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RESUMO

O cimento Portland é muito empregado na construcdo civil e apresenta em sua constituicao o gesso natural. Para
minimizar custos é possivel substituir o gesso, em pequenas quantidades, pelo fosfogesso que € um residuo
originado das industrias de fertilizantes. O fosfogesso é composto, principalmente, por cdlcio dihidratado e
algumas impurezas, como fluoretos, metais e radionuclideos. Atualmente, toneladas de fosfogesso ficam
armazenadas a céu aberto proximo as inddstrias, ocasionando a contamina¢do do meio ambiente. O elemento
226Ra, presente nesses materiais, quando passa pelo processo de decaimento radioativo, transforma-se em gas
222Rn. Esse gds quando inalado decai no interior dos pulmdes podendo causar cincer. Assim, o objetivo deste
trabalho é medir os niveis de concentracio do **’Rn em corpos de prova de argamassa de cimento Portland,
fosfogesso e gesso natural, e a partir dos resultados estimar a concentracdo em um ambiente indoor hipotético.
Além disso, realizar a caracterizac¢do elementar dessas amostras com o método de EDXRF. A produg¢ao dos corpos
de prova (10cm de altura e Scm de diametro) foi realizada de acordo com a norma técnica NBR 7215-1996. Os
mesmos foram acondicionados em recipientes de vidro durante 40 dias, afim de obter o equilibrio secular entre o
226Ra e 0 >?Rn. As medidas foram realizadas com o equipamento AlphaGUARD (SAPHYMO) e os resultados da
concentracio de *?Rn apresentaram 830,9+249.7 Bq/m® para o corpo de prova de argamassa de cimento,
52,7+57,3 Bq/m?® para o de fosfogesso e 59,7+76,7 Bq/m® para o de gesso. O limite de referéncia estipulado pela
ICRP, para a exposi¢io ao **’Rn em ambientes indoor, é de 200 Bg/m?®. Esses valores foram relacionados com o
ambiente hipotético (3mx4mx3m), o que resultou nas seguintes concentragdes para revestimento com argamassa
de cimento 3274,7+984,11 Bq/m?, fosfogesso 207,7£225,8 Bg/m?® e gesso 235,3+302,3 Bg/m®. Conclui-se que
esses valores estdo acima do estabelecido pela ICRP.

1. INTRODUCAO

Os seres humanos estdo continuamente expostos a radiac@o ionizante emitida pelos materiais
radioativos de ocorréncia natural (NORM), também conhecida como radia¢do de fundo ou
background. Grande parte da exposicao a essas fontes ocorre devido as particulas altamente
energéticas de origem cOsmica que atingem a atmosfera da Terra e da crosta terrestre que €
constituida, além de outros elementos, por alguns radionuclideos. Dentre esses radionuclideos
encontra-se o radio (**°Ra), um radioisétopo relevante na contribui¢io da exposi¢io dos
individuos por originar o raddnio (**’Rn) [1].

O radoénio (Ti2 = 3,8 d) € um gas nobre, inodoro, insipido e incolor. Origina-se da série
radioativa do uranio (**®U). Este é encontrado em quantidades distintas em rochas, solo e
materiais de constru¢do [1][2]. Um dos produtos do decaimento do uradnio é o 226Ra que emite
particula alfa quando passa pelo processo de desintegraciio originando o 2*Rn. Durante o
decaimento do raddnio surgem seus filhos ou progénitos que ficam suspensos no ar e podem

!daninarloch@hotmail.com



ser inalados ou ingeridos podendo interagir, assim, principalmente com as células do tecido
pulmonar [2]. Depois do cigarro, o radonio € considerado a segunda causa mais importante de
cancer pulmonar. Da mesma forma, a dgua contém radonio e quando ingerida passa por
decaimento radioativo no interior do organismo e os produtos originados desse decaimento
podem interagir com as células sensiveis do trato gastrointestinal e outros 6rgaos por meio da
corrente sanguinea [3][4].

Os materiais de constru¢do apresentam importante contribuicao para a exalagao do gas radonio

nos ambientes indoor, pelo fato de serem derivados do solo que € a maior fonte de
radionuclideos [5].

O fosfogesso é um subproduto originado a partir do ataque quimico da rocha fosfatica utilizada
para a producao de fertilizantes [6]. O fosfogesso € um residuo composto por célcio dihidratado
e de grande quantidade de impurezas como metais pesados (Cd, As, Pb, Cd e Zi), fluoretos e
radionuclideos das séries de desintegracdo do uranio e tério. A produgdo do fosfogesso ocorre
em grande escala, pois cada tonelada produzida de 4cido fosférico gera 4,5 toneladas de
fosfogesso. Por isso, o mesmo é amontoado a céu aberto, proximo as industrias de
fertilizantes[7].

O contato das impurezas do fosfogesso com o solo, dguas subterraneas e o ar, podem ocasionar
contamina¢do ambiental. Uma solucio encontrada para esse problema foi a reutilