica. O magma residual, enriquecido em silica, origina minerais como a
monazite e o zircao, que contém os elementos radioativos naturais.

Os solos de origem metamorfica apresentam uma dose média, inferior a dos solos de origem

intrusiva. Porém, as doses avaliadas, apresentam um intervalo semelhante aos solos de origem
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intrusiva. A grande maioria dos locais estudados localiza-se no norte de Portugal e 0 metamorfismo de
contacto, foi uma consequéncia da instalacdo de granitos, originando corneanas. Os xistos
andaluziticos e as corneanas, presentes em outras regides resultam de acdes dos granodioritos sobre
os xistos. Na regido do sul, as doses avaliadas sdo menores, porque o0 gnaisse metamorfizou os
calcarios e os dolomitos.

Para os solos de origem sedimentar foi encontrado intervalo pequeno para cada contribuicao e a
dose média &€ a menor entre os trés tipos de solos estudados. Normalmente, os processos mecanicos
ndo modificam a concentracdo dos constituintes principais e secundarios na rocha. No entanto, os
processos quimicos podem causar a dissociacdo mineral e, em seguida, a adsorcdo de minerais
acessorios contendo uranio e torio por minerais de argila, em arenitos e xistos. Os intervalos dos dados
medidos e as contribuicdes de cada elemento, para a taxa de dose total estdo representados na Tabela

2-3.

Tabela 2-3 - Contribuicdes para a dose total, de cada elemento, para os trés tipos de solos (nGy/h). Rretirado
de Amaral (2000).

Torio Uranio Potassio Total
Origem intrusiva
Média 67 37 43 147
Desvio padrao 29 14 14 50
Intervalo 4-132 4-64 3-69 11-241
Origem sedimentar
Média 12 8 17 38
Desvio padrao 5 2 6 11
Intervalo 5-19 6-11 10-25 21-52
Origem metamoérfica
Média 46 25 31 102
Desvio padrao 36 20 11 64
Intervalo 12-102 4-56 14-43 30-196

Amaral (2000), afirma também que, em solos de origem intrusiva e metamorfica, existe uma
maior contribuicao dos elementos da série do torio para a dose absorvida, do que dos elementos da
série do uranio e do potassio, os quais tm um peso semelhante em solos intrusivos. Em solos de
origem sedimentar a contribuicdo do “°K é a mais importante, seguida pela série do torio e do uranio.
As contribuicdes médias relativas, em %, dos elementos das diferentes séries, para a taxa de dose

gama absorvida no ar exterior para os diferentes tipos de solo esta presente na Tabela 2-4.

37



Tabela 2-4 — Contribuicdes médias relativas, e respectivos desvios padrao, em %, dos elementos das diferentes
séries, para a taxa de dose gama absorvida no ar exterior, para cada tipo de solo, (retirado de Amaral, 2000).

Origem do solo Série do Th Sériedo U K
Intrusivo 45%+7% 25% +6% 30%+5%
Sedimentar 32%+5% 22 %+ 4% 46 % +5%
Metaméorfico 42 % +8 % 22%+9% 36%+13%

Em 1997, o Laboratorio Nacional de Energia e Geologia, em parceria com a Agéncia
Internacional de Energia Atomica (AIEA), lancou a Carta de Radiacdo Gama Natural, na escala 1:
200 000, constituida por quatro folhas (Porto, Tras-os-Montes, Beira Litoral e Alto Alentejo), editada

pelo Instituto Geoldgico e Mineiro (IGM). A folha 1, na escala 1:200 000, correspondente a folha do

Porto, esta representada na Figura 2-3.

TAXA DE EXPOSICAO (pGy/s)

>588
573-588
55.7-57.3
542-55.7
526-54.2
51.1-526
495- 51.1
48.0-495
464 -480
449-464
433-449
418-433

402-418
38.7-40.2
37.1-387
356 -37.1
340-356
325-34.0
309-325
29.4-309
279-29.4
263-279
248-263
232-248
217-232
20.1-21.7
18.6-20.1
17.0-18.6
155-17.0
139-155
12.4-139
108-124
93-108

7.7-93

62-7.7

46-62

31-486

16-31
0-16

Figura 2-3 - Extrato da Carta de Radiacdo Gama Natural, na escala 1: 200 000, folha 1 Porto, Torres et al.
(1997).
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O conhecimento desta grandeza é util em dominios como: monitorizacdo ambiental, na medida
em que a taxa de exposicao de radiacdo apresentada neste mapa, fornece um estado de referéncia
para a identificacdo de zonas andmalas, e interpretacdo de observacoes obtidas em programas de
monitorizacdo radioactiva; cartografia geologica, na medida em que a taxa de exposicdo reflecte
variacdes geoldgicas, 0 mapa evidencia algumas formacdes geoldgicas localizadas nesta adaptacdo da
folha 1 (Porto); e prospeccao mineira pois, 0s depdsitos minerais, sendo concentracdes anormalmente
elevadas de substancias Uteis, estao geralmente associados a alteracbes no contelido em potassio,
uranio e torio nas rochas.

Localizada numa regido essencialmente granitica de idade Hercinica, a regiao de Braga, apresenta
um intervalo de taxa de exposicao entre 54 nGy/h e valores superiores a 211,68 nGy/h (Figura 2-3). A
escala desta ndo permite uma analise mais detalhada do local de estudo em termos de comparacao da
radiacdo gama com as litologias, mas na perspetiva regional os metassedimentos tendem a

corresponder a valores mais baixos de radiacao gama.
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3. MATERIAIS E METODOS

Este capitulo pretende apresentar os objetos de estudo e as técnicas utilizadas. Em termos de
organizacao dos resultados obtidos consideram-se dois grupos: amostras de rocha colhidas no
ambiente natural para ensaios laboratoriais e medicdes de campo realizadas no ambiente natural e no
ambiente construido (neste ultimo grupo incluem-se algumas medicdes em afloramentos
remanescentes no ambiente construido). Esta divisdo privilegia a separacdo laboratério/campo sobre a
distincdo ambiente natural /ambiente construido até porque ha alguma sobreposicao destes dois

ultimos.

3.1. Amostras de rocha para estudos laboratoriais

Para evitar alarmismos injustificados num tema que habitualmente promove preocupacoes,
resultantes de ilacdes eventualmente exageradas com base num estudo necessariamente limitado em
termos de tempo e recursos, ndo sera referido o local preciso de amostragem.

Nos arredores imediatos da cidade de Braga, dentro da mancha cartografada como granito de
Braga (Ferreira et al, 2000) foram colhidas amostras de rocha tendo em vista a realizacdo de varios
estudos laboratoriais. Este local sera referenciado por LO.

Colheram-se cinco amostras de granito com diferentes graus de alteracdo (essencialmente
meteorizacao). A distincao dos diferentes graus de alteracéo foi realizada macroscopicamente, tendo
em conta a coesao fisica e a cor.

E por demais conhecido que a meteorizacdo promove uma diminuico da resisténcia fisica e esta
foi avaliada de forma expedita e manual, escolhendo-se amostras com coesao fisica suficiente para
permitir a realizacdo de ensaios laboratoriais de tipo absorcdo de agua (portanto amostras que ndo se
desagregavam espontaneamente quando submersas em agua).

As mudancas cromaticas (neste caso o amarelecimento do granito) também é um aspeto
importante, sobretudo na identificacdo das fases menos alteradas, como é reconhecido em ISRM
(1981), onde as mudancas cromaticas ("discolouration") sdo consideradas na distingdo dos graus W1
e W2. Como refere Alves (1997), esta mudanca é particularmente acentuada e indicadora das
mudancas no meio poroso no caso do granito de Braga, um granito biotitico (o amarelecimento

generalizado do granito resultara da alteracdo da biotite). Assim, considerou-se como termo menos
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alterado a amostra acinzentada (correspondente ao que é popularmente designado por "granito azul")

onde nao foram detectadas evidéncias de amarelecimento.

n L
VoAb .

f\ «
TAY

Figura 3-1 - llustracdo dos aspetos de campo da meteorizacao do granito de Braga: a) visao geral; b)
pormenor de a). Pode ser vista a tonalidade cinzenta do granito considerado pouco alterado (sem
evidéncias de amarelecimento em a), o inicio da meteorizacdo ao longo das diaclases e, na porcédo
superior (nomeadamente em b), a tipica disjuncdo esferoidal com granito apresentando um

amarelecimento generalizado.
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3.2. Medicoes de campo

As medicdes de campo incidiram sobre o local onde foram colhidas as amostras de granito de
Braga para analise laboratorial (LO) e em sete locais na cidade de Braga e seus arredores imediatos
(que serdo seguidamente referidos como L1 a L7 e sobre os quais serdo apresentadas mais algumas
informacdes). Em termos temporais as medicdes no local de colheita das amostras para estudos
laboratoriais foram feitas posteriormente (2014) as medicdes nos sete locais com construcdes
(realizada em 2013).

Nos locais L1 a L7 foram feitas medicdes no interior de construcées e no exterior, incluindo
medicées em contacto directo com superficies de materiais e de pequenos afloramentos de rochas
(granito de Braga e de Sameiro). A descricao mais especifica dos pontos das diferentes medicdes
realizadas sera apresentada em conjunto com os resultados obtidos no capitulo 5.

L1 localiza-se nas imediacoes da cidade de Braga, na margem sul do rio Este e em terrenos do
granito do Sameiro. Neste local foram realizadas medicdes exteriores (incluindo medicées em contacto
com materiais de construcdo em pavimento e paredes e uma medicdo num afloramento de granito de
Sameiro) e no interior de construcdes.

Os locais L2-L6 situam-se no centro histérico da cidade de Braga e cada um deles corresponde a
uma unica construcdo (mas podem corresponder a mais do que uma divisdo ou andar como sera
referido seguidamente). Todas estas construcoes situam-se em terrenos cartografados como granito de
Braga. L2 e L3 dizem respeito a duas construcdes graniticas com forma paralelepipédica rectangular,
com dimensdes semelhantes. No local L7, foi realizada uma medicdo a um metro de altura do solo da

floresta, em terrenos metassedimentares.

As medicoes de campo foram realizadas com um Espectrémetro de raios gama, modelo GRS-
200/BL, da GF Instruments (Figura 3-2). A sonda apresenta um detetor de BGO (Bi,Ge;0,,) DE 2"X2"
com um fotomultiplicador blindado, capaz de medir um intervalo de energia até 3 MeV (Figura 3-3). As
estimativas de alguns contetdos de alguns radionuclideos foram obtidas através deste equipamento. A
concentracdo de K é directamente estimada e transformada em percentagem de massa a partir do
pico de energia aos 1.461 MeV. A determinacdo de U é baseada na detecdo do 2Bi (um isétopo pds
Rn, da cadeia de desintegracdo do 2*U) apds a medicdo do pico de energia aos 1.764 MeV e

assumindo em equilibrio secular na cadeia de decaimento de modo a obter a concentracao de U em
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ppm (eU - uranio equivalente). O conteudo de Th, em ppm (eTh - tdrio equivalente) ¢é indiretamente
medido através do Tl (pico de energia aos 2.615 MeV), pertencente & série de decaimento do *Th.
A taxa de dose gama absorvida é calculada automaticamente pelo espectrometro, considerando toda a
contagem espectral (considerando assim outras possiveis fontes de radioatividade como o “*'Cs e o

%9Co) em nGy/h.

Figura 3-2 - (a) Equipamento usado para a realizacdo das medicdes de radiacdo gama no campo; (b) detalhe
do equipamento em (a).
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Figura 3-3 — (a) Exemplo de espectro de medicdo de radiacdo gama; (b) detalhe de (a). CPS -
contagens por segundo; keV - quilo electrdes volt.

3.3. Técnicas

Nesta seccao serao apresentadas as técnicas e métodos laboratorais e de campo, utilizadas na
realizacdo deste trabalho. As amostras de material rochoso colhidas, com diferentes graus de
alteracdo, foram sujeitas a um processo de tratamento laboratorial, recorrendo a um pequeno numero
de metodologias/técnicas distintas, entre as quais: absorcdo de agua a pressdo atmosférica,
microscopia eletronica de varrimento, espectrometria - y e ICP-MS. As medicoes radiométricas de
campo, isto €, as medicdes “in situ”, foram realizadas, utilizando um espectrémetro de raios gama, o

qual estima o conteudo de alguns radionuclideos e a taxa de dose gama absorvida, em nGy/h.
3.3.1. Absorcao de agua

Com o objetivo de estabelecer uma ordem do grau de alteracdo, das amostras de granitos da

pedreira, que confirmasse a avaliacdo macroscopica foram determinados os coeficientes de absorcao
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de agua a pressao atmosférica (A,) para cada amostra. O teste foi realizado no Departamento de
Ciéncias da Terra, da Universidade do Minho.

Para assegurar a completa remocao da humidade presente nas amostras rochosas, estas foram
sujeitas a um processo de secagem. As amostras foram secas, na estufa, a uma temperatura
controlada de 70 °C, durante cerca de 48 horas. A temperatura da secagem foi controlada por um
sistema de climatizacdo instalado na estufa, no laboratorio. Depois de secas, as amostras foram
pesadas com uma precisao de 0.01 g (m,).

Para a determinacdo do coeficiente de absorcdo de agua a pressdo atmosférica, as amostras
foram deixadas completamente submersas em agua destilada, num recipiente apropriado. Cada
amostra ficou espacada das amostras vizinhas, em cerca de 15 mm. A massa da amostra saturada
(m,) foi medida apds 72 horas. Os coeficientes de absorcdo de agua a pressao atmosférica para cada

amostra foram calculados, usando a seguinte equacao:

Mg~ My
My

Ay= x100  [eq. 3-1]

3.3.2. Microscopio Eletronico de Varrimento

Foram realizadas analises no Microcopio Eletrénico de Varrimento no Centro de Materiais da
Universidade do Porto (CEMUP), utilizando um Microscopio Electronico de Varrimento ambiental, de
alta resolucdo (Schottky), X FEI Quanta 400FEG ESEM / EDAX Genesis X4M com microanalise por
Raios X (EDS) e observacdes em eletrdes secundarios e retrodifundidos. Estas analises serviram

essencialmente para:

e |lustrar a presenca de fases primarias com elementos radioativos;

e Comparar as texturas de amostras com diferentes graus de alteracao.

3.3.3. Espectrometria - y

Com o objetivo de determinar as atividades especificas do 2**U (**Ra), do ?*°U, do #**Th e do “K,

nas amostras de granito colhidas, recorreu-se ao método de espectrometria — y, usando um detetor
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HPGe. As analises foram realizadas Centro de Investigacion, Tecnologia e Innovacion, da Universidade
de Sevilha, Espanha.

Todas as amostras foram esmagadas sob a forma de um po fino. As analises das amostras foram
realizadas utilizando um detetor de germanio semicondutor, do tipo coaxial, da marca CANBERRA,
modelo GR6022. Este detetor de radiacdo gama encontra-se dentro de um escudo de chumbo, de
baixa atividade, com 10 cm de espessura, ligado a um sistema de reducao baseado no fundo de um
detetor de cintilacdes plastico. As suas principais caracteristicas sdo uma eficiéncia relativa de 60 %, e
uma resolucdo de 1,05 keV e 2,2 keV para a energia de 122 keV e 1332 keV, respetivamente. A
medicao de emissdes gama das amostras, introduzidas nas respetivas placas de petri de polipropileno
e devidamente seladas, € uma técnica nao destrutiva que permite analisar a concentracdo ativa de
radioisétopos naturais. A atividade final da amostra € calculada apds a eficiéncia de calibracao,
corrigida por auto-absorcdo e pela soma da coincidéncia da geometria de contagem utilizando a

simulacdo de Monte Carlo com o GEANT4 e os cadigos LABSOCS.

3.3.4. ICP-MS

A espectrometria de massa com um plasma indutivamente acopolado (ICP-MS) é uma das
técnicas mais poderosas para a analise e quantificacdo de elementos traco em amostras soélidas e
liguidas. A concentracdo de uranio e torio foram medidas usando um instrumento ICP-MS Thermo

Element 2, de alta resolucéo, através de uma digestao acida.
3.3.5. indices de concentracio de atividade

Um dos parametros de avaliacdo da perigosidade da radiacdo gama, referido em varias propostas
de regulamentacao (ver capitulo 1) é o indice de concentracdo de atividade (activity concentration
index) que resulta da divisdo dos resultados das medicdes das atividades especificas dos is6topos por

certos fatores de referéncia (ver Markkanen, 1995), como € ilustrado na equacao [3-2].

C(i)

lY: Ff(l) [eq. 3-2]

46



Em que C(i) é a concentracdo do isotopo "i"' sob a forma de atividade especifica (Bg/kg) na
amostra em estudo e Ref(i) € um certo nivel de atividade especifica para esse is6topo (também em
Ba/kg).

Markkanen (1995) refere quatro tipos de indices para materiais em que variam os valores de
referéncia nos denominadores (de acordo com a previsdo do tempo de exposicdo dos seres humanos a
esses materiais) e também os isdtopos considerados (pela inclusdo ou ndo do *¥Cs) que estdo

sumariados na Tabela 3-1.

Tabela 3-1 - Fatores de referéncia (atividade especifica em Bqg/kg) utilizados como denominadores no calculo
do indice de concentracéo de atividade indicado na equacéo [3-2], (adatado de Markkanen, 1995).

Atividade especifica de referéncia (Bq/kg)
Uso previsto (indice)
226Ra 232Th 4OK 137CS
Construcao (1) 300 200 3000 -
Ruas e parques infantis (I,) 700 500 8000 2000
Material para aterro (l,) 2000 1500 20000 5000
Manuseamento de cinzas de turfa (l,) 4000 3000 50000 10000

Na Figura 3-4 é apresentada a projecdo das relacdes entre os fatores de referéncia para os
isotopos de interesse no presente trabalho (K, ?°Ra e #*?Th) que mostra que estes fatores sendo

numericamente diferentes (Tabela 3-1), apresentam proporcdes entre si muito proximas.
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Figura 3-4 - Projecao dos fatores de referéncia (em Bg/kg), encontrados em Markkanen (1995) para o
calculo de valores de indice de concentracao de atividades em funcdo do uso previsto para os materiais,
apresentados na Tabela 3-1.

3.3.6. Método de atividade do radio equivalente (Ra,)

Beretka e Mathew (1985), proposeram um critério para limitar a radioatividade em materiais de
construcao, baseados na definicéo da atividade equivalente do radio (#a,,), a qual continua a ser usada
por varios autores. O Aa,, € definido como a soma ponderadada (equacéo [3-3]) das concentracbes de

atividade do ***Ra, **Th e do “K (C, C;,e C4abaixo representados)

Raeq= Cra+1.43Cy, + 0.077C¢ < 370 Ba/kg  [eq. 3-3]
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Esta definicao foi baseada na avaliacdo dos autores de que 370 Bq/kg de #*Ra, 260 Bq/kg de
#2Th e 4810 Bq/kg de “K (na altura 10, 7 e 30 Pc/g, respetivamente) produziriam a mesma taxa de
dose gama efetiva, estimada em 1,5 mSv/a, correspondendo para este espetro de energia cerca de 1
mSv/a. A fim de limitar a dose gama dos materiais de construcao para este valor, a Aa,, deve ser igual
ou inferior a 370 Bg/kg. Esta condicdo também pode se expressa pelo limite indicado na equacéo [3-

4].

Cra Cm  Ck
Raeg= 15+ 5 * T35 <37 Ba/ke [eq. 3-4]

Os valores maximos da atividade de Aa,, recomendados para materiais de construcéo estao

sumarizados na Tabela 3-2 (Sonkawadea, 2008).

Tabela 3-2 - Limites recomendados, em Bq/kg, para o A&, em materiais de construcéo, (retirado de
Sonkawadea, 2008).

(BI:;‘;g) Classe Recomendacao
<370 1 Bom para casas
370-740 2 Bom para industrias
740-2200 3 Bom para estradas e pontes
2200-3700 4 Bom para fundacdes de edificios nao habiticionais
> 3700 5 Nao pode ser usado em qualquer tipo de construcao

3.3.7. Dose equivalente anual gonadal (AGED - Annual gonnadal equivalente dose)

As gonadas, a medula 6ssea ativa e as células da superficie dos ossos sdo considerados orgdos
de interesse (UNSCEAR, 1988). A dose equivalente anual gonadal (utilizar-se-a o acronimo AGED das
iniciais em inglés (Annual gonnadal equivalent dose)) para um residente de uma casa construida
usando materiais com uma atividade especifica de *°Ra, *’Th e *°K é calculada usando a seguinte

formula:

AGED (uSv/a) = 3.09Cg, + 4.18Cy, + 0.314C,  [eq. 3-5]

Este modelo é considerado para uma casa tipica, com paredes de espessura infinita, o que torna

possivel a comparacao da AGED de uma casa contendo concentracdes de **°Ra, ?*?Th e *K iguais &
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média mundial do solo (25, 25, e 370 Bg/kg, respetivamente) com os valores obtidos dado um

determinado material (Arafa, 2004).

3.3.8. indices de perigo externo e interno (H, e H,)

O indice de perigo externo (A.,) é uma avaliacdo do perigo da radiacao gama natural. O principal
objetivo é limitar a dose externa de radiacdo gama proveniente de materiais de construcdo a 1
mSv/ano. O H,, deve ser inferior a uma unidade, com o intuito de manter o perigo de radiacao
desprezivel.

Em adicao ao H,,, o radao e os seus produtos de curta-vida, também s&o perigosos para 0s orgaos
respiratorios. O indice de perigo interno (#,) deve ser inferior a uma unidade, a fim de manter o perigo
de radiacdo desprezivel, e proporcionar niveis seguros de radao e seus produtos de decaimento, para
0s 0rgaos respiratorios dos moradores nas suas casas.

O H, e o H, foram determinados através das formulas seguintes:

ARa ATh AK
TR LA S .36
=370 259 4810 [eg. 3-6]
ARa ATh AK
p ke T K 37
185 ' 259 @ 4810 [eg. 3-7]

onde A, A, e A, sdo as atividades especificas do **Ra, ***Th e do “)K, respetivamente, em Bq/kg

(Huda, 2011).

Uma estimativa da percentagem de risco associado ao radao (Hg,) pode ser calculada com base

na seguinte equacao:

HR%: 100 (Hin/Hex_ ]-) [eq 3'8]

a qual é baseada na diferenca entre os indices H,, e H,, explicando que por¢do do perigo é devida ao
decaimento alfa do radao e dos seus filhos, no calculo do 4, estando o seu valor relacionado com a
atividade especifica do **°Ra (diferenca entre o A,.e 0 H,). O célculo do 4, tem em consideracdo que o
?2°Ra decai para o “*’Rn, que pode acumular-se no interior e aumentar o perigo de radiacéo, pelo que
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na equacao do A,, o denominador da atividade especifica do **°Ra, foi diminuido de 370 Bq/kg, para
185 Bg/kg (Krieger, 1981). Esta estimativa negligéncia outros fatores, como padrdes de fluxo de ar,
frequéncia de trocas de ar e porosidade dos materiais de construcao (Beretka e Mathew, 1985). Sendo
assim, o valor de H,, nao representa um valor correto da exalacao de raddo pelo material, pois este
depende de outros fatores como o fator de emanacao, o coeficiente de difusdo de gas, a densidade, a

porosidade e a permeabilidade do material, para alem do seu contetido em **Ra.

3.4. Avaliacao indireta da taxa de dose gama externa absorvida

Como discutido no capitulo 1, a transformacao das atividades especificas em taxa de dose
absorvida utiliza fatores que dependem de uma série de pressupostos dependentes dos modelos
adotados. Os resultados de quatro diferentes calculos recolhidos em Markkanen (1995) e UNSCEAR

(2000) para o caso de locais exteriores sdo apresentados na Tabela 3-3.

Tabela 3-3 - Fatores de conversdo de atividade especifica (Bg/kg) para taxa de dose absorvida (nG/h) no ar
exterior, admitindo uma distribuicdo uniforme de radionuclideos no solo, (retirados de UNSCEAR, 2000 e de
Markkanen, 1995).

Referéncia u Th K U/Th U/K Th/K
Markkanen (1995) 0,470 0,572 0,0421 0,8 11,2 13,6
Beck 1972, citado

em Markkanen 0,430 0,666 0,0422 0,6 10,2 15,8
(1995)
Saito 1995 citado
em Markkanen 0,463 0,604 0,0417 0,8 11,1 14,5
(1995)
UNSCEAR (2000) 0,462 0,604 0,0417 0,8 11,1 14,5

De modo a prever a exposicao da populacdo a radiacdo gama no interior, devido a radioatividade
natural em materiais de construcao, varios modelos referidos como modelos de quarto, tém sido
desenvolvidos nos ultimos 20 anos. Tais modelos tornam possivel calcular a taxa de dose absorvida no
ar interior, devido & radiaco gama, a partir da concentracdo das actividades do U, ?**Th e do “°K nos
materiais de construcao. Os resultados dos modelos principais estao disponiveis na literatura e os seus

parametros estdo sumarizados na Tabela 3-4.
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Tabela 3-4 - Fatores de conversao de atividade especifica (Bg/kg) para taxa de dose absorvida (nGy/h) no ar
interior, considerando um quarto modelo.

Referéncia u Th K U/Th U/K Th/K

Markkanen 0,908 1,06 0,0767 0,9 11,8 13,8

Koblinger 1978
citado em Markkanen 0,922 1,02 0,0779 0,9 10,8 13,1
(1995)

Stranden 1979
citado em Markkanen 0,914 1,1 0,0776 0,8 11,8 14,2
(1995)

Mustonen 1985
citado em Markkanen 0,922 1,1 0,0806 0,8 11,4 13,6
(1995)

Manic et al. (2012) 0,76 0,91 0,07 0,8 10,9 13,0

Como é observado nas tabelas anteriores, as relacdes entre os fatores para as atividades dos
diferentes isdtopos considerados sdo semelhantes. Isto fica evidente na Figura 3-5, que apresenta a
projecdo da taxa de dose absorvida resultante de teores ponderais unitarios (1% K e 1 ppm U e Th)
calculados com base nos fatores indicados em IAEA (2003) para a transformacao de teores ponderais

em Bqg/kg.
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+: Locais exteriores Dose 1% K

Dose 1 ppm U . . . Dose 1 ppm Th

Figura 3-5 - Projecao das doses relativas a 1% K, 1 ppm U e 1 ppm Th com base nos fatores
indicados em IAEA (2003) para a transformacdo de teores ponderais em Bqg/kg e nos fatores de
transformacao de Bqg/kg, para nGy/h, apresentados nas Tabelas 3-3 e 3-4.

Todos estes modelos assumem um equilibrio radioativo nas cadeias do U e do **Th, embora
seja conhecido que o radao (e o térdao) escapam das paredes, e geralmente nao ha um equilibrio geral
nas cadeias. Stranden, numa publicacao de 1979 citada por Risica ef a/. (2001), refere que uma forte
exalacao do radao, pode ser a causa de uma sobrestimacao dos modelos de até 20%.

Outros parametros como as carateristicas geométricas e a massa volumica dos materiais podem
também afetar os valores de taxa de dose absorvida para um determinado conjunto de valores de
atividade especifica. Risica ef a/. (2001) citam um estudo de Koblinger em 1978, onde este autor
defende uma diminuicao da variacao da taxa de dose especifica, associada a variacdo da posicao na
sala e a sua dimensdo. Estes autores propdem uma grande variacdo associada a espessura e
densidade das paredes.

Markkanen (1995) calcula varios fatores de conversdo de atividade especifica em taxa de dose
absorvida para uma pilha de material em funcdo da distancia a pilha de material e da dimensao da

pilha de material. Na Figura 3-6 sdo apresentados os valores desses coeficientes para o **Ra
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apresentados por este autor. E visivel que o efeito do aumento da distancia diminui com o aumento da
area de exposicao, até ao caso extremo em que se considera uma area de exposicao infinita (nesse

caso o coeficiente nao muda com a distancia). Também é visivel que com o aumento da distancia o

efeito do aumento da area de exposicao é maior.

i Area
exposta
:\E\
= 100 —
-
\ L
@
= 25 m?
=
= 10
% \E
f 4 m?
|
S 1 ™| 1 m?
®
-]
(X)
0.1 i
1 10

Distancia (m)

Figura 3-6 - Coeficientes de trasformacao de atividade especifica em taxa de dose absorvida para o
?%Ra considerando uma pilha de material com uma determinada area exposta. A utilizacdo da escala

logaritmica permite a comparacao de proporcoes.

Estes efeitos também podem ser vistos nos coeficientes que Markkanen (1995) publica para
transformacéao de atividade especifica em taxa de dose absorvida para as diferentes paredes do quarto
com dimensdes (em m) 12 x 7 x 2,8. Os valores desses coeficientes sdo maiores para o teto e chao
gue apresentam maior area e estdo mais préximos do ponto para o qual sdo calculados os referidos
coeficientes.

As variacdes de massa volumica dos materiais implicam variacdo da massa (logo da quantidade
de isotopos) por unidade de volume (logo por area exposta para uma determinada espessura). Isso €
visivel nos coeficientes apresentados por Markkanen (1995) para transformacao da atividade especifica
em taxa de dose absorvida numa estrutura com dimensdes (em m) iguais a 12 x 7 x 2,8 e para
diferentes valores de "massa especifica de material de parede" (correspondente ao produto da massa

volimica do material pela espessura e que sera aqui designada por massa por unidade de area), sendo
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assim possivel comparar os resultados de taxa de dose absorvida que serao obtidos para materiais
com determinadas atividades especificas variando a massa volumica e/ou a espessura.

Risica et al. (2001), elaboraram uma analise detalhada da sensibilidade do modelo de Markkanen
(Markkanen, 1995) em relacdo a estes parametros, sendo utilizados os valores médios de energia
gama dos radionuclideos do ?*°Ra e do **°Th, assim como os fatores de conversdo indicados neste
autor. O modelo de Markkanen assume um quarto com as dimensdes 5 x 4 x 2,8 m>; paredes, chéo e
teto com uma espessura de 0.20 m; e densidade 2320 kg/m®. Este modelo tem como pressupostos
uma concentracao activa unitaria do U, Th e do K. O efeito da variacdo da taxa de dose absorvida a 1
m de altura, tendo em conta a posicao no quarto, o tamanho do quarto, a espessura e densidade das
paredes, chao e tecto foi analisada. A presenca de paredes e portas, embora nao consideradas no
modelo de Markkanen, foi também analisada. Os resultados deste autor estdo sumariados na Tabela 3-

5.
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Tabela 3-5 - Efeito das carateristicas do quarto na dose absorvida de acordo com o estudo de Risica ef al.
(2001) baseado no modelo de quarto padrao de Markkanen (1995) com dimensdes (m) iguais a 4 x 5 x 2,8,
espessuras de teto, chdo e parede iguais a 0,2 m e materiais com densidade igual a 2320 kg/m? (referido nesta
tabela por QPM) com excecao da avaliacdo do efeito da presenca de abertura (ver nota de fim de tabela).
Algumas das variacdes indicadas sao estimadas a partir dos graficos apresentadas em Risica ef a/. (2001).

Carateristica .
Efeito na dose
do quarto
Diminuicado da dose préxima de 3 % para um volume igual a 20 % do QPM.
Volume

Aumento da dose em 6 % para um volume 5 vezes superior ao QPM.

Diminuicdo da dose em perto de 30 % para espessura igual a 1/4 da espessura
do QPM.

Espessura dos
limites

(paredes, tecto, Aumento até perto de 6 % para espessura igual a 0,4 m, ou seja, o dobro da

chao) espessura do QPM (com estabilizacao do efeito da espessura a partir desse valor).

Diminuicao algo superior a 30 % no caso de diminuicao da densidade de todos os
elementos em 57 % e perto de metade disso com a mesma diminuicao da
densidade considerando separadamente as superficies verticais e as superficies
horizontais.

Aumento até perto de 7 % para uma densidade superior ao valor considerado no
Densidade QPM em perto de 25 % e perto de metade disso com a mesma diminuicao da
densidade considerando separadamente as superficies verticais e as superficies
horizontais.

(E visivel que a variacdo da dose no sentido de diminuicdo da densidade em
relacdo ao valor do QPM é mais acentuado do que a variacdo no sentido de
aumento da densidade).

P d Diminuicdo de aproximadamente 6 % no caso da presenca de uma abertura
resenca de
b rtg . (porta) com dimensdes (m) iguais a 1,5 x 2 (aproximadamente 3 % da area de
abertura
superficie)

* Neste caso os autores consideram um quarto com 5,4 x 4.8 x 3 m?, trés paredes com espessuras

iguais a 0,8 m e uma parede com 0,2 m construidas com um tufo com densidade igual a 1800 kg/m’

e atividade especifica igual a 200 Bq/kg para %°Ra, 400 Bq/kg para %** Th e 1000 Bq kg para “K.

Risica et a/. (2001) modelaram também o efeito da posicdo em relacdo ao centro do quarto,
referindo um aumento da dose com a diminuicao da distancia as paredes mais longas (até 10% para

distancias iguais ou superiores a 1 m).
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Em termos de avaliacdo dos materiais pretende-se avaliar a contribuicdo em excesso resultante
desses materiais (em relacao a situacdo em que os materiais nao sao utilizados) pelo que para efeitos
de avaliacao da dose por um determinado periodo de tempo deve ser retirada a dose do fundo regional
(ver Markkanen, 1995). Em funcdo dos resultados obtidos serdo considerados varios cenarios para a

contribuicdo do fundo regional no capitulo 4.

3.5. Dose efetiva externa

Como referido no capitulo 1, para efeitos radiolégicos a dose absorvida é transformada em dose
efetiva, multiplicando os valores em Gy por fatores de transformacao. Para esse fim, foi considerado
neste trabalho o fator habitualmente considerado (por exemplo Markkanen, 1995) de 0,7 (a dose
efetiva resulta da multiplicacdo dos valores de dose absorvida por este fator) embora que, para
criancas e bebés sdo propostos outros fatores (UNSCEAR, 2000). Em termos de avaliacdo dos
materiais considera-se a contribuicdo em excesso para a dose absorvida (ver seccao anterior).

A perspetiva habitual &€ multiplicar ainda este valor pelo fator de ocupacdo que correspondera ao
tempo em que os materiais poderdo incidir sobre as pessoas. O resultado é confrontado com
determinados limites correspondentes a dose efetiva durante um ano. UNSCEAR (2000) considera
fatores iguais a 0,8 para o interior e 0,2 para o exterior. Markkanen (1995) apresenta varias

estimativas de tempo de exposicado e de limites que sdo resumidos na Tabela 3-6.

Tabela 3-6 - Tempo de exposicdo, fatores de ocupacao e limites de dose efetiva por ano, referidos em
Markkanen (1995).

Uso previsto Tempo estimado (h/a) Limite dose (mSv/a)
Habitacoes interiores 7000 1

Ruas e parques infantis 500 0,1

Areas de aterros 150 0,1
Manuseamento de cinzas de turfa 1500 1

Uma perspetiva alternativa que sera experimentada neste trabalho passara por estimar o
numero de horas por ano, necessarias para atingir os limites indicados em Markkanen (1995),
utilizando o fator de 0,7 na conversdo de dose absorvida para dose efetiva na expetativa de que esta

forma de apresentacao possa ser mais facilmente compreensivel pelo publico.

57



3.6. Dose interna

O presente trabalho dedica-se essencialmente a discussao de questdes associadas com a dose
gama externa. Todavia, os resultados de atividade especifica permitem elaborar alguns calculos
relacionados com a dose interna.

Como referido no capitulo 1, pode ser definido um indice alfa (/4,) a partir da atividade especifica

do **°Ra, através da equacdo equacéo [3-9]

ke = Cg,/200  [eq. 3-9]

onde C,, é a atividade especifica do **°Ra (Righi e Bruzzi, 2006). Este indice ¢ assim diretamente
proporcional aos valores de atividade especifica de *°Ra. De acordo com estes autores, para valores de
/, superiores a 1 (portanto valores de #*Ra superiores a 200 Bq/kg) é possivel que o material cause
valores de radao superiores ao limite de 200 Bg/m?. Por outro lado, para valores de **°Ra inferiores a
100 Bqg/kg (valores de /, inferiores a 0,5) é pouco provavel que o material cause teores de radao
superiores aos 200 Bg/m?’.

Em termos de ingestdao e inalacdo de particulas, seguindo os pressupostos expostos em
documentos como Markkanen (1995) e EC 112 (2002), e utilizando a equacado [3-10] para a inalacéo

e a equacao [3-11] para a ingestao.

Dina= €inaPpCpVt  [eq. 3-10]

onde D

ina

é a dose especifica interna por inalagéo, e,, € o coeficiente de dose (transformando Bg em
Sv), A, ¢ a atividade especifica, C, é a massa de poeiras por unidade volume, v é a taxa de inalacao

(volume por unidade de tempo) e fé o tempo de exposicéo.

Ding= €ingApm  [eq. 3-11]

onde 0, € a dose especifica interna por ingestéo, ¢, € o coeficiente de dose (transformando Bg em

Sv), A ¢ a atividade especifica, e /¢ a massa ingerida.
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Para aplicar estas equacdes consideram-se coeficientes que dependem do is6topo e, no caso da
inalacdo, também das dimensdes das particulas (ver Tabela 3-7), os parametros para o

armazenamento interno (dentro de casa) de quantidades moderadas (ver Tabela 3-8).

Tabela 3-7 — Coeficientes de transformacdo de atividade em dose especifica, em uSv/Bq, (adaptado de
Markkanen, 1995). 28U*": U e os seus descendentes, admitindo equilibrio secular. ?*Th*; **Th e os seus
descendentes, admitindo equilibrio secular. 2°U*: U e os seus descendentes, admitindo equilibrio secular,
referidos em Markkanen (1995).

Coeficientes para inalacao (uSv/Bq) Coeficientes para ingestao
Isétopos
1 um 5 um (uSv/Bq)
284+ 49 35 1,5
22Th+ 68 48 1,0
23+ 120 85 2,0

Tabela 3-8 - Parametros para o armazenamento de quantidades moderadas dentro de casa, referidos em EC
112 (2002).

C, (massa de poeira por unidade de volume) 2 mg/m®
v (taxa de inalacéo) 1,2m’/h
m (taxa de ingestao directa) 10 mg/h
t (tempo de exposicao) 1 800 horas
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4. ESTUDOS LABORATORIAIS DAS AMOSTRAS DE GRANITO

Neste capitulo sao apresentados os resultados laboratoriais das amostras, com diferentes graus
de meteorizacéo, colhidas em terrenos cartografados como granito de Braga (Ferreira ef a/, 2000).
Estas amostras sdo numeradas de 1 a 5 (correspondente ao grau de meteorizacdo crescente, de

acordo com a avaliagcdo de campo).
4.1. Caracteristicas petrograficas do granito

As caracteristicas petrograficas seguidamente referidas foram obtidas a partir de um relatorio

inédito e confidencial, cedido por uma empresa que fez o estudo da rocha do local de amostragem.

4.1.1. Microscopia

Com base no relatorio acima referido, microscopicamente, € um granito comum ou monzogranito,
apresentando textura xenomorfica a hipidiomorfica granular, em que a maior parte dos cristais revela

morfologias anédricas a subédricas.

4.2. Comparacao entre o granito de Braga VS. o granito em estudo

4.2.1. Caracteristicas petrograficas

Foi realizada uma comparacao entre o granito de Braga e o granito em estudo (Figura 4-1). Os
dados presentes na Tabela 4-1, referentes as composicdes modais, em percentagem, do granito de
Braga, encontram-se referidos em Dias ef a/. (1992), e os dados referentes ao granito do local de

amostragem, foram retirados do documento acima referido.
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Tabela 4-1- Caracteristicas petrograficas do granito do local de amostragem (amostra menos alterada) e do
granito de Braga. As composicdes modais, em percentagem (%), do granito de Braga (retiradas de Dias ef al,
1992) foram estimadas a partir da rocha total e da composicao quimica dos minerais. As composicdes modais,
em percentagem (%), do granito do local de amostragem, foram retiradas do relatorio inédito acima referido.

Granito do local de Granito de Braga (Dias et

amostragem al,. 1992)

Quartzo 29,6 22,1-27,6

Plagioclase 32,8 27,8 -35,8

Feldspato K 20,8 21,9 - 28,7
Biotite 14,8 6,3-10,8
Moscovite 1,2 55-7,4
Acessorios 0,8* 06-1,0

*: Opacos (ilmenite, rutilo), clorite, apatite, zircdo, monazite, sericite e caulinite.

Quando comparados (Figura 4-1), o granito de Braga e o granito do local de amostragem,
apresentam composicdes modais bastante semelhantes. O granito de Braga apresenta uma
percentagem modal de plagioclase, feldspato K e moscovite, superior a do granito em estudo. Por outro
lado, o granito em consideracao, apresenta uma percentagem modal de quartzo e biotite, superior ao

granito de Braga.

# Granito do local de amostragem

# Granito de Braga (minimo)

11 Granito de Braga (maximo)

(%)

Quartzo Plagioclase  Feldspato K Biotite Moscovite ~ Acessorios

Figura 4-1 - Grafico de barras, comparativo das composi¢cdes modais, em %, entre o granito de Braga (de
acordo com os dados de Dias ef al. (1992) e o granito do local de amostragem.
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4.2.2. Elementos traco e elementos de Terras-Raras (ETR)

Nesta seccdo é realizada uma comparacdo dos teores dos elementos traco e da soma dos
elementos de Terras-Raras, em ppm, sendo considerados os dados obtidos no presente estudo, por
ICP-MS, entre a amostra com menor grau de alteracdo (amostra 1), e os dados presentes em Dias et
al. (1992). Foram utilizados os dados referentes a amostra 1 pois, aquando o processo de
amostragem, esta foi considerada a amostra com menor grau de alteracdo, tendo em conta as suas
caracteristicas macroscopicas, nomeadamente, friabilidade e cor, como descrito no capitulo 3. Quando
comparados (Tabela 4-2), é observavel que, a amostra 1 apresenta um teor de rubidio (Rb) superior ao
granito de Braga (284 e 281 ppm, respetivamente). Nos restantes elementos traco, bem como na
soma de ETR, o granito de Braga apresenta teores médios superiores aos valores obtidos para a

amostra 1.

Tabela 4-2 - Médias dos teores dos elementos traco e soma dos valores dos elementos de Terras-Raras (TR),
em ppm, referentes a amostra 1 (obtidos neste estudo), e ao granito de Braga. Teores dos elementos traco e TR,
da amostra 1 e do granito de Braga, obtidos através da técnica de ICP-MS. Os dados do granito de Braga foram
retirados de Dias ef a/. (1992). DP - Desvio padréo.

Ba Rb Sr Zr Y Soma (TR)
Amostra 1 606 | 284 157 198 | 244 225,6
Média | 758 | 281 238 265 26 295,4
Braga (Dias et al., 1992) | pp 85 33 34 42 3 -

Foi realizado um grafico de correlacao (Figura 4-3) entre os teores dos elementos traco e da soma
dos elementos de TR, da amostra 1 e do granito de Braga. Como é observavel na Figura 4-3, os teores
dos elementos traco e da soma dos elementos de Terras-Raras, em ppm, entre a amostra 1 e o granito
de Braga, mostram uma boa correlacdo, com um coeficiente de determinacéo, R? = aproximadamente

0,97. Saliente-se que o rubidio (Rb), apresenta o maior desvio em relacao a esta reta de regressao.
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Figura 4-2 — Grafico de correlacdo entre os teores, em ppm, dos elementos traco e da soma dos elementos de
Terras-Raras, da amostra 1 e do granito de Braga.

4.3. Amostras de granito com diferentes graus de alteracao

Nesta seccao serao apresentados os resultados laboratoriais obtidos em relacdo as amostras de

granito do local de amostragem, com diferentes graus de alteracéo.

4.3.1. Absorcao de agua

Os valores de absorcao de agua (A,), presentes na Tabela 4-3, variam entre 0,7 % e 8,6 %, par a
amostra 1 e amostra b, respetivamente. Pode ser observado que os valores de absorcdo de agua
confirmam a avaliacdo macroscopica em relacdo a sequéncia do grau de alteracdo, no sentido de que

a amostra 2 apresenta um estado de alteracdo superior a amostra 1, e assim por diante.

Tabela 4-3 - Percentagem de absorcao de agua a pressdo atmosférica (A,). NUmero da amostra corresponde a
ordenacao no campo, de acordo com a avaliacdo macroscépica do grau de alteracdo (numero crescente da
amostra corresponde ao aumento do grau de alteracéo).

Amostra 1 2 3 4 5
A, (%) 0,7 0,8 1,6 3,1 8,6
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4.3.2. Estudos microscopicos

Com o objetivo de ilustrar a presenca de fases primarias com elementos radioativos e comparar
as texturas de amostras com diferentes graus de alteracdo, de modo a confirmar a avaliacdo
macroscopica em relacado a sequéncia do grau de alteracdo das amostras de granito colhidas, foram
realizados estudos microscopicos e obtidas imagens MEV e respetivos espectros de Raios-X, para as
diferentes amostras.

A presenca de fases primarias com elementos radioativos é verificada na Figura 4-3, onde ¢
possivel observar um cristal de monazite, como inclusdo num cristal de biotite (Figura 4-3-A), presente
na amostra 1. A monazite (Figura 4-3-B) é um fosfato, que contém metais e elementos de Terras-Raras,
sendo uma fonte importante de tério. De facto, devido & similaridade do raio idnico entre o U*", o Th* e
o Ca*" e os elementos de Terras-Raras, estes elementos podem ser incorporados na estrutura da
monazite (Marocchi ef a/, 2011), embora o uranio e a silica (SiO,) estejam na sua composicdo em
pequenas quantidades. Através do seu espectrograma (Figura 4-3-C), podemos afirmar que se trata de
uma monazite — Ce (Ce, La, Nd, Th, Y) PO, A presenca de Th na sua composicao torna-a um mineral

considerado radioativo.
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Wi mag O HV det WD | mode |
CEMUP | 10 000 x |15.00 kV| BSED |10.0 mm |Z Cont|

HV | det ‘ WD | mode
CEMUP| 100 x [15.00 kV| BSED |10.0 mm|Z Cont

a'20140515'EDS' EMUP 15 kelf B1 Z2 spcC
CEMUP 15 KeW' B1 £2 LSecs : 50
Lo ]
1.3 — C

0.55 1.20 1.85 2.50 3.15 3.80 4.45 5.10 575 6.40 F.05

Energy - kew

Figura 4-3 - Estudos MEV (Microscépio Eletronico de Varrimento) referentes a amostra 1. (A) - fases
primarias presentes na matriz 1, onde sao visiveis inclusdes de monazite na biotite (B) - cristal de monazite;
(C) - Imagem do espectro de Raios-X, referente a monazite, apresentada em B.

Na amostra 1, ja se observa a alteracdo da plagioclase associada com sericitizacdo, que em
algumas seccdes chega a ser intensa, tal é como referido por Alves (1997) para amostras de granito de
Braga, sem evidéncias cromaticas de alteracao. As seccdes de feldspato potassico mostram alguma
turvacao. Observa-se também cloritizacdo da biotite.

A amostra 2 mostra uma maior abundanica de seccdes de microclina. Nesta amostra ja sao
visiveis fissuras inter e intragranulares coloridas com compostos de ferro, como € ilustrado na figura 4-

4-A, onde € possivel observar a alteracao e fissuracdo da plagioclase.
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\20140515EDSICEMUP ~ 15keV B2 Z6.spc
CEMUP  15keV B2 Z6 LSecs: 50

o o ° B

el i

: T T T T T T
o mag O HV det | WD |mode T T — 055 120 185 250 315 380 445 510 575 640 705

CEMUP| 400 x |15.00 kV|BSED | 9.8 mm |Z Cont 2 Energy - keV

Figura 4-4 — (A) Estudos MEV (Microscopio Eletronico de Varrimento) de um cristal de Plagioclase, na
amostra 2 com produtos de alteracdo em fissuras; (B) Espectro de Raios-X, referente ao produto de alteracdo
indicado em (A).

Nas amostras 3 e 4 a alteracdo desenvolve-se notavelmente na plagioclase e observa-se uma
maior abundancia de fissuras inter e transgranulares. Algumas seccoes de microclina mostram uma
turvacao mais acentuada.

A amostra 5, a mais alterada, apresenta varias fissuras transgranulares (Figura 4-5-A), seccdes de
plagioclase quase totalmente metassomatisadas pelos produtos de alteracdo (Figura 4-5-C, D, e E),
que mostra a relacdo Al/Si expectavel para a caulinute), e alguma meteorizacdo da biotite
correspondente a separacao ao longo dos planos de clivagem.

Tal como os valores de absorcdo de agua, os estudos microscdpicos, suportam a avaliacdo

macroscopica em relacao a sequéncia do grau de alteracao.
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L] mag O HV | det | mode | '—5,9H’T'_"
CEMUP| 1 300 x |15.00 kV|BSED | 9.9 mm |Z Cont B5

120140515EDSICEMUP ~ 15keV  B5 Z3spc 120140515EDS'CEMUP  15keV  B5 Z2.5pc
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Figura 4-5 - Estudos MEV da amostra 5, (A) matriz com evidéncia para as fraturas intergranulares; (B)
plagioclase e produtos de alteracao; (C) espectro da plagioclase; (D) e (E) — espectros dos produtos de
alteracao.
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4.3.3. Analise por espectrometria - y

As atividades especificas do 2®U (**°Ra), do 2*°U, do ***Th e do “°K, e respetivos isétopos-filho

resultantes das suas séries de decaimento, foram medidas nas 5 amostras de granito com diferentes

graus de alteracao, através da espectrometria - v, usando um detetor HPGe, estando os resultados na

Tabela 4-4.

Tabela 4-4 - Atividades especificas (e respetivos erros, entre parénteses), em Bq/kg, dos elementos radioativos
0K, 28U, #7Th, e respetivos isétopos-filho, resultantes das suas séries de decaimento radioativo, das 5 amostras
de granito com diferentes graus de alteracao.

Isotopo Amostra
1 2 3 4 5

wK 1305 + 60 2080 + 87 1681 + 72 1570 + 68 1567 + 65
222Th 95+4 34 +2 70+5 202 £ 10 202 £ 8
23\ 95+4 34 +2 70+5 202 £ 10 202 £ 8
212Bj 105+ 8 32+4 76 +6 223+ 12 225+ 15
212Ph 100+ 4 35+2 753 219+9 221+ 10
23] 139 + 29 71+ 16 114 + 25 70 £ 15 110 £ 22
24Th 139 + 29 71 +16 114 + 25 70+ 15 110 + 22
z4Pg 128 + 30 81+14 126 + 19 75+5 144 + 30
235 10+ 2 6+2 7+1 - h+1
24 137 +6 72 +3 116 £ 5 73+4 89+4
24Bj 131+6 73+11 111+5 71+ 4 87+3
214Pp 137 +6 72 +3 116 £ 5 73+4 89+4
210Pp 145+ 8 81+8 118 + 12 78 +5 90 +7
133Cg

157Cs

21Am

Sob o pressuposto da auséncia de um equilibrio secular entre o 2®U, o ***Th e os seus produtos

de decaimento, as atividades especificas de cada radionuclideo e respetivos isotopos-filho, nas 5

amostras de granito com diferentes graus de alteracao, estdao presentes nas Tabelas 4-5 e 4-6,

respetivamente.
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Tabela 4-5 - Atividades especificas, e respetivos erros, em Bqg/kg, dos elementos pertencentes a série de
decaimento do 28U, nas diferentes amostras analisadas.

Isétopo Amostra
1 2 3 4 5
2 139+ 29 71+ 16 114 + 25 70 £ 15 110+ 22
24Th 139+ 29 71+ 16 114 + 25 70 15 110 + 22
2Pa 128 + 30 81+14 126 + 19 75+5 144 + 30
2 137 +6 72 +3 116 +5 73+4 89+4
24Ph 137 +6 72 +3 116 +5 73+4 89+4
24Bj 131 +6 73+11 111 45 71+4 87 +3
210Ph 145+ 8 81+8 118 +12 78 +5 90 +7

Tabela 4-6 - Atividades especificas, e respetivos erros, em Bq/kg, dos elementos pertencentes a série de

decaimento do ?*?Th, nas diferentes amostras analisadas.

Amostra
Isétopo
1 2 3 4 5
2:Th 95+14 34+2 70+ 5 202 £ 10 202+ 8
28f\¢ 95+14 34+2 70+ 5 202 £ 10 202 +8
212Bj 105+8 32+4 76+6 223+ 12 225+ 15
212Pp 100+ 4 35+2 75+3 219+9 221 £ 10

De forma a investigar as condicdes de equilibrio entre o **®U, o **Th e os seus produtos de
decaimento, foram calculados os racios de atividade especifica entre os diferentes elementos-filho e o

elemento-pai, das séries de decaimento do #*U e ***Th, estando presentes nas Tabelas 4-7 e 4-8,

respetivamente.
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Tabela 4-7 - Racios de atividade especifica entre os diferentes elementos-filho e o elemento-pai, da série de
decaimento do 28U, nas diferentes amostras analisadas.

Amostra
Racio

1 2 3 4 5
24Th/z: 1 1 1 1 1
24Pg /28| 0,92 1,14 1,11 1,07 1,31
2] [238]) 0,99 1,01 1,02 1,04 0,81
24Ph />l 1 1,01 1,02 1,04 0,81
24Bj /238l 0,94 1,03 0,97 1,01 0,79
210Phy /235 1,04 1,14 1,04 1,11 0,82

O racio »*U/**U detetado nas 5 amostras dos granitos estudados é aproximadamente 1, com
excecao da amostra 5, sugerindo que ambos os radionuclideos de uranio estdo em equilibrio secular. O
valor 0,81 do racio 2*U/?**U encontrado na amostra 5 indica um empobrecimento do ***U em relacdo
ao *®U, significando que os diferentes nuclideos de uranio estdo em desiquilibrio. Este
empobrecimento pode ser justificado por uma lixiviagao do **U, pois 0 2*U pode ser preferencialmente
lixiviado da rocha. O maior estado de alteracao da amostra 5 em relacao as restantes amostras, pode
justificar o seu empobrecimento em #*U.

O racio #*Bi/**U é, mais uma vez, aproxidamente 1 em todas as amostras, com excecdo para a
amostra 5 (***Bi/***U = 0,79). O empobrecimento da amostra 5 em #*Bi em relacdo ao **®U significa
que os diferentes nuclideos ndo estdo em equilibrio secular. O valor 0,79 do racio 2*Bi/**®*U é inferior
ao valor 0,81 do racio ?*U/?*®U, o que demonstra um empobrecimento de is6topos desta amostra.
Este empobrecimento pode ser justificado, como acima referido, pela lixiviagdo do **Ra da matriz da
rocha ou pela fuga do #*Rn, como gas nobre, para a atmosfera, diminuindo a atividade de uranio na
amostra 5. O maior estado de alteracdo da amostra 5, justifica a possivel lixiviacdo do **Ra, e o
aumento da porosidade da amostra, associado ao maior estado de alteracéo favorece a fuga do #Rn

para a atmosfera.
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Tabela 4-8 - Racios de atividade especifica entre os diferentes elementos-filho e o elemento-pai, da série de
decaimento do 2*2Th, nas diferentes amostras analisadas.

Amostra
Racio
1 2 3 4 5
2spc/22Th 1 1 1 1 1
22Bj/22Th 1,11 0,94 1,09 1,10 1,11
22Ph /2:Th 1,05 1,03 1,07 1,08 1,09

Os racios “®Ac/#?Th, *Bi/***Th, ***Pb/**Th calculados sdo aproximadamente 1 em todas as
amostras de granito analisadas, sugerindo que todos os nuclideos pertencentes a série de decaimento

do #*?Th estao em equilibrio secular.

Sob o pressuposto da existéncia de um equilibrio secular entre 0 22U, 0 #*Th e 0 “°K e os seus
produtos de decaimento, as atividades especificas de cada radionuclideo, nas 5 amostras de granito

estudadas, com diferentes graus de alteracao, estao representadas na Tabela 4-9.

Tabela 4-9 - Atividades especificas (e respectivos erros), em Bq/kg, dos isotopos radioativos 2*%U, #**Th e “K,
nas 5 amostras de granito estudadas.

Amostra 2:J (Bq/kg) 2:Th (Bq/kg) «K (Bq/kg)
1 139 + 29 95 +4 1305 + 60
2 71+ 16 34+2 2080 + 87
3 114 + 25 70 +5 1681 + 72
4 70+ 15 202 + 10 1570 + 68
5 110 + 22 202 + 8 1567 + 65

As concentracdes dos radionuclideos na generalidade das amostras estdo acima dos valores da
média mundial para os materiais de construcdo, sendo estes 50, 50 e 500 Bq/kg para o U, **Th e
0K, respetivamente (UNSCEAR, 2000). A excecéo foi encontrada para a atividade especifica do **°Th,
na amostra 2 (34 + 2 Bqg/kg).

Considerando as indicacdes de EC 112 (EC, 1999), as amostras 1, 3 e 5 ultrapassariam o limiar
superior da normalidade para o *°Ra (100 Bqg/kg), as amostras mais alteradas ultrapassam este limiar
do tdrio (também 100 Bg/kg ) e mesmo o limiar a partir do qual se consideram concentracdes
aumentadas (“enhanced concentrations”) para o **Th (200 Bq/kg). A amostra 2 ultrapassa o limiar
superior de normalidade (1000 Bg/kg) e o limiar da concentracdo aumentada (1500 Bqg/kg) para o

K. Os valores destas amostras estdo acima dos valores considerados tipicos por EC 112 (EC, 1999)
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para a pedra natural (60, 60 e 640 Bq/kg para o0 *Ra, #?Th e “K, respetivamente), mais uma vez
com excecao da amostra 2. Todavia, todas as atividades especificas ficam bastante abaixo dos valores
superiores encontrados em EC (1999) para a pedra natural (500, 310 e 4000 Bq/kg para o 2**U, **’Th
e “K, respetivamente).

Como é possivel observar na Tabela 4-9, o valor mais elevado para a atividade especifica do U
foi encontrado na amostra 1 (139 + 29) e o valor mais baixo de atividade especifica medido foi de 70 +
15 Bg/kg, na amostra 4. Para o *2Th, o valor maximo de atividade especifica foi 202 + 10 Bq/kg nas

amostra 4 e 5; e 0 minimo observado foi 34 + 2 Bg/kg, na amostra 2.

250 1 238U
5 232Th
= 200 -
&
Q
(1]
S 150 -
S
Q
& ‘
Q
-]
“ }
s
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O T T T T T T T T T 1
0 1 2 3 4 5 6 7 8 9 10
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Figura 4-6 - Grafico de dispersdo da atividade especifica do ?*U e do #**Th, nas 5 amostras de granito

analisadas, em funcéo dos valores de absorcao de agua (A,).

Utilizando os fatores de conversao dos radionuclideos de teor ponderal, para atividade especifica,
em Bqg/kg, (Tabela 4-10) presentes em IAEA (2003), foram calculados os teores de U e Th, nas cinco

amostras de granito com diferentes graus de alteracdo analisadas neste estudo (Tabela 4-11).

Tabela 4-10 - Fatores de conversao dos radionucideos de teor ponderal para atividade especifica, em Bg/kg,
(retirado de IAEA, 2003).

Teor ponderal Bq/kg
1% K in rock 313 “K
1 ppm U 12,35 ***U ou **°Ra
1 ppm Th 4,06 #*Th
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Tabela 4-11- Teores de U e Th, em ppm, calculados através dos fatores de conversdo presentes em IAEA
(2003) e as ativades especificas obtidas por espectrometria — vy, nas cinco amostras de granito analisadas, com

diferentes graus de alteracao.

Amostra Th (ppm) U (ppm)
1 23,40 11,26
2 8,37 5,75
3 17,24 9,23
4 49,75 5,67
5 49,75 8,91

Para 0 *K, o valor mais baixo de atividade especifica foi de 1305 + 60 Bg/Kg na amostra 1,

enquanto o valor maximo foi observado na amostra 2, com 2080 + 87 Bqg/kg.
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Figura 4-7 - Grafico de dispersao da atividade especifica do *°K, em Baq/kg, nas cinco amostras de granito

analisadas, com diferentes graus de alteracao.

Utilizando novamente os fatores de conversdo de teores ponderais para atividade especifica, em
Ba/kg, (Tabela 4-10) presentes em IAEA (2003), foi calculada a percentagem de K, nas cinco amostras

de granito analisadas (Tabela 4-12).
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Tabela 4-12 - Percentagem (%) de K, calculada através dos fatores de conversdo de teores ponderais,
presentes em IAEA (2003), e a atividade especifica do “°K, em Bq/kg obtida para as cinco amostras de granito
analisadas, através do método de espectrometria - .

Amostra 1 2 3 4 5
%K 417 6,65 5,37 5,02 5,01

Como é possivel observar na Tabela 4-12, a maior percentagem de K foi encontrada na amostra 2
(6,65 %), e a menor percentagem de K foi encontrada na amostra 1 (4,17 %).

Geralmente, a perda de K de um granito é controlada pela alteracdo do feldspato K. Como os
fenocristais de feldspato K sao relativamente resistentes a meteorizacdo, o conteido em K pode
aumentar nos primeiros estagios da meteorizacao, como resultado da remocao dos minerais mais
facilmente alterados, como a plagioclase, e minerais maficos (Dickson & Scott, 1997). A biotite
também mostra alguma estabilidade ao longo das amostras consideradas (sendo observada
meteorizacdo na amostra 5). Os maiores valores de K, nas amostras de granito mais alteradas, em
relacdo a amostra 1, podem ser justificados por uma menor perda de K, em relacdo a diminuicdo da
massa total da amostra. Adicionalmente a variabilidade do K podera ser influenciada por um efeito de
escala neste granito porfirdide em termos de volume das amostras analisadas em relacdo a presenca
de fenocristais. Em relacdo a isto podera lembrar-se o comportamento do Rb (que tende a ter um
comportamento semelhante ao do potassio) na comparacao dos elementos traco da amostra 1, com os

dados médios de Dias et a/. (1992) apresentada na Figura 4-3.
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Foi realizada uma comparacéo das atividades especificas médias do **U, %?Th e do*’K presentes
nas amostras de granito em estudo (Tabela 4-9), com outros granitos regionais bem como, com outros

granitos estudados a nivel mundial (Tabela 4-13).

Tabela 4-13 - Atividades especificas médias, do °U, #?Th e “°K, em Bq/kg, nas amostras de granito
estudadas, com diferentes graus de alteracéo e de outros trabalhos conduzidos a nivel nacional e mundial.

Granito Pais 23 22Th wK Referéncia
Granitos Mundial 19-150 | 12-127 | 360-1800 Alnour et al. (2012)
Amostra 1 Portugal 139 95 1305 Presente estudo
Amostra 2 Portugal 71 34 2080 Presente estudo
Amostra 3 Portugal 114 70 1681 Presente estudo
Amostra 4 Portugal 70 202 1570 Presente estudo
Amostra 5 Portugal 110 202 1567 Presente estudo
Sameiro Portugal - 118** 1190*** Simdes, P.P. (2000)
Braga Portugal - - 1284*** Dias et al. (1992)
Gonga Portugal - - 1268*** Dias et al. (1992)
Celeiros Portugal - - 1398*** Dias et al. (1992)
Briteiros Portugal - - 1356*** Dias et al. (1992)
Outros granitoides | (NE, Portugal) 1;61‘;?:* Dias et al. (1992)
Vila Pouca de Aguiar | Portugal | 67 | 68 | 1128** Martms(’z'g'océf' etal
Pedras Salgadas | Portugal | 96 | 70" | 1206 Mamns(’zg'(%f; etal
Aguas Frias Portugal 106* 69** 1058*** Martins(,ZIE)I.OCS.)B. etal
Am:lg:zo”éo Portugal | 154 | 132 1189 Martins ef a/, (2010)
Amarante alterada Portugal 169 114 1096 Martins et al. (2010)

*. k%

;** *** _Valores calculados, usando os fatores de conversao de teor ponderal, de % K, e ppm de U e
Th, presentes em IAEA (2003), para atividade especifica, em Bq/kg,

Todas as cinco amostras de granito analisadas, apresentam valores de atividade especifica para o
%8, dentro do intervalo mundial para granitos (19 - 150, Bg/kg), indicado por Alnour et a/. (2012).
Relativamente a atividade do #*?Th, apenas as amostras 4 e 5, apresentam valores superiores ao

intervalo mundial para granitos (12 - 127, Bqg/kg), indicado por Alnour et a/. (2012). Para a atividade
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especifica do K, apenas a amostra 2, apresenta valores superiores ao intervalo mundial para granitos

(360 - 1800, Bg/kg), indicado por Alnour et al. (2012).

A atividade especifica do *°K nos diferentes granitoides regionais, foi calculada utlizando os valores
de % de K,0, e os respetivos desvios padréo, presentes em Dias ef al. (1992), e comparadas com a
amostra 1 do granito do presente estudo (Figura 4-8). Os dados relativos a amostra 1, foram obtidos
por espectrometria - y. Foram utilizados os dados referentes @ amostra 1 pois, aquando o processo de
amostragem, esta foi considerada a amostra com menor grau de alteracao, tendo em conta as suas

caracteristicas macroscopicas.
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Atividade especifica do *°K (Bq/kg)

900

Sameiro Celeiros Braga Gonca Briteiros Amostra 1

Figura 4-8 - Valores de atividade especifica do K, associada & variacao da % K,0, considerando os
valores médios, mais ou menos dois desvios padrao, usando os fatores de conversdo de teor ponderal,
em %, para atividade especifica do *°K, em Bq/kg, presentes em IAEA (2003). Para a amostra 1, foram
utilizados os valores de atividade especifica do *°K, mais ou menos o erro associado, em Bag/kg,

obtidos através da técnica de espectrometria - vy.

O valor médio, mais elevado, para a actividade especifica do *°K foi encontrado no granito de
Celeirds (1398 Bg/kg), seguido pelo granito de Briteiros (1356 Bq/kg). O granito de Braga apresenta

um valor médio muito proximo, em relacdo a amostra 1 (1284 Bq/kg e 1305 Bq/kg, respetivamente).
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4.3.4. Método de ICP-MS

A medicdo da concentracdo de U e Th (em ppm) nas amostras de granito do presente estudo,
com diferentes graus de alteracao, foi realizada apds uma digestao acida, no Thermo Element 2, num
plasma acoplado de espetrometria de massa, indutivo de alta resolucao, através do método de ICP-MS,

estando os resultados presentes na Tabela 4-14.

Tabela 4-14 - Teores, em ppm, das concentracdes de U e Th nas amostras de granito estudadas, com
diferentes graus de alteracao.

Amostra U (ppm) Th (ppm)
1 10,9 25,5
2 6,7 10,5
3 8,8 18,1
4 58 57,4
5 7,2 56,7

Utilizando os fatores de conversdao de teor ponderal, em ppm, para atividade especifica, em
Bq/kg, (Tabela 4-10), indicados no IAEA (2003), foram calculadas as atividades especificas do **U e
do #*?Th, sendo comparadas na Tabela 4-15, com os resultados obtidos pela espectrometria - y. Os
resultados das duas técnicas mostram uma boa correlacdo, com um coeficiente de determinacdo R? de
aproximadamente 0,85 para o U e de 0,99 para o ?*?Th (Figura 4-10).

Tabela 4-15 — Atividade especifica (mais ou menos erros associados), em Bq/kg, dos radioelementos U e

#2Th, obtidas por espectrometria - y e calculadas a partir dos resultados do ICP-MS, utilizando os fatores
indicados em IAEA (2003).

Actividade especifica do =:U Actividade especifica do =:Th
Amostra ICP-MS Espectrometria - y ICP-MS Espectrometria - v
1 134,6 139 + 29 103,5 95+ 14
2 82,9 71 +16 42,4 34+2
3 108,8 114 + 25 73,2 70+ 5
4 71 70+ 15 233 202 + 10
5 89,2 110 £ 22 230,2 202 + 8
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Figura 4-9 - Correlacdo entre as medices de atividade especifica, em Bq/kg, do U (a) e do ***Th (b), obtidas
através dos métodos de espectrometria - y e ICP-MS.

A maior dispersao no grafico de correlacao entre as medicoes de atividade especifica, em Bqg/kg,
do **®U, estara possivelmente ligada a um desequilibrio na sua cadeia de decaimento, devido as razdes
acima referidas. As amostras 2 e 5 sdo as que mais se afastam da linha de tendéncia (Figura 4-10-a).
Os valores de atividade especifica para o **U, nas amostras 2 e 5, apresentam os valores mais
dispares entre os diferentes métodos. Na amostra 2, o valor de atividade especifica para o **®*U, obtido
pelo método de ICP-MS, é bastante superior ao valor obtido por espectrometria - v (82,9 e 71 Bq/kg
para o0 método de ICP-MS e de espectrometria - y, respetivamente). Na amostra 5, o valor de atividade
especifica para o *®U, obtido pelo método de ICP-MS, é bastante inferior ao valor obtido por
espectrometria - y (89,2 e 110 Bg/kg para o método de ICP-MS e de espectrometria - v,

respetivamente).

4.3.5. Mobilidade geoquimica

Nesta seccao sera tentada uma discussao dos resultados geoquimicos com base nas relacdes
entre os parametros de relacdo massa/volume em meios porosos e numa perpestiva de meteorizacao
isovolumeétrica (o que nao sera absurdo no caso de amostras coesas, como as que foram estudadas).

Admitindo que a massa volumica da agua utilizada é igual a 1,00 g/cm® e que o volume de agua

absorvida € um bom estimador do volume de poros, pode considerar-se um relacao simples entre
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massa volumica aparente (p,), absorcdo de agua (A,) e massa volumica do esqueleto sdlido (p,),

indicada em [eq. 4-1].

1/p,=1/p;+ A, (%)/ 100 [eq. 4-1]

Esta relacao permite, admitindo um determinado valor de massa volumica do esqueleto soélido
(p.), obter uma estimativa da massa volumica aparente (p,), a partir dos resultados dos ensaios de
absorcao de agua (A,). Em relacdo ao valor de massa volumica do esqueleto solido (p,), consideraram-
se 0s dados de Bergonha e Sequeira Braga (2002), relativos & porosidade as 48 horas (N,g) € massa
volumica aparente de provetes de granito do Porto, com diferentes graus de alteracdo. A partir desses

dados foi calculado um valor estimado da absorcao de agua (A, ) calculado pela equacéo [eq. 4-2],

Auss (%) = Nyg / p, leq. 4-2]

Foi também obtida uma estimativa da massa volumica do esqueleto solido (p,’), pela equacao [eq.

4-3], utilizando os valores de porosidade as 48 horas (N,;).

ps = po/(1 =Ny (%) / 100)  [eq. 4-3]

Os resultados (Figura 4-10) mostram uma variacdo muito pequena para os valores de massa

volumica do esqueleto solido, sendo o valor mais elevado perto de 2 % superior ao valor inferior.
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Figura 4-10 - Grafico de correlagao entre a estimativa de massa volumica do esqueleto solido (p,’),

em g/cm’ e a absorcao de agua (A,48). Foram utilizados os dados relativos a porosidade as 48 horas
(N,5) e massa volumica aparente (p,), de provetes de granito do porto com diferentes graus de
alteracdo, presentes em Begonha e Sequeira Braga (2002).

O valor minimo das estimativas de massa volumica de esqueleto solido (p.'), assim obtidas foi
igual a 2,60 g/cm?, valor préximo do valor indicado para a caulinite (Klein e Hurlbut, 1999 e Deer et
al., 2000), principal mineral de alteracdo nos granitdides do NW de Portugal (Sequeira Braga et al.,
2002). Considerando este resultado e usando (eq. 4-1), podem calcular-se a partir dos dados de
absorcao de agua (A,) das amostras de granito em estudo, os valores de massa volumica aparente (p,),
destas amostras. Considerando os valores de absorcao de agua (A,) da amostra 5, a qual apresenta o
valor mais elevado de indices de radiacao gama, calculou-se uma massa volumica aparente (p,) igual a
2,38 g/cm’, valor muito préximo do valor minimo encontrado por Begonha e Sequeira Braga (2002),
de 2,34 g/cm? e algo superior ao valor indicado por Sequeira Braga et a/. (2002), para o limite inferior
da massa volumica aparente em amostras de rochas meteorizadas de granitos estudados por estes
autores no NW de Portugal (1,94 g/cm’).

0 assunto podera ser ainda analisado na perspectiva do balanco isovolumétrio da meteorizacao.
Admitindo um processo de meteorizacao isovolumétrico e que a massa por unidade de volume de um

estado mais alterado € inferior a massa por unidade de volume do estado menos alterado. O aumento
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do teor (ponderal) de um elemento quimico do estado menos alterado para um estado mais alterado
indica que, por volume unitario, as perdas em massa desse elemento sao inferiores as perdas de
massa total. Assim sendo a relacdo entre as massas do elemento no estado mais alterado sobre o
estado menos alterado &€ sempre superior a relacao entre a massa total no estado mais alterado sobre
0 menos alterado. Admitindo que nao ha variacdo da massa por volume unitario do elemento quimico
em consideracao entre estes dois estados de alteracao, a relacao entre as massas volumica no estado
mais alterado sobre o estado menos alterado é a inversa da relacdo entre os teores do elemento no
estado mais alterado sobre o estado menos alterado. Se houver diminuicdo da massa do elemento por
volume unitario, a relacéo entre as massas volumicas sera ainda inferior. Se houver uma maior massa
do elemento por volume unitario no estado mais alterado, a relacao entre as massas volumicas sera
superior ao inverso da relacao entre os teores.

O tdrio &€ um elemento muito menos soltvel do que o uranio, apresentando uma solubilidade
extremamente baixa, em agua (IAEA, 2003). Em ambientes supergénicos, a mobilizacdo do tério é
menos suscetivel do que a do uranio. De facto, a solubilidade dos complexos de Th, é geralmente
baixa, excepto em solucdes acidas (Langmuir & Herman, 1980). Sendo assim, a mobilidade
geoquimica do uranio, é bastante superior @ do Th. Como pode ser observado na Tabela 4-14, os
teores de uranio, diminuem com o aumento do grau de alteracdo das amostras de granito estudadas.
De facto, o aumento da porosidade das amostras, associado ao maior grau de alteracdo, permite a
lixiviacdo do U e do Ra, pela agua (0 U e o Ra apresentam maior mobilidade geoquimica, quando
comparados com o Th); podendo ainda favorecer a fuga do ??Rn para a atmosfera.

Consequentemente, admitindo um valor de massa volumica aparente (p,) para a amostra 1, igual
a 2,67 g/cm®, e considerando que a massa de torio por unidade de volume permanece constante entre
as amostras 1 e 5 (ou 4), seria obtido um valor de massa volumica aparente (p,), para a amostra 5,
igual a 1,07 g/cm®(0,4 x 2,67 g/cm’). Valor este, que considerando a relacdo [eq. 4-1] levaria a uma
massa volimica do esqueleto solido (p,) igual a 1,18 g/cm® para a amostra 5 (valor que podemos
considerar absurdo para as amostras em estudo). De acordo com esta analise, os resultados obtidos
indicam que as amostras 4 e 5 sao enriquecidas em torio em relacdo a amostra 1.

Varias possibilidades podem ser colocadas. Por um lado, as amostras poderiam a partida ser mais
enriquecidas em torio, independentemente do processo de meteorizacao (tendo em consideracao a
variabilidade geoquimica do macico de Braga e o efeito de escala da amostragem). Por outro lado as

amostras poderiam apresentar um enriquecimento epigenético em torio associado com circulacao de
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solucdes ao longo das diaclases e fixacao do torio em argilas e hidroxidos de ferro, por remobilizacao
deste elemento a partir de outras zonas do macico ou do encaixante. Este assunto sera retomado no
capitulo seguinte com base nas medicoes de campo.

Ainda em relacdo a este assunto podera ser interessante considerar informacdes das aguas
subterraneas da regido. O estudo de aguas subterraneas na cidade de Braga e seus arredores
imediatos, desenvolvido no ambito do projeto (POCTI/ CTA/ 35600/ 1999 - Efeitos de diferentes fontes
de poluicao na deterioracdo de monumentos construidos com rochas igneas; C. Alves, comunicacao
pessoal, dados inéditos) que os teores em uranio nestas aguas variavam entre 0,016 ppb e 157 ppb,
com uma mediana igual a 0,064 ppb, enquanto que os teores de Th foram em varias amostras
inferiores ao limite de detecdo (0,001 ppb), apresentando uma mediana igual a 0,001 ppb e um
maximo igual a 0,021 ppb. Comparando os teores destes elementos por amostra, os teores em uranio

sao sempre superiores (entre 11 vezes e 2000 vezes).

4.3.6. Racios

Os racios Th/U, em ppm, relativos as amostras de granito estudadas, foram calculados, estando
0s seus resultados presentes na Tabela 4-16. Os valores do racio Th/U obtidos para a amostra 1 (que
sera a mais proxima de representar o granito original), assim como para as amostras 2 e 3, estdo
abaixo do valor do racio Th/U para a crusta continental, indicado por Tzortzis e Tsertos (2004), de 3,0
enquanto que os racios para as amostras mais alteradas é bastante superior (refletindo o efeito dos

processos de meteorizacao). Estas relacdes estdo representadas na Figura 4-12.

Tabela 4-16 - Racios Th/U, em ppm, relativos as amostras do granito em estudo. Racio (1), calculado usando
os dados de actividade especifica, em Ba/kg, obtidos por espectrometria - y e os fatores de convsersao de
atividade especifica, em Bq/kg, para contetdo, em ppm, presentes em IAEA (1998); Racio (2) calculado usando
os valores de contetido, em ppm, obtidos através do método de ICP-MS.

Amostra 1 2 3 4 5
Th/U (ppm) (1) 2,1 1,5 1,9 8,8 5,6

Th/U (ppm) (2) 2.3 1,6 2.1 9,9 7.9
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Figura 4-11 - Comparacao de teores de Th e U, em ppm, na composicdo granitica média e nas
amostras de granito estudadas. As linhas diagonais correspondem ao racio Th/U. A primeira facie, a
preto, corresponde a composicao granitica média, e a segunda facie diz respeito a facie dos granitos em
estudo, com diferentes graus de alteracdo. Sdo observadas diferentes tendéncias em relacdo ao racio
Th/U, nas diferentes facies. Os valores utilizados dizem respeito ao racio (1), apresentado na Tabela 4-

16. Modelo do grafico retirado de Cuney et a/. 1990.

4.4. indices de atividade para materiais de construcio

Os dados utilizados para o calculo dos indices de atividade, para as cinco amostras do granito

estudadas, com diferentes graus de alteracdo, foram os valores de atividade especifica, em Baq/kg,

obtidos através do método de espectrometria - .

4.4.1. Método do radio equivalente (Ra,)

Os valores estimados para 0 método de radio equivalente (Aa,), mais ou menos o erro associado,

em Bg/kg, para as cinco amostras de granito estudadas, com diferentes graus de alteracéo, estdo

representados na Figura 4-12.
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Figura 4-12 - Representacao grafica dos valores de actividade do Ra,, (mais ou menos erros associados), em
Ba/kg, para as cinco amostras de granito estudadas, com diferentes graus de alteracéo.

Os valores de atividade de Aa,, estao no intervalo 280 - 520 Bg/kg. O maior valor de actividade
de Ra,, foi encontrado na amostra 5, € o menor na amostra 2. E observavel, que as amostras mais
alteradas (4 e 5), apresentam maiores valores de atividade de Aa,,. De referir que, apenas as amostras
4 e 5, com 480 e 520 Bqg/kg, respetivamente, excedem o valor maximo permitido de 370 Bg/kg
(Tabela 1-4, retirada de Sonkawadea, 2008). A Figura 4-13 ilustra a correlacdo entre a atividade do
radio equivalente (/a,) e os teores dos elementos traco seleccionados, obtidos por ICP-MS, assim

como a relacdo com teores de potassio estimados, a partir dos dados de atividade do “K.
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Figura 4-13 - Correlacdo da atividade do radio equivalente (Aa,) vs. o teor de elementos traco
selecionados, obtidos pelo método de ICP-MS e de estimativas de %K calculadas a parir dos resultados de
atividade do “’K.
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A Figura 4-13 mostra que, a %K (estimada a partir da atividade do *°K) ndao mostra qualquer tipo
de correlacdo (R? = aproximadamente 0,14) com a atividade de Ra,,. Os graficos dos elementos traco
seleccionados, com excec¢ao do U, mostram uma boa correlacao do #a,, com o Th, Ce e Zr ( R? =
aproximadamente 0,97, 0,94 e 0,96, respetivamente). Todos estes elementos traco sdo constituintes
radioativos comuns em minerais como a allanite e na monazite. A boa correlacdo existente entre os
elementos de Th, Ce e Zr e a actividade do Aa,, sugere a potencialidade destes elementos na

determinacéo dos indices de concentracdo radioativa, em materiais de construcao de pedra (Marocchi

etal, 2011).

4.4.2. indices gama (/)

Os valores estimados para os diferentes indices gama (I, — para materais de construcao; I, - para
ruas e parques infantis; e |, — para aterros), em Bqg/kg, para as cinco amostras de granito estudadas,
com diferentes graus de alteracdo, sao apresentados de seguida. Os valores mais elevados foram

encontrados na amostra 5 e 0os mais baixos na amostra 2.

2.5 1

2.0 -

1.0 ~

OO T T T T 1

A, (%)

Figura 4-14 - Representacao grafica dos valores do |, para materiais de construcao, nas cinco amostras de
granito com diferentes graus de alteracao em funcao dos valores de absorcao de agua.
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Figura 4-15 - Representacéo grafica dos valores do |, para ruas e parques infantis, nas cinco amostras de
granito com diferentes graus de alteracao em funcéo dos valores de absorcao de agua.
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Figura 4-16 - Representacao grafica dos valores do |, para materiais de construcéo, nas cinco amostras de
granito com diferentes graus de alteracao em funcéo dos valores de absor¢éo de agua.
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Os resultados da Figura 4-14 sugerem que todas as cinco amostras de granito estudadas, com
diferentes graus de alteracao, excedem o valor 1, indicado por Markkanen (1995), para o indice gama
(4) de materiais de construcéo (este limite correspondera ao limite de dose equivalente anual de 1
mSv, para materiais utilizados como unidades de alvenaria (“bulk amounts”) nas estruturas, indicado
em EC (1999) ) e ultrapassariam, obviamente, o valor limite para um critério de 0,3 mSv/a. Todavia,
nenhuma das amostras estudadas ultrapassa os limiares indicados em EC (1999) para materiais com
utilizacao restrita (por exemplo revestimentos superficiais) correspondentes a 2 (para o critério de 0,3
mSv/a) e 6 (para o critério de 1 mSv/a). Relativamente aos indices de atividade |1, e |, (Figuras 4-15 e
4-16, respetivamente), nenhuma das amostras de granito estudadas, com diferentes graus de
alteracao, excede o valor 1, indicado por Markkanen, (1995), para os indices gama (4). Os valores de

todos os indices gama (4), mostram valores mais elevados nas amostras mais alteradas.

4.4.3. Dose equivalente anual gonadal (AGED)

Os valores AGED estimada em uSv/ano, para todas as cinco amostras de granito estudadas, com

diferentes graus de alteracéo, foram calculados, estando representados na Figura 4-17.
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Figura 4-17 - Representacéo grafica dos valores de AGED, em pSv/ano, para as cinco amostras de granito

estudadas.
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Os valores de AGED estao no intervalo entre 1015 puSv/ano (amostra 2) e 1676 uSv/ano (amostra
5). Assim, como no Ra,, € observavel que as amostras mais alteradas apresentam valores de AGED
mais elevados (Figura 4-17). Os resultados da Tabela 4-17 indicam que todas as amostras apresentam
valores de AGED superiores, quando comparados com o AGED de uma casa contendo concentracdes

de **°Ra, %Th e *K, idénticas & média mundial do solo (Arafa, 2004).

4.4.4. indices de perigo externo e interno (H, e H,)

Os valores de H, e H,para as cinco amostras de granito estudadas, com diferentes graus de

alteracao, foram calculados, estando representados nas Figuras 4-18 e 4-19, respetivamente.
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Figura 4-18 - Representacao grafica dos valores de H,,para as amostras de granito estudadas, com diferentes
graus de alteracao.
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Figura 4-19 - Representacao grafica dos valores de 4, para as amostras de granito estudadas, com diferentes
graus de alteracao.

O H,, varia entre 0,76 - 1,40 sendo que o valor mais elevado foi encontrado na amostra 5, e o
mais baixo na amostra 2. Os valores de H,, estimados para as cinco amostras de granito estudadas,
sdo inferiores a uma unidade nas amostras 2 e 3 (0,76 e 0,93, respetivamente) e superiores a 1 nas
amostras 1, 4 e 5 (1,01, 1,30, 1,40, respetivamente). O A, estimado varia entre 0,95 - 1,70, sendo
que o valor mais elevado foi encontrado na amostra 5 e e mais baixo na amostra 2. Apenas a amostra
2 apresenta um valor inferior a uma unidade (Huda, 2011). E claramente observavel, como no caso do

FRa,, e do AGED que as amostras mais alteradas apresentam maiores valores de £, e de A,
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4.4.5. Comparacao de indices

A Tabela 4-17 faz um resumo de todos os valores estimados para os indices de atividade atras

calculados.

Tabela 4-17 - Valores medios estimados para os £, Aa,, AGED, H., H,, Hz, nas cinco amostras de granito
estudadas, com diferentes graus de alteracao.

Amostra | |, 1, 1, Ra, (Bq/kg) | AGED (pSv/ano) | H, H, H, (%)
1 1,37 | 0,55 | 0,20 375 1236 1,01| 1,39 | 37,62
2 1,10 | 0,43 | 0,16 280 1015 0,76 | 0,95 | 25,40
3 1,29 | 0,51 | 0,19 344 1173 093] 1,24 | 3321
4 1,77 | 0,70 | 0,25 480 1554 1,30 | 1,48 | 14,60
5 1,90 | 0,76 | 0,27 520 1676 1,40 1,70 | 21,19

Todas as cinco amostras de granito estudadas, com diferentes graus de alteracado excedem o valor
1, indicado por Markkanen (1995) para o |,. Relativamente aos indices |, e I;, nenhuma das cinco
amostras de granito, excede o valor de 1, indicado por Markkanen (1995). Apenas as amostras 2 e 3

mostraram valores de Aa,, inferiores ao valor médio mundial de 370 Bq/kg (Sonkawadea, 2008).

gy
Todas as amostras mostraram valores de AGED superiores, quando comparados ao valor AGED de
uma casa, com concentracdes de “°K, Z2Th e **®*U iguais & média mundial do solo (Arafa, 2004). Para
o indice de perigosidade externa (A.,), apenas as amostras 2 e 3 nao excedem o valor de 1, indicado
por Huda (2011). Para o indice de perigosidade interna (4,), apenas a amostra 2 nao excede o valor
de 1,indicado por Huda, (2011). As amostras 1 e 4 possuem, respetivamente, o maior e menor valor
de atividade especifica de #*®U, das cinco amostras de granito estudadas, apresentando possivelmente,
o maior e menor valor de atividade especifica de *°Ra, respetivamente. Estando o H,, diretamente
relacionado com a atividade especifica, em Bq/kg, do *Ra, é compreensivel que as amostras 1 e 4
apresentem, respetivamente, o maior e 0 menor valor calculado para o H,,

A Figura 4-20 compara os resultados dos diferentes indices, investigando as possiveis correlacdes.
As atividades 370, 260 e 4810 Bg/kg, sao os denominadores utilizados no célculo do H,, e os
parametros utilizados para definir a atividade do radio equivalente (#a,), pelo que, o H,, e o Aa,, estéo
directamente relacionados (R’= 1). Para os restantes indices, os parametros utilizados para definir os

fatores de multiplicacao e os denominadores variam entre os diferentes indices, sendo observada uma

maior dispersao entre si.
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Figura 4-20 - Comparacdes emparelhadas dos resultados dos diferentes indices (l,, Ra,, AGED, H,,, e o
H..) nas amostras de granito estudadas com diferentes graus de alteracéo.
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Figura 4-20 - (Continuacao).
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Figura 4-20 - (Continuacao).

4.5. Estimativa da taxa de dose gama absorvida

Tendo em consideracdo que os fatores utilizados por Markkanen (1995) para o calculo da taxa de
dose gama absorvida, a partir das atividades especificas dependem da massa volumica aparente dos
materiais, considerou-se uma massa volumica igual a 2525 kg/m?®, correspondente & média entre
2670 kg/m’ e 2380 kg/m’.

Markkanen (1995) discute a estimativa da contribuicdo em excesso dos materiais de construcao,
em relacao ao ambiente natural (radiacdo gama Terrestre e cosmica). Para este efeito, & proposto que
a taxa de dose gama absorvida no ar (no interior e no exterior), dos materais de construcdo seja
removida a contribuicdo do fundo natural. Numa perspetiva conservadora foram considerados
diferentes valores de contribuicdo de fundo. O valor mais elevado considerado foi de 238,08 nGy/h,
correspondente a taxa de dose gama absorvida no ar exterior maxima (taxa de dose gama absorvida no
ar exterior média, mais o erro associado), obtida para amostra 5; o valor de 121,75 nGy/h foi também
utilizado e corresponde a taxa de dose gama absorvida no ar exterior minima (taxa de dose gama
absorvida no ar exterior média, menos o erro associado), calculada para a amostra 2; o valor de 71
nGy/h correspondente a contribuicao crustal média indicada por Markkanen (1995); o valor de 49,2
nGy/h, o qual corresponde a taxa de exposicdo minima na cidade de Braga, com base na Carta de

Radiacdo Gama Natural, 1. 200 000 (Figura 2-3), a qual foi subtraido o valor médio mundial de
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radiacdo cdsmica gama, de 30 nGy/h, indicado em UNSCEAR (2010). Este valor & préximo do fundo
indicado em EC 112 (50 nGy/h). Para os outros valores de contribuicao de fundo (calculadas a partir

dos valores de composicao), nao foi subtraida a radiacdo cosmica gama.

4.5.1. Estimativa da taxa de dose gama absorvida em excesso no ar exterior

As estimativas das taxas de dose gama absorvidas no ar exterior, para as diferentes amostras de
granito estudadas, com diferentes graus de alteracao, foram calculadas com base num solo com
dimensdes 20 m x 20 m, a distancia de 1 m, e uma espessura de 0.2 m, indicado por Markkanen
(1995). Tendo em conta o valor considerado de 2525 kg/m?, e uma espessura do solo de 0,2 m, foi
obtido um valor de massa especifica de 505 kg/m? - (2525 kg/m* x 0.2 m). Utilizando os fatores de
conversao dos diferentes radionuclideos, de atividade especifica, em Bq/kg, para taxa de dose gama
absorvida no ar exterior, em pGy/h, correspondentes a uma massa especifica de 500 Kg/m?, indicado
por Markkanen (1995), foram calculados os valores de taxa de dose gama absorvida no ar exterior, em
nGy/h, utilizando as actividades especificas do “’K, do ***Th e do **U, obtidas por espectrometria - 7,
para as cinco amostras de granito estudadas, com diferentes graus de alteracao (Tabela 4-9). Para o
calculo da taxa de dose gama absorvida em excesso no ar exterior, a taxa de dose gama absorvida no
ar exterior média, dos materais de construcao foi removida a contribuicao do fundo natural, estando os
resultados presentes na Figura 4-21. O valor de contribuicdo de 238,08 nGy/h, corresponde a taxa de
dose gama absorvida no ar exterior maxima (taxa de dose gama absorvida no ar exterior média, mais o
erro associado), obtida para amostra 5 nao foi considerado pois, sendo superior aos valores médios de
taxa de dose gama absorvida no ar exterior para as diferentes amostras, foram obtidos valores

negativos de taxa de dose gama absorvida em excesso no ar exterior.
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Figura 4-21 - Valores médios de taxa de dose gama absorvida em excesso no ar exterior, nas cinco amostras
de granito estudadas, com diferentes graus de alteracéo. Valores calculados usando os factores de conversao
de actividade especifica, em Bqg/kg, para taxa dose gama absorvida no ar exterior, em pGy/h, indicados por
Markkanen (1995). Aos valores de taxa de dose gama absorvida no ar exterior, dos materais de construcéo,
foram removidas as contribuicdes de fundo, acima referidas.

Independentemente do valor de contribuicdo e fundo considerado, é observavel na Figura 4-21,
um aumento da taxa de dose gama absorvida em excesso no ar exterior, para as amostras mais
alteradas, e ainda que, o menor e 0 maior valor de taxa de dose gama absorvida em excesso no ar

exterior, foram sempre encontrados nas amostras 2 e 5, respetivamente.

Tabela 4-18 - Contribuicdes médias relativas em %, dos elementos das diferentes séries, para a taxa de dose
gama absorvida em excesso no ar exterior, das amostras de granito estudadas, com diferentes graus de
alteracao. Valores calculados usando os fatores de conversdo de atividade especifica, em Bqg/kg, para dose
gama absorvida no ar exterior, em pGy/h, indicados por Markkanen (1995).

Amostra K (%) 28 (%) 22Th (%)
1 26,70 40,30 33,00
2 62,30 23,90 13,80
3 43,00 32,80 24,20
4 30,90 15,50 53,60
5 28,30 22,40 49,30
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Na amostra 1, os elementos da série do uranio, com 40,30 % apresentam a maior contribuicao
relativa para a taxa de dose gama absorvida em excesso no ar exterior, seguido pelos elementos da
série do Th e o K (33 e 26,70 %, respetivamente). Nas amostras 2 e 3, 0 “°K é o elemento com maior
contribuicdo relativa para a dose absorvida em excesso (62,30 e 43,0 %, respetivamente). Nas
amostras com maior grau de alteracao, amostras 4 e 5, os elementos da série do Th, sado responsaveis
pela maior contribuicao relativa para a taxa de dose gama absorvida em excesso no ar exterior (53,60
e 49,30 %, respetivamente), seguidos pelos elementos da série do K e do U, respetivamente. Apenas
na amostra b, o K e o U tém um peso semelhante para a contribuicao relativa, relativamente a taxa de
dose gama absorvida excesso no ar exterior (28,30 e 22,40 %, respetivamente). Como é visivel na
Figura 4-22, a amostra b, € a que apresenta contribuicoes médias relativas semelhantes as de um solo

de origem ignea, indicado por Amaral (2000), presente na Tabela 2-4.

K (%)

Amaral, (2000} int. 2
E 5} #

1
% et

U (%) " " Th (%)

Figura 4-22 — Grafico ternario das contribuicdes médias relativas, em %, dos elementos U, Th e K, para a
taxa de dose gama absorvida em excesso no ar exterior, para as amostras de granito estudadas (1, 2, 3, 4 e
5) e para os valores médios indicados para solos derivados de rochas intrusivas indicados em Amaral (2000).
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4.5.2. Estimativa da taxa de dose gama absorvida em excesso no ar interior

As estimativas das taxas de dose gama absorvidas no interior, foram calculadas, tendo como base
uma divisao (quarto), indicado por Markkanen (1995), com as seguintes dimensdes: 12 mx 7 m x 2,8
m, e as suas estruturas (paredes, chao e teto) com as seguintes caracteristicas: 20 cm de espessura
de betdo e uma densidade de 2320 kg/m?®. Tendo em conta o valor de 2525 kg/m? considerado para
a massa volumica destas amostras e a espessura de 20 cm de paredes, chao e teto, foi calculada uma
massa especifica do material da parede, de 505 kg/m? (2525 kg/m® x 0.20 m). Utilizando os fatores
de conversdo dos diferentes radionuclideos, de atividade especifica, em Bq/kg, para taxa de dose
gama absorvida no ar interior, em pGy/h, correspondentes a uma massa especifica de 500 kg/m?,
indicado por Markkanen (1995), foram calculados os valores de taxa de dose gama absorvida no
interior, mais ou menos o erro associado, em nGy/h, utilizando as actividades especificas do*’K, do
?2Th e do *®U, obtidas por espectrometria - y, para as cinco amostras de granito estudadas,com
diferentes graus de alteracdo (Tabela 4-9). Para o célculo da taxa de dose gama absorvida em excesso
no ar interior, a taxa de dose gama absorvida no ar interior média dos materais de construcao, foi

removida a contribuicdo de fundo natural, estando os resultados presentes na Figura 4-23.
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Figura 4-23 - Taxa de dose gama absorvida em excesso no ar interior, em nGy/h, nas cinco amostras de
granito estudado, com diferentes graus de alteracdo. Valores calculados usando os fatores de conversdo de
atividade especifica, em Bqg/kg, para dose gama absorvida no ar exterior, em pGy/h, indicados por Markkanen
(1995). Aos valores de taxa de dose gama absorvida no ar interior, foram removidas as contribuicoes de fundo
natural, acima referidas (e indicadas neste grafico).
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Independentemente do valor de contribuicao de fundo natural considerado, & observavel na Figura
4-23, um aumento da taxa de dose gama absorvida em excesso no ar interior, com o0 aumento do grau
de alteracao das amostras, e ainda que o menor e o maior valor de taxa de dose gama absorvida em

excesso no ar interior, foram sempre encontrados nas amostras 2 e 5, respetivamente.

4.6. Doses efetivas externas

Nesta seccdo apresentam-se os valores médios estimados para as taxas de dose efetivas em
excesso no exterior e no interior, (Figura 4-24 e 4-25, respetivamente), em mSv/a, utilizando as [eq. 1-
7 e 1-8], respetivamente para as cinco amostras de granito estudadas. As taxas de dose efetivas em
excesso no exterior e no interior, em mSv/a, foram calculadas usando os valores calculados, de taxas
de dose gama absorvidas em excesso no ar exterior e interior presentes nas Figuras 4-21 e 4-23,
respetivamente. Para ambas as doses efetivas, foi utilizado um fator de 0,7 Sv/Qy, indicado em
Markkanen (1995), para conversdo de dose gama absorvida, em nGy, para dose efetiva, em nSv. Para
a taxa de dose efetiva em excesso no exterior e no interior, foram também considerados os fatores de

ocupacao de 0,2 e 0,8, respetivamente, indicados em UNSCEAR (2010).
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Figura 4-24 - Valores de taxas de dose efetivas em excesso no ar exterior, devido a contribuicao dos materiais
no exterior, para as cinco amostras do granito estudadas, com diferentes graus de alteracao. Valores calculados
utilizando os valores médios da taxa de dose gama absorvida em excesso no ar exterior, presentes na Figura 4-
21, considerando um fator de ocupacao no exterior de 0,2, e um fator de conversdo de 0,7, de dose gama
absorvida (nGy), para dose efectiva (nSv), indicados em UNSCEAR (2010).
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E observavel na Figura 4-24 que as amostras com maior grau de alteracdo, apresentam os mais
valores de dose efetiva anual em excesso no exterior. De facto, independentemente do valor de
contribuicao de fundo natural considerado, as amostras 2 e b, apresentam o menor € o maior valor de

dose efeciva anual em excesso no exterior.
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Figura 4-25 - Valores de taxas de dose efetivas em excesso no interior, para as cinco amostras do granito
estudadas, com diferentes graus de alteracdo. Linha horizontal, a preto, mais espessa, diz respeito ao valor
maximo de dose efetiva anual, de 1 mSv/a, indicado por Markkanen (1995).Valores calculados utilizando os
valores médios da taxa de dose gama absorvida em excesso no ar interior, presentes na Figura 4-23,
considerando um fator de ocupacao no interior de 0,8, e um fator de conversao de 0,7, de dose gama absorvida
(nGy), para dose efetiva (nSv), indicados em UNSCEAR (2010).

Foram também avaliadas as contribuicdes em excesso da dose efetiva resultante das amostras
estudadas considerando diferentes valores de contribuicdo de fundo (ver seccdo anterior).
Independentemente do valor de contribuicdo de fundo natural considerado, é observavel na Figura 4-
25, um aumento da dose efetiva anual no interior, com o aumento do grau de alteracdo das amostras,
isto €, as amostras com maior grau de alteracao, apresentam os maiores valores de taxa de dose
efetiva anual no interior. De facto, as amostras 2 e 5, apresentam o menor e o maior valor de dose
efetiva anual no interior, respetivamente, independentemente do valor de contribuicdo de fundo

considerada.
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Considerando o valor de contribuicdo de fundo de 238,08 nGy/h, correspondente a uma
perspetiva menos conservadora (no sentido em que corresponde ao fundo mais elevado, minimizando,
consequentemente, a importancia da eventual contribuicao dos materiais de construcao), as amostras
estudadas, com excecao da amostra 5, nao excedem o valor maximo de contribuicado em excesso de
dose efetiva anual no interior, de 1 mSv/a, indicado por Markkanen (1995); No caso, em que o valor
de contribuicdo do fundo natural considerado foi de 121,75 nGy/h, apenas as amostras 2 e 3 ndo
excedem o valor maximo de dose efetiva anual no interior, de 1 mSv/a, indicado por Markkanen
(1995). Nas perspetivas mais conservadoras (no sentido em que se considera um fundo mais baixo,
aumentando a importancia da contribuicao dos materiais), em que os valores de contribuicdo de fundo
natural considerados foram de 71 e 49,2 nGy/h, todas as amostras de granito estudadas, excedem o
valor maximo de dose efetiva anual no interior, de 1 mSv/a, indicado por Markkanen (1995).

E possivel comparar os resultados de dose especifica que serdo obtidos para materiais com
determinadas atividades especificas variando a massa volumica e/ou a espessura utilizando os dados
de Markkanen (1995) para coeficientes para transformacao da atividade especifica em taxa de dose
absorvida para um determinado valor de massa especifica por area (seguidamente designados
simplesmente por coeficientes) nesta estrutura e para diferentes valores de "massa especifica de
material de parede" (que sera aqui designada por massa por unidade de area, calculada pelo produto
da massa volimica do material pela espessura, com unidades de kg/m?). Nesta andlise sera
considerado o valor mais baixo entre os considerados neste estudo para a taxa de dose absorvida do
fundo regional (49,2 nGy/h). Como foi apresentado anteriormente, todas as amostras apresentaram
valores de indice de concentracao de atividades para os materiais de construcao (l;) superiores a 1,0
(entre 1,1 para a amostra 2 e 1,9 para a amostra 5). Considerando a amostra 2 e os coeficientes para
500 kg/m? (por exemplo 2500 kg/m?® e uma espessura igual a 0,2 m) teriamos uma dose efetiva anual
igual a 1,1 mSv por ano. Todavia, se forem considerandos os coeficientes para 100 kg/m? (por
exemplo a mesma massa volumica para uma espessura de 0,025 m, préxima do que é comum nas
aplicacdes recentes da pedra natural no interior) seria obtida uma dose efetiva igual a 0,32 mSv por
ano (pouco acima do critério de 0,30 mSv/a). Em relacdo a amostra 5, a consideracao de coeficientes
para 100 kg/m? leva ao calculo de uma dose efetiva igual a 0,7 mSv por ano (abaixo portanto do limite
de 1,0 mSv/a).

No caso de utilizacao restrita dos materiais, nomeadamente como revestimentos, a avaliacao

realizada podera ser considerada conservadora no sentido em que os revestimentos tem algum efeito
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de protecao em relacédo a contribuicdo dos materiais do substrato, pelo que o calculo devera ser feito
considerando 0 excesso em relacdo a contribuicdo desses materiais. Nos calculos de Markkanen
(1995) uma massa por unidade de &rea igual a 50 kg/m? (por exemplo um material com 2 cm de
espessura e 2500 kg/m® de massa voliimica) implicara uma reducdo proxima dos 15% da radiacdo do
substrato. Ja a utilizacio de materiais com massa por unidade de area de 500 kg/m? (por exemplo 20

cm de espessura para 2500 kg/m?) implicaria uma reducao préxima de 90% da radiacao do substrato.

Numa outra perspetiva, foram calculadas estimativas do numero de horas necessarias para
alcancar o valor maximo de dose efetiva anual no exterior de 0,1 mSv valor indicado em Markkanen
(1995) para ruas e parques infantis assim como aterros (Figura 4-26), considerando diferentes
possibilidades de fundo natural. Nessa figura sao apresentados os tempos indicados como tipicos para

estas aplicacdes em Markkanen (1995): 500 h por ano para ruas e jardins infantis e 150 h para

aterros.

5000 -~
>
n 4500 -
f'. 4000 - Amostra 3
o
5 3500 -
o Amostra l
g 3000 -
S 2500 -
® Amostra 2
s 2000 -
g Amostra 2 Amostra 3 Amostra 4
@ 1500 - ﬁmostra;lg X Amostra 1 Amostra 5

t
§ 1000 - Amostra 4 X Amoag X
® 500 Amostra b
.-
= 0 -
49,2 71 121,75
Contribuicao fundo natural (nGy/h)

Figura 4-26 - Numero de horas necessario para alcancar o valor maximo de dose efetiva em excesso no
exterior de 0,1 mSv indicado por Markkanen, (1995), para materiais utilizados em ruas e parques infantis, e em
aterros. Valores censurados na parte superior a 5000 horas. Linhas horizontais, a preto, continua e a tracejado,
dizem respeito a média do numero de horas, consideradas por Markkanen (1995), de ocupacdo de ruas e
parques infantis (500 horas por ano) e de aterros (150 horas por ano). Foi considerado um factor de converséao
de 0,7, de dose gama absorvida (nGy), para dose efetiva (nSv), indicados em UNSCEAR, (2010).
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Como podemos observar na Figura 4-26, nenhuma das amostras de granito estudadas excede o
limite de dose efetiva anual no exterior de 0,1 mSv/a, indicado por Markkanen (1995), para ruas e
parques infantis, nas primeiras 500 horas, e para aterros nas primeiras 150 horas. E ainda observavel,
na Figura 4-26, que com o aumento do grau de alteracdo das amostras, diminui o nimero de horas
necessarias para atingir o valor de 0,1 mSv/a, indicado por Markkanen (1995).

Foram também elaboradas estimativas do numero de horas necessarias para atingir uma
contribuicdo em excesso de 1 mSv (Figura 4-27), limite indicado por Markkanen, (1995) para zonas
interiores, considerando diferentes possibilidades de fundo natural. Sdo também apresentadas, sob a
forma de linhas horizontais, o valor médio de horas por ano (linha horizontal a preto, mais espessa), e
o valor médio de horas por ano, considerando um fator de ocupacao no interior de 0,8, indicado por
Markkanen (1995), (linha horizontal a preto, a tracejado).

E visivel que na situacdo menos conservadora (maior fundo natural) materiais com as
carateristicas da amostra 5 atingiriam o valor de 1 mSv/a, para um fator de ocupacao igual a 0,8.
Considerando um fundo natural de 121,75 nGy/h, correspondente ao menor valor de dose absorvida
no exterior, calculado a partir dos resultados das amostras estudadas, s6 a amostra 2 nédo atingiria o
valor indicado. Para as situacdes mais conservadora (menor fundo natural), todas as amostras
atingiriam o valor de 1 mSv para um factor de ocupacao igual a 0,8.

Os resultados apresentados na Figura 4-27 indicam que nas regides com fundo igual ou inferior a
media crustal (71 nGy), as habitacdes com as carateristicas do '"quarto padrdo" (onde sao
considerados materiais com espessura de 20 cm, correspondendo portanto a unidades de alvenaria ou
"bulk amounts", nas paredes, chao e teto) atingem o valor de 1 mSv para as 7000 horas ou menos.
Para o menor dos fundos calculados com as amostras de granito (121,75 nGy), as amostras mais
alteradas também irdo atingir o limite de 1 mSv para valores inferiores a 7000 horas. Para o fundo

mais radioativo s6 a amostra 5 atingiria o valor de 1 mSv em excesso antes das 7000 horas.
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Figura 4-27 - Numero de horas necessarias para atingir o valor maximo de dose efetiva em excesso no interior,
de 1 mSv/a, indicado por Markkanen (1995). Valores censurados na parte superior a 12000 horas. Linha
horizontal mais espessa, diz respeito a média do numero de horas presente num ano (8766 horas), € linha
horizontal, a tracejado diz respeito @ média do nimero de horas num ano (7000 horas), considerando um fator
de ocupacao de 0,8, indicado por Markkanen (1995). Foi considerado um factor de conversao de 0,7, de dose
gama absorvida (nGy), para dose efetiva (nSv), indicados no UNSCEAR, (2010).

4.7. Dose interna

Além da contribuicdo para a dose externa de radiacao gama estes materiais podem contribuir para
a radiacdo interna pela via da ingestdo/inalacdo de particulas assim como pela emissao de radao
(***Rn, resultante do decaimento radioativo do uranio) e tordo (*°Rn, resultante do decaimento
radioativo do torio). Apesar de nao terem sido realizadas medicdes sobre este ponto, deixam-se
algumas consideracdes com base nos resultados analiticos obtidos.

Em termos de inalacdo/ingestao de particulas solidas, considerando os dados apresentados por
Markkanen (1995) e por EC 122 (2002), foi possivel calcular que as particulas da amostra 5 teriam
uma dose de 36% superior as particulas da amostra 1 no caso de ingestdo e 17% superior no caso da
inalacdo. Considerando os piores cenarios apresentados em EC 122 (2002) para as situacdes de
inalacdo e ingestdo, i.e. 2 mg/m?® de poeiras no ar, taxa de inalacdo igual a 1,2 m® por hora, taxa de
ingestao de 10 mg/h e 1800 horas de inalacao/ingestao, utilizando as respetivas equacdes indicadas

por Markkanen (1995) e apresentadas no capitulo anterior e admitindo para a inalacdo o cenario (pior)
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de particulas com diametro equivalente igual a 1 um, é possivel calcular que todas as amostras
forneceriam valores muito abaixo do mSv/a (o valor mais elevado foi igual a 0,09 mSv para inalacao

para a amostra b), (ver Tabela 4-19).

Tabela 4-19 - Valores de dose efetiva interna por ingestdo e inalacdo, em mSv/a, calculados usando os
fatores de conversao indicados em Markkanen (1995) e os outros parametros, indicados em EC 122 (2002).

Dose efetiva por inalacdo (mSv/a) Dose efetiva por ingestao (mSv/a)
Amostra lpum 5 um
1 0,063 0,044 0,006
2 0,028 0,02 0,003
3 0,048 0,034 0,005
4 0,074 0,052 0,006
5 0,085 0,06 0,007

Em relacdo ao risco de emissao de radao e tordo das amostras analisadas, os dados obtidos
podem ser discutidos em termos dos parametros que influenciam os niveis destes gases (salientando-
se que nao foram feitas medicdes de emissdo de Rn das amostras). Markkanen (1995) apresenta uma
equacao que indica que o excesso de radao no interior causado pelos materiais de construcédo é
diretamente proporcional ao teor em ?°Ra, & massa e ao coeficiente de emanacdo de %*?Rn
(correspondente & fracdo de ?*’Rn que é libertado para o espaco poroso do meio, (ver Schumann e
Gundersen, 1996). Os valores de coeficiente de emanacao podem ser bastante variaveis. Schumann e
Gundersen (1996) discutem os fatores que podem afetar os valores de coeficiente de emanacéo de
222Rn, entre os quais esta a porosidade, no sentido de um aumento do espaco poroso contribuir para o
aumento do coeficiente de emanacao.

Estas consideracdes indicam que, enquanto na amostra 1 existe uma maior concentracdo de ?*°Ra
e uma maior densidade (logo maior massa por unidade de volume), é previsivel que o desenvolvimento
do meio poroso facilite a emanacao do ??Rn nas amostras mais alteradas. Neste contexto podera ser
interessante considerar o exemplo do estudo de Hassan ef a/. (2011) sobre coeficiente de emanacéo
de ?Rn em 11 tipos de granitos onde o maior valor (em condicdes secas) foi perto de 7 vezes superior
ao valor inferior. Consideracdes semelhantes podem ser feitas em relacdo ao **°Rn, sendo que neste

caso as amostras mais alteradas terdo maiores teores de torio.
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Como referido nos capitulos 1 e 3, uma forma de avaliar a perigosidade relativa aos niveis de
raddo consiste no calculo do indice alfa (/4), que mais ndo € do que a comparacao das atividades
especificas do *Ra com um determinado valor de referéncia (200 Bg/kg). Como este indice é
diretamente proporcional aos valores de atividade especifica do ??°Ra, podemos concluir que a amostra
1 apresentara o valor mais elevado de /, e que este indice tera valores mais baixos nas amostras mais
alteradas. Em termos de comparacdo com os valores de referéncia (Righi e Bruzzi, 2006) nenhuma
das amostras estudadas ultrapassa os 200 Bqg/kg de **Ra, as amostras 2 e 4 tém um valor de
atividade especifica de ?°Ra inferior a 100 Bg/kg e as amostras 3 e 5 valores proximos deste limite
inferior. Estes dados apontariam para uma situacao nao muito preocupante em termos de perigosidade

de emissao de radao a partir destes materiais.
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5. MEDIGOES DE CAMPO

Nesté capitulo sdo discutidos os resultados das medicdes de campo realizadas com o
espectrometro descrito no capitulo 3 e nos locais ai descritos. Nas Tabelas 5-1 a 5-4 sdo apresentados
o0s resultados obtidos nas diferentes medicoes, divididos por medicoes realizadas em 2014 no local de
colheita das amostras estudadas no capitulo 4 (terrenos cartografados como granito de Braga; Tabela
5-1), designado por LO; e as medicdes relizadas em 2013 no local L1 (arredores da cidade de Braga,
terrenos cartografados como granito do Sameiro; Tabela 5-2), nos locais L2 a L6 (centro historico da
cidade de Braga, terrenos cartografados como granito de Braga; Tabela 5-3) e no local L7 (terrenos

cartografados como metassedimentos do Silurico; Tabela 5-4).

Tabela 5-1 - Medicdes no local LO (ambiente natural onde foram colhidas as amostras de granito com
diferentes graus de alteracéo, utilizadas nos estudos laboratoriais do capitulo 4). A comparacdo da alteracdo ¢
baseada na avaliacdo de campo. Todas as medicdes foram realizadas no exterior com a sonda em contacto com
a superficie.

= DOSE K U Th
P DESCRICAO
¢ (nGy/h) | (%) | (ppm) | (ppm)
1 Granito menos alterado 135 59 14,3 42,4
5 Granito pouco aIterado.(aAma.reIe'c'ido, mas com marcada 168,7 6 14.3 517
resisténcia fisica)
3 Zona mais alterada gamarelec.imAen’Fo generalizado e clara 143,2 6 11,2 50.1
reducado da resisténcia fisica)
4 Zona semelhante a 3 126,7 6 8,4 48,9
5 Zona mui’Fo mais alterada (ao Ia~d0 de 4; gnjarglegimento 117.4 5.6 7.6 18,2
generalizado, marcada reducao da resisténcia fisica)
6 Grande descontinuidade 169,3 6,4 16,8 49,4
7 Possivel zona de falha (intensamente fraturada e muito 2183 76 15.9 65,5
alterada)
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Tabela 5-2 - Pontos de medicdo no local 1 (arredores do centro da cidade de Braga, terrenos do granito do
Sameiro). P: numero do ponto. Exp.: exposicdo corresponde a exterior (Ext.) ou interior (int.). Ds: separacdo em
relacdo as superficies em que O representa uma medicdo com o sensor em contacto com uma superficie e 1
representa medicdes com o sensor afastado das superficies.

P | EXP. | Ds DESCRICAO DOSE (nGy/h) | K (%) (p:m) (pz':“)
1 Ext. 1 Espaco envolvente 135,2 3,7 11,3 33
2 Ext. 0 Pavimento (no local de L1_1) 167,7 51 11,6 38,2
3 Ext. 0 Bloco pedra 189,5 6,3 15 30
4| Bt 0 Junta de argamassa (parede de 1826 6.2 15.9 321
L1_3)
5 Ext. 0 Reboco (parede de L1_3) 180,9 5,5 11,8 40,5
6| Int. |0 Pavimento 240 6,9 15,9 50
7 Int. 1 Mesma construcdo de L1_6 203,2 6,4 13,7 38,5
8| Int. |0 Pavimento 227,1 7,5 13,8 442
9 Int. 1 Mesma construcdo de L1_8 226,6 8,5 13,7 42,1
10| Int 0 Gravilha (mesma construcao de 227.2 71 16 397
L1_§)
11} Ext. | O Reboco 153,4 5 9,6 34,8
12 Ext. | 0O Pavimento 159,7 5,9 11 32,7
13| Ext. | O Afloramento granito Sameiro 163,8 47 10 41
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Tabela 5-3 - Pontos de medicéo nos locais 2-6 (zona central da cidade de Braga, terrenos do granito de Braga).
L: local. P: nimero do ponto. Exp.: exposicdo corresponde a exterior (Ext.) ou interior (int.). Ds: separacdo em
relacdo as superficies em que O representa uma medicdo com o sensor em contacto com uma superficie e 1
representa medicdes com o sensor afastado das superficies.

L| P | EXP. | Ds DESCRICAO (I[l)gyilli) (:/i ) (p:m) Th (ppm)
21 1 Ext. 0 Pavimento (espaco envolvente) 187,9 6,4 11,1 41
21 2 Ext. 1 Mesmo ponto de L2_1 175,4 5,7 13,8 31,8
21 3 Ext. 0 Pavimento (espaco envolvente) 152,2 6,5 10,9 28,8
2| 4 Ext. 1 Mesmo ponto de L2_3 157,3 5,6 12,4 30,9
21 5 Ext. 0 Afloramento granito Braga 213,3 6,8 16,1 41,6
2| 6 Ext. 0 Pedra parede 211,8 6,9 13,2 47,7
ol 7 Ext. 0 Junta de argamassa (parede de 199 3 6.7 133 441
L2_7)

2| 8 Int. 0 Pavimento Piso R/C 211,9 5,8 12,4 48,5
21 9 Int. 1 Mesmo ponto de L2_8 215,3 59 12,8 48,5
2| 10 Int. 0 Pavimento 1.° andar 178,5 51 13,7 351
2| 11 | Int 0 Pavimento 2.° andar 149,3 4,5 15,2 20,4
2 12 Int. 1 Mesmo ponto de L2_11 159,2 5 15,8 21,7
21 13 Int. 0 Pavimento 3.° andar 146,7 4,7 12,7 25,7
3] 1 Int. 0 Pavimento R/C 239,6 7,1 12,7 58
3] 2 Int. 1 Mesmo local de L3_1 213,8 6,4 11,6 53,4
3] 3 Int. 1 Pavimento 1.° andar 180,9 5 11,3 43
3] 4 Int. 1 Pavimento 2.° andar 191,7 5,4 12,5 46,8
3] b5 Int. 1 Pavimento 3.° andar 198,9 5,7 12,1 46,2
3] 6 Int. 1 Pavimento 4.° andar 199,4 55 12,1 46,4
31 7 Int. 1 Pavimento 5.° andar 133,5 3,9 9,3 31,6
41 1 Int. 0 Pavimento 2145 6 12,5 43,6
4 2 Int. 1 Mesmo local de L4_1 197.,4 5,7 12,5 45,1
4 3 Int. 0 Pavimento 127.,5 3,5 8,4 29,3
4 4 Int. 1 Mesmo local de L4_3 94,7 2,7 6,2 21,3
4| 5 Int. 1 Antiga lareira 252,2 7,5 14,2 57,6
51 1 Int. 0 Pavimento 191,8 6,6 15,3 33,4
5| 2 Int. 1 Mesmo local de L5_1 214,8 6,5 14,1 42,3
6] 1 Int. 0 Pavimento 189,5 5,2 12,2 30,9
6 2 Int. 1 Mesmo local de L6_1 204,6 5,6 14,5 43,6
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Tabela 5-4 - Pontos de medicdo no local 7 (arredores do centro da cidade de Braga, terrenos
metassedimentares do Silurico). P: nimero do ponto. Exp.: exposicdo corresponde a exterior (Ext.) ou interior
(int.). Ds: separacdo em relacdo as superficies em que O representa uma medicdo com o sensor em contacto
com uma superficie e 1 representa medicdes com o sensor afastado das superficies.

P | EXP. | Ds DESCRICAO DOSE | K U Th
(nGy/h) | (%) | (ppm) | (ppm)

1 Int. 1 Diviséo 258,1 7,3 | 146 60,3
2 Int. 1 Entrada galeria 272,1 7,7 17,2 59,2
3| Int 1 Galeria 259,5 | 7,1 15,7 60,7
4 Int. 1 Galeria 259,6 7,9 13,8 58,8
5 Int. 1 Galeria 255,4 7,6 14,5 59,8
6 Int. 1 Galeria 255,8 8,2 15,8 54.8
7 Int. 1 Galeria 250,2 7,2 18 52,3
8 Int. 1 Galeria 241,1 7,2 17 50,2
9 Int. 1 Galeria 249,4 7,4 15,3 51,9
10 | Int. 1 Galeria 2479 | 7,7 | 141 57,3
11| Int 1 Galeria 261 7,7 | 156 55

12 | Int. 1 Galeria 2569 | 7,5 | 155 55,7
13| Int 1 Galeria 267 7,1 15,5 56,9
14| Int 1 Galeria 246,1 6,5 | 18,6 53

15| Int. 1 Divisao 269,5 7,1 13,8 62,2
16 | Ext. | O Reboco 160,5 | 4,7 | 128 31,1
17 | Ext. 0 Reboco (mesma construcédo de L7_17) 136 46 10,6 31,6
18 | Ext. 1 Terreno envolvente 82,9 2,7 6,6 19,4
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5.1. Comparacao de dose medida e de dose calculada

Os resultados das medicoes realizadas “in situ” (doses totais medidas, em nGy/h) podem ser
comparados com as doses totais calculadas, em nGy/h, através das estimativas espectrométricas da %
K, pppm de eU e ppm de eTh, utilizando os fatores de conversdo de conteudo para atividade
especifica, em Bg/kg, indicados em IAEA (2003), e os fatores de atividade especifica, em Baq/kg, para
taxa de dose absorvida, em nGy/h, indicados em UNSCEAR (2010), admitindo uma distribuicao
uniforme de radionuclideos nos solos, sendo o resultado apresentado na Figura 5-1. Para iniciar esta
comparacao foram considerados os resultados obtidos em 2014 em LO assim como o conjunto de
medicdes realizado no ambiente natural na regido de Amarante apresentado em Martins et a/. (2010),
realizado com recurso a espectrometro de raios gama Exploranium GR130G, equipado com detetor de
Nal. Estimaram-se retas de regressao considerando duas possibilidades em termos de ordenada na
origem, numa delas a ordenada na origem é obrigatoriamente igual a zero e na outra a ordenada na

origem é calculada pelo processo de determinacao da reta de regressao.
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Figura 5-1 — Resultados da dose total medida “in situ” vs. dose total calculada através das estimativas
espectrométricas da % K, pppm de eU e ppm de eTh, utilizando os fatores de conversao de contetdo para
atividade especifica, em Bg/kg, indicados no IAEA (2003), e os fatores de atividade especifica, em Bq/kg, para
taxa de dose absorvida, em nGy/h, indicados em UNSCEAR (2010), admitindo uma distribuicdo uniforme de
radionuclideos nos solos. Medicdes de dose total “in situ” realizadas em 2014 em LO, com recurso a um
espectometro de raios gama, GRF-200/BL, (circulos); e na regido Amarante, com recurso a espectrometro de
raios gama Exploranium GR130G, equipado com detetor de Nal (quadrados), tendo os dados, sido retirados de
Martins et al. (2010).

A mesma comparacao foi feita para as medicdes realizadas em 2013 em sete locais diferentes da
cidade de Braga (Figura 5-2) distinguindo-se os locais exteriores e interiores. Tal como no exemplo

anterior consideraram-se duas retas de regressao em termos de ordenada na origem.
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Figura 5-2 - Resultados da dose total medida, “in situ” realizadas em 2013 em varias estruturas da cidade de
Braga (L1 a L7) vs. dose total calculada através das estimativas espectrométricas da % K, ppm de eU e ppm de
eTh, utilizando os fatores de conversao de conteudo para atividade especifica, em Bqg/kg, indicados em IAEA
(2003), e os fatores de atividade especifica, em Bq/kg, para taxa de dose absorvida, em nGy/h, indicados em
UNSCEAR (2010), admitindo uma distribuicao uniforme de radionuclideos nos solos.

No caso das medicdes de 2013 e dos resultados de Martins ef a/. (2010), as retas propostas sdo
muito semelhantes, independentemente de passar ou nao na origem, sendo que os valores de dose
calculada sao inferiores as doses medidas nas estimativas feitas a partir dos dados de Martins et a/.
(2010) e superiores no caso dos dados deste estudo obtidos em 2013. O espectometro de raios gama
GRF-200/BL, para a estimativa de dose total, tem em conta o contributo de outros radionuclideos, para
além do “°K, **®U e #*Th, como o **’Cs enquanto que, a estimativa da dose total calculada, é feita com
base nos radionuclideos de “°K, 2®U e ?*°Th. Sendo assim, esperar-se-ia que, para as medicées de
2013, os valores de dose calculada fossem inferiores aos valores de dose medida, como acontece no
caso dos dados de Martins et a/. (2010).

Ja nas medicdes do presente estudo realizadas em LO em 2014, o declive da reta de regressao
que passa na origem desvia-se significativamente dos pontos, sendo que os declives das duas retas sao
claramente distintos. Adicionalmente a ordenada na origem calculada para estas medicbes apresenta

um valor absoluto muito elevado (mais de 4 vezes superior ao valor de 2013).
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5.2. Medicdes no local de colheita das amostras de granito (LO)

Como referido acima, foram realizadas um conjunto de medicdes “in situ” no mesmo local nos
arredores da cidade de Braga, onde foram colhidas as amostras de granitos com diferentes graus de
alteracdo, estudadas no capitulo 4. Foram realizadas sete medicdes de dose total, em nGy/h, em
diferentes locais, com recurso a um espectometro de raios gama GRF-200/BL, tendo também sido
obtidas estimativas espectrométricas da % K, pppm de eU e ppm de eTh, para cada uma das
medicOes, estando representadas na Figura 5-3. As cinco primeiras medicdes dizem respeito a
granitos, com diferentes graus de alteracao, sendo que 2 apresenta um estado de alteracao superior a
1, e assim por diante. Os locais de medicdo 6 e 7 correspondem a uma grande descontinuidade e a

uma possivel zona de falha, que atravessa o macico granitico, respetivamente.
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Locais de medicao

Figura 5-3 - Representacao das estimativas espectrométricas da % K, pppm de eU e ppm de eTh, para cada
uma das sete medicdes (1 a 7) realizados em LO.

Como podemos obsrervar na Figura 5-3, as medicdes realizadas em granitos da pedreira,
localizados na descontinuidade e na possivel zona de falha (6 e 7, respetivamente), apresentam os
teores, em ppm, de eU mais elevados, € a medicao em 7, apresenta o teor de eTh, mais elevado. De
facto, como referido no capitulo 1, segundo Sroor et a/. (2002), processos geoldgicos associados a
zonas de cisalhamento podem provocar o enriquecimento ou empobrecimento em radioelementos nas
rochas, dependendo se o cisalhamento for fragil ou ductil. O histérico de cristalizacao, e os processos
de alteracao hidrotermal também podem afetar a distribuicdo dos radionuclideos em rochas igneas. A

formacao de microbrechas em rochas sujeitas a processos de deformacao ductil-fragil podera criar
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caminhos através dos quais, os fluidos enriquecidos em radionuclideos se movem e subsequentemente
se depositam nas rochas hospedeiras (Moura et a/,, 2011). E ainda observavel, que o teor de eU, em
ppm, diminui com o aumento do grau de alteracao dos granitos (P1 a P5), o que demonstra a grande
mobilidade geoquimica do U em agua (lixiviacao). Os teores de eTh, mantém-se aproximadamente os
mesmo, com 0 aumento do grau de alteracao das amostras, o que demonstra a elevada imobilidade

geoqguimica do Th em agua.

Como foi apresentado no capitulo 3, enquanto os fatores de conversao de atividade especifica
(Ba/kg) para taxa de dose gama absorvida (nGy/h), sdo muito variaveis, os racio entre esses fatores
sao muito semelhantes. Considerando isso e com intuito de comparar as contribuicoes relativas dos
diferentes radionuclideos, para a dose total, em nGy/h, entre as cinco amostras de granito, com
diferentes graus de alteracdo, estudadas no capitulo anterior (representadas como Al-Ab), e as
medicdes “in situ” em LO, foi elaborado um diagrama ternario, presente na Figura 5-4. As
contribuicdes relativas dos diferentes radionuclideos, em nGy/h, foram calculadas utilizando os fatores
de conversdo de atividade especifica, em Bqg/kg, para dose absorvida, em nGy/h, indicados em
UNSCEAR (2010). Para o primeiro conjunto (amostras de granito estudas no capitulo 4, com diferentes
graus de alteracao), os valores de atividade especifica, em Bq/kg, utilizados foram obtidos pelo método
de espectrometria - y. Para o segundo conjunto (granitos da pedreira, localizados em sete locais
distintos), os valores de atividade especifica, em Bqg/kg, foram calculados utilizando os fatores de

conversao, de contetido, em % e ppm, para atividade especifica, indicados em IAEA (2003).
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Figura 5-4 — Contribuicdes relativas dos diferentes radionuclideos, para a dose total em nGy/h, das medicoes
laboratoriais em amostras colhidas em LO e das medicdes de campo neste mesmo local. Contribuicdes
calculadas utilizando os fatores de conversdo de conteudo para atividade especifica, em Bq/kg, indicados no
IAEA (2003), e os fatores de atividade especifica, em Bq/kg, para taxa de dose absorvida, em nGy/h, indicados
em UNSCEAR (2010), admitindo uma distribuicdo uniforme de radionuclideos nos solos.

Como ¢ visivel na Figura 5-4, nos pontos de medicao 4 e 5 (granitos de pedreira com maior grau
de alteracdo), a semelhanca das amostras de granito A4 e A5 (amostras mais alteradas), a série de
elementos do Th, & a principal contribuinte para a dose total absorvida, em nGy/h. Amaral (2000),
indica os valores médios de 43, 37 e 67 nGy/h, para a contribuicdo relativa do K, U e Th,
respetivamente, para a dose total, em nGy/h, em solos de origem intrusiva. Nos sete pontos de
medicao (1 a 7), os valores de contribuicdo relativa dos diferentes radionuclideos excedem bastante os

valores médios indicados por Amaral (2000).
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5.3. Medicoes no ambiente construido (L1-L7)

Comparando os valores das medicdes da taxa de dose gama absorvida no ar exterior, em nGy/h
nos locais do ambiente construido (tabelas 5-2 a 5-4) com os dados de Amaral (1992) é possivel ver
que os dados do exterior estao genericamente dentro do intervalo indicado por Amaral (1992), de (95,5
- 226,5 nGy/h) com excecdo de uma medicdo em L7 (medicao em terrenos metassedimentares); e as
medicdes relativas a taxa de dose gama absorvida no ar interior estao, geralmente, dentro do intervalo
obtido a partir da multiplicacao das medicdes do exterior, indicadas por Amaral (1992), pelo factor de
1,2 (114,2 - 271,8 nGy/h) com excecdo de uma medicdo em L4 (algo abaixo do limite inferior) e de

um local em L7 (ligeiramente acima do limite superior).

Ainda no contexto da comparacao interior/exterior, na Figura 5-5 é apresentada uma analise, a
uma escala local, onde estdo apresentadas as medicdes “in situ” de dose total, em nGy/h, no interior e
no exterior, realizadas nos mesmos locais (L1, L2 e L7), um metro acima de qualquer superficie. Os
dados sdo apresentados na forma de log (taxa de dose total), para que a comparacao da relacéo

interior- exterior, em que interior = exterior x 1,2, seja faciimente interpretada, sumando 0,8 = log (1,2).

25 -
O Interior

X exterior

N
N
|
)
)

Log (Dose total calculada)

L1 L2 L7
Local

Figura 5-5 - Comparacao das medicoes de taxa de dose gama absorvida, realizadas no exterior e no interior,
nos mesmos locais, um metro acima de qualquer superficie. Os dados sdo apresentados na foram log (taxa de
dose absorvida), para que o leitor consiga compar facilmente a relacéo interior = exterior x 1,2, sumando 0,8 =
log (1,2).
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Os racios interior/exterior, indicados em UNSCEAR (2000), variam entre 0,6 e 2,3, dependendo
das caracteristicas dos materiais e dos terrenos no exterior. Para as medicoes nos locais L1 e L2, os
resultados estao dentro do previsto. No entanto, para L7, os resultados deviam-se marcadamente desta
relacdo, assumindo valores até 3,3. E importante relembrar que o local L7 corresponde a medicoes
realizadas no interior de estruturas com um uso extensivo de granito, mas localizadas em terrenos
metassedimentares (onde foram realizadas as medicdes exteriores). Segundo Amaral (2000), os solos
de origem sedimentar, apresentam menor taxa de dose absorvida, dos trés tipo de solos estudados

(igneos, metamorficos e sedimentares).

Na Figura 5-6 é apresentado um grafico da contribuicdo do K, U e do Th, usando os fatores de
conversao presentes em [AEA (2003), e em UNSCEAR (2010), assim como a contribuicido média
relativa, nos solos derivados de rochas intrusivas, indicados em Amaral (2000), representado pelo “X”

grande.
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Figura 5-6 - Grafico ternario das contribuicdes para a taxa de dose absorvida, através das estimativas de K, U e
Th, usando os fatores de conversdo presentes em IAEA (2003) e em UNSCEAR (2010), para os solos, nas
medicdes exteriores (+) e interiores (circulos). O “X" grande corresponde a contribuicdo média dos solos
derivados de rochas intrusivas, indicados em Amaral (2000).

Na Figura 5-6, como indicado por Amaral (2000), pode ser observado que o Th é o principal
contribuinte, na generalidade das amostras, para a taxa total de dose gama absorvida, sendo
observavel uma tendéncia na predominancia da contribuicdo do Th, para as medicdes interiores. E
observavel a presenca de dois outliers, os quais dizem respeito a medicdes “in situ” realizadas no
interior, no mesmo local, as quais apresentam uma contribuicao maioritaria do U. Pode ser expectavel

alguma variabilidade relativamente ao eU, aquando a utilizacdo de espectrometria de raios gama “in
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situ” pois, o eU é estimado apartir do ***Bi, o qual é um isotopo pds-Rn, pertencente & série de
decaimento do #*®U. Por outro lado, elevados valores de fundo, relativos a taxa de dose absorvida,
podem provocar erros maiores na estimativa espectométrica da % K, e ppm de U e Th, nas medicoes
do ar. Dado o sentido dos outliers e tendo em conta que, sd&o ambos no mesmo local, outra

possibilidade sera uma maior concentracdo de **’Rn presente no local.

Na Figura 5-7, estdo presentes os racios eU / eTh (ppm) vs. eU (ppm) / K (%), obtidos através da
estimativa espectométrica dos conteudos dos radionuclideos (K, U e Th), obtidos através da

espectrometria de raios gama “in situ”.
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Figura 5-7 - Grafico dos racios calculados através da estimativa dos contetidos de nuclideos obtidos através da
espectrometria de raios gama “in situ”, medicdes exteriores (triangulos), medicdes interiores (quadrados), “X”
grande corresponde aos racios da composicdo de solos derivados de rochas intrusivas, apresentados por Amaral
(2000).

E observavel, na Figura 5-7, que os racios eU/eTh (ppm) e eU/ K(%), tanto para as medicdes
exteriores e interiores, encontram-se num intervalo curto, e a média geométrica é aproximadamente
1/3 (0,33) e 2,2, respetivamente. Os racios calculados através da composicdo de solos de rochas
intrusivas, indicados por Amaral (2000) apresentam o valor de 0,3 para o racio eU/eTh (ppm) e de 2,1
para o racio eU (ppm)/ K (%). Como o U e o Th sdo elementos refratarios, o racio Th/U da Terra

deverd ser o mesmo dos condritos, aproximadamente 4 + 2 (Dickin, 1995). No entanto, o racio nos

120



granitos e na maioria das rochas sedimentares varia entre 2,8 e 5,7, com excepccao para 0S
carbonatos sedimentares que estao enriquecidos em U, e o racio Th/U é aproximadamente 0,7
(Bowen, 1994). Mesmo a medicao realizada, um metro acima do solo florestal, em terrenos
metassedimentares (L7-18), apresenta um racio eU (ppm) /eTh (ppm) e um racio eU (ppm)/ K(%)

igual a 0,34 e 2,4 respetivamente.

Como referido no capitulo 2, os locais L2 e L3, dizem respeito a duas construcoes graniticas, com
forma paralelepidicas rectangulares, com dimensdes semelhantes e ambas possuindo varios andares
de altura. Na tentativa de compreender e estabelecer uma tendéncia, na dose total e contribuicao dos
diferentes radionuclideos com a altura, foram comparados pontos de medicdo aferidos em diferentes
pisos, nos diferentes locais (L2 e L3). Os resultados estdo presentes nas Figuras 5-8, 59 e 5-10,

respetivamente.
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Figura 5-8 — Valores de taxa de dose gama absorvida no ar interior, em nGy/h, nos diferentes andares do
locais L2 e L3, respetivamente.
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Figura 5-9 - Teores de K(%), U (ppm) e Th (ppm) estimados por medi¢do espectrométrica no campo para o
Local L2 nos andares O (rés-do-chao) a 3.
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Figura 5-10 - Teores de K(%), U (ppm) e Th (ppm) estimados por medicao espectrométrica no campo para o
Local L3 nos andares O (rés-do-ch&o) a b.

Ainda que nao seja possivel detectar uma clara tendéncia com a altura, é visivel na Figura 5-8, nos
dois locais onde foi possivel realizar medicdes em diferentes alturas (L2 e L3), que as medi¢des de taxa
de dose gama absorvida no ar interior no rés-do-chdo (andar 0), apresentam valores de dose mais

elevados que os dos andares superiores. Relativamente aos teores estimados dos radionuclideos de K,
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U e Th, observa-se, (Figura 5-7 e 5-8) uma diminuicdo do K e do Th, nos andares acima do rés-do-chdo

(andar 0), enquanto o U apresenta um comportamento mais uniforme.

No diagrama ternario das contribuicdes relativas, calculadas a partir dos contetdos dos diferentes
radionuclideos de K, U e Th (Figura 5-11), é visivel que as medicdes nos pisos superiores mostram um
deslocamento no sentido da diminuicao da contribuicdo do Th e um deslocamento para o polo da

contribuicdo do U. Este deslocamento é mais acentuado, nos pontos de medicao, do local L2.

Dose K

Dose eU ) Dose eTh

Figura 5-11 — Diagrama ternario das contribuicdes relativas, em nGy/h, dos diferentes radionuclideos (K, U e
Th) para medicdes em diferentes andares de L2 e L3 (sendo consideradas as medicdes afastadas de qualquer
superficie). Os numeros indicados correspondem aos numeros da Tabela 5-3. Para cada um destes locais o
numero inferior corresponde ao rés-do-chdo (L2_8 e L3_2) e os numeros seguintes indicam andares
seguintes. Contribuicdes calculadas a partir das estimativas espectométricas da % K, e ppm de U e Th,
utilizando os fatores de conversdo de conteudo, para atividade especifica, em Bq/kg, indicados em |AEA
(2003), e os fatores de conversdo de atividade especifica, em Bqg/kg, para dose absorvida, em nGy/h,
indicados em UNSCEAR (2010).
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Markkanen (1995) discute a estimativa da contribuicdo em excesso, dos materiais de construcdo,
em relacdo ao ambiente natural (radiacdo terrestre e cosmica), € usa o limite de 1ImSv/a como
referéncia, considerando um factor de ocupcao de 7000 h/a. Para este efeito & proposto que a taxa de
dose absorvida dos materiais de construcao, seja removida a contribuicdo do ambiente natural. Numa
perspetiva conservadora, consideramos a contribuicao crustal média indicada por Markkanen (1995),
de 71 nGy/h, para os locais localizados em terrenos dos granitos de Braga e do Sameiro (que terdo um
fundo superior). Para estruturas localizadas em terrenos metassedimentares, foi considerada uma
medicao realizada no exterior, um metro acima de qualquer superficie e subtraido o valor de radiacao
cosmica gama (33 nGy/h), sendo obtido o valor de 49,9 nGy/h, abaixo da média crustal indicada por
Markkanen (1995). Medicdes realizadas no interior, com valores abaixo das medicdes no exterior foram
ignoradas. Considerando o fator de conversao de taxa de dose (nGy/h), para dose efetiva (mSv/h), de
0,7, indicado em Markkanen (1995) foi estimado o nimero de horas, que sdo necessarias passar no
interior por ano, de forma a alcancar o valor de 1 mSv/a (Figura 5-12). Por comodidade os valores
superiores sdo censurados as 12000 horas. Sao indicados, em linhas horizontais, os valores
correspondentes ao numero de horas num ano e ao valor de 7000 horas correspondente a um fator de

ocupacao no interior igual a 0,8 (Markannen, 1995).
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Figura 5-12 - Numero de horas necessarias para atingir o valor maximo de dose absorvida proposta por
Markkanen, (1995), de 1 mSv/a (valores censurados na parte superior a 12000 horas) para as taxas de dose
absorvidas no interior, e removendo os valores do exterior (contribuicdo em excesso). Linhas horizontais mais
espessas correspondem ao numero médio de horas presente num ano e ao numero resultante de utilizar um
fator de ocupacao igual a 0,8 (Markkanen 1995). Valores calculados, removendo aos valores relativos ao interior,
em terrenos graniticos (L1-L6), a média crustal de dose absorvida indicada por Markkanen, (1995), dado que os
valores exteriores sdo superiores a média crustal. Para os terrenos metassedimentares, foi considerada uma
medicao realizada no exterior, um metro acima de qualquer superficie e subtraido o valor de radiacao césmica
gama (33 nGy/h), sendo obtido o valor de 49,9 nGy/h, abaixo da média crustal indicada por Markkanen (1995).
Foi considerado um fator de conversédo de 0,7 entre taxa de dose absorvida (nGy/h) e dose efetiva (nSv/h).
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6. CONCLUSOES

Nesta dissertacao consideraram-se resultados de estudos laboratoriais € medicdes de campo na e
stimativa da perigosidade associada com a radiacao gama externa dos materiais de construcado. Essa a
valiacao € baseada por um lado no calculo de parametros a partir de analises laboratoriais de amostras
de granito (com diferentes graus de meteorizacao) e por outro lado, com base em medicdes de campo,
/n situ, da radiacdo gama.

Relativamente aos resultados laboratoriais, a sua generalizacdo apresente algumas dificuldades da
do o0 “escasso” numero de amostras colhidas. De facto, ilacoes sobre a relacao entre a perigosidade as
sociada com a radiacdo gama e os processos de alteracao (diferentes graus de meteorizacdo das amos
tras) devem ser vistas com precaucéo dada a variabilidade geoquimica do macico. Os resultados labora
toriais obtidos indicam que, em relacéo ao termo menos alterado, as amostras mais alteradas apresent
am teores claramente superiores de Th, algo superiores de K, e algo inferiores de U. O efeito mais mar
cante é claramente, o enriqguecimento em Th, nas amostras mais alteradas, colocando-se como hipotes
e 0 enriguecimento nas zonas de fraturas, por circulacdo de fluidos, com eventual fixacdo em argilas. E
stes resultados precisarao de uma validacado petrografica por via de um estudo detalhado (e consequen
temente moroso e custoso) da distribuicdo dos elementos em relacéo as fases portadoras.

As concentracoes dos radionuclideos, obtidas através das analises laboratoriais, para as amostras
de granito de Braga estudadas, com diferentes graus de alteracao estao, na generalidade, acima dos va
lores da média mundial para os materiais de construcao indicados em UNSCEAR (2000) e dos valores
considerados tipicos para a pedra natural no EC 112 (EC, 1999).

As analises de laboratdrio permitiram calcular varios indices de atividade para os quais sdo definid
os limites baseados em certos valores de atividade especifica dos is6topos e em niveis de dose anual.
Os resultados destes indices para as amostras de granito de Braga com diferente grau de alteracdo mo
stram posicdes variaveis em relacdo aos limites desses diferentes indices, traduzindo alguma variabilid
ade dos pressupostos dos mesmos.

Relativamente ao indice gama (4), todas as amostras de granito estudadas, com diferentes graus
de alteracdo, excedem o valor 1, indicado por Markkanen (1995) para materiais de construcéo. Este
limite corresponde ao limite de dose equivalente anual de 1 mSv, para materiais utilizados como
unidades de alvenaria (“bulk amounts”) nas estruturas, indicado em EC (1999)) e ultrapassam,

obviamente, o valor limite para um critério de 0,3 mSv/a. Todavia, nenhuma das amostras mostrou
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valores que ultrapassem o limite definido em EC 112 (EC, 1999), para materiais com utilizacao restrita
(revestimentos superficiais e agregados) correspondentes a 2 (para o critério mais limitativo de dose
efetiva anual, de 0,3 mSv/a) e 6 (para o critério de 1 mSv/a). Apenas as amostras 2 e 3 mostraram

valores de Aa

. Inferiores ao valor médio mundial de 370 Bq/kg, indicados por Sonkawadea (2008).

Todas as amostras apresentaram valores de AGED superiores, quando comparados ao valor de AGED
de uma casa, com concentracdes de “°K, ?*?Th e ***U iguais 4 média mundial do solo (Arafa, 2004).
Para o indice de perigosidade externa (4.,), apenas as amostras 2 e 3 nao excedem o valor de 1,
indicado por Huda (2011). Para o indice de perigosidade interna (4,), apenas a amostra 2 ndo excede
o valor de 1, indicado por Huda (2011). De facto, a amostra 2, que mostrou uma maior abundancia de
feldspatos potassicos, foi aquela que apresentou melhores resultados em termos dos indices
considerados. A amostra correspondente ao granito mais alterado ultrapassa a maioria dos limites que
tém sido propostos para os materiais a utilizar em construcdes. E, todavia, importante recordar que o
EC 112 (EC, 1999) refere que os limites de indices de concentracdo de atividades devem ser utilizados
como ferramentas de filtragem e que decisdes sobre restricdes ao uso de um determinado material
devem basear-se em avaliacdes das doses resultantes desse material nas suas formas tipicas de
utilizacao.

Salienta-se que estas consideracdes correspondem a avaliacdo da radiacdo gama externa,
deixando de lado a questdo da dose interna por inalacdo ou ingestdao. Em relacdo a esta questao foi
possivel calcular que as particulas do material mais alterado teriam uma maior perigosidade do que o
material menos alterado. Ja em termos de emissdo de Rn o assunto parece mais complexo dado que
sendo verdade que na amostra menos alterada o teor em uranio é superior, as amostras alteradas
apresentam um meio poroso mais desenvolvido que facilitara a propagacdo de Rn e apresentam teores
em Th mais elevados. A utilizacdo do indice alfa também ndo contribui significativamente para a
avaliacao uma vez que os valores estao, geralmente, situados entre o nivel de exemcao e o nivel de
acao.

Considerando os critérios referidos em EC 112 (EC, 1999) poderemos concluir que os materiais
do granito estudado dificilmente serao objeto de preocupacao nas formas atualmente mais comuns de
utilizacdo atual (revestimentos superficiais ou agregados nas argamassas ou betdes). No caso da
utilizacao como revestimento interior € ainda necessario considerar que estes materiais vao ter algum
efeito de protecdo em relacdo ao substrato dos elementos construtivos. No entanto, merecerdao um

estudo mais detalhado quando utilizados como unidades de alvenaria (situacdo comum nos edificios
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historicos). E importante, também, salientar novamente que os indices baseados nas concentracdes de
atividade ndo tém em consideracdo a massa volumica dos materiais, i.e., a massa por unidade de
volume e consequentemente os teores por unidade de area.

Em termos de utilizacdes exteriores, o estudo realizado nao identificou motivos para preocupacéo
em relacdo aos limites indicados nos critérios para os indices de concentracdo de atividade. De facto,
relativamente aos indices |, e |, (para parques infantis e ruas; e para aterros, respetivamente),
nenhuma das amostras de granito estudadas, excede o valor 1, indicado por Markkanen (1995).
Todavia, a situacdo de trabalhadores que passam um numero significativo de horas em contacto com o
material podera merecer uma analise mais detalhada (considerando ndo sé o numero de horas na
proximidade do material, como os efeitos eventualmente acrescidos em termos de inalacao e ingestao).

As medicoes de campo em duas épocas mostraram uma forte correlacao entre as medicdes de
taxa de dose absorvida medida e aquela que seria calculada a partir das estimativas dos isétopos.
Todavia, as retas de regressdo mostraram ordenadas na origem claramente diferentes de zero e
diferentes de uma época para outra. Admite-se, por comparacdo também com resultados de outros
autores, que esta ordenada na origem podera ter interesse na avaliacao da qualidade das medicoes.

A comparacao de medicdes com o espectrometro gama, no mesmo local onde foram recolhidas
as amostras para analise laboratorial, com os resultados de espectrometria de alta resolucao de
laboratdrio, mostram valores semelhantes nas estimativas dos isdtopos, quer em termos absolutos,
guer em termos de proporcdes entre os mesmos. Também se observa semelhancas entre os valores
de taxa de dose absorvida medida no campo e o valor de taxa de dose absorvida calculada a partir das
medicdes de atividade especifica, obtidas por espectrometria - 7y, considerando os fatores de
transformacédo indicados em UNSCEAR (2000). Nomeadamente os resultados das medicdes de campo
vao no sentido do enriquecimento do granito nos is6topos considerados ao longo de estruturas de
fraturacdo. Os processos de meteorizacdo poderdo posteriormente promover o enriquecimento relativo
do tério pela sua menor mobilidade nas condicdes de alteracao.

Os valores medidos em locais exteriores do ambiente construido ficam genericamente dentro dos
dados para o distrito de Braga referidos por Amaral ef a/. (1992) e os dados do interior das construcoes
enquadram-se genericamente com aquilo que seria esperado a partir da previsao destes autores
considerando um fator de conversao igual a 1,2. No entanto, numa escala mais local, podem existir
situacbes mais complexas quando ha um marcado contraste geoldgico entre 0 ambiente construido e o

ambiente natural, como foi observado em termos de comparacéo do interior de edificios graniticos com

128



envolvente exterior de terrenos metassedimentares (uma situacdo algo comum no norte e centro de
Portugal).

Em termos de avaliacoes da dose efetiva em excesso resultante dos materiais de construcao, os
valores nao sao em geral preocupantes por comparacao com o0s valores de média crustal e
considerando um nivel de 1 mSv por ano. Todavia, mais uma vez esta contribuicdo em excesso sera
mais elevada em locais de contraste geoldgico entre o ambiente construido e o ambiente natural com a
utilizacdo de materiais com niveis de radiacdo gama superiores aos do fundo regional, como é o caso
de estruturas com uso extensivo de granitos em um terreno metassedimentar. Adicionalmente os
valores de eU e eTh sugerem que a utilizacao de materiais graniticos podera aumentar a perigosidade
associada com as emissdes de radao e tordo. Desta forma obtém-se resultados que, deste ponto de
vista, favorecem a perspetiva do uso de rocha local (que aparece em algumas consideracoes sobre a
sustentabilidade). Sera interessante investigar a possibilidade de ocorréncia da situacdo oposta, ou
seja, niveis de radiacdo gama mais baixa no interior das estruturas em relacao aos niveis ao ar livre
guando o contraste geologico existir no sentido oposto, isto &, quando as estruturas sao construidas
com materiais com menor nivel de radiacdo do que os terrenos em redor. Esta sugestdo podera ser
uma via interessante em termos de valorizacao dos materiais geoldgicos com baixo nivel de radiacao
como unidade de alvenaria. Neste sentido de potencial contribuicdo para a valorizacdo de materiais
geologicos sera interessante estender as analises de laboratdrio a outras formacdes geologicas (mesmo
graniticas) que os dados da carta de radiacdo gama sugerem poder ter valores abaixo da média
mundial. No mesmo sentido propde-se a pesquisa e medicdo em construcées que utilizem esses
materiais.

As medicdes no interior mostram uma ampla de gamas que destaca a necessidade de avaliacdes
detalhadas, considerando a proporcao dos materiais utilizados e as caracteristicas das estruturas.
Foram, por exemplo, observadas variacdes associadas com altura que em geral correspondem a niveis
mais elevados no piso térreo, possivelmente resultante de uma maior influéncia dos materiais do
substrato. Os resultados obtidos sugerem que a definicao de uma tipologia de edificios com base nos
materiais utilizados e nas suas proporcdes, assim como na forma e dimensao das estruturas, podera
ser util na selecao dos pontos de amostragem para este tipo de avaliacdo de campo. Esta perspetiva
permitira também realizar testes de falsificabilidade no sentido de Popper (1935), i.e., em que serao

confrontados os valores de taxa de dose absorvida expetaveis para uma determinada estrutura com as
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medicOes realizadas nessa estrutura de forma a testar a aplicabilidade da proposta de tipologia de
construcoes.

Apesar de dedicar-se essencialmente a consideracbes geologicas em sentido lato (incluindo os
aspetos geoquimicos e geofisicos), os resultados aqui obtidos permitirdo simular diferentes cenarios
em funcdo de obtencdo de outras carateristicas. Por exemplo, a avaliacdo como revestimento no
interior devera ter em consideracao os niveis de radiacdo gama do material sobre o qual € aplicado o

revestimento.
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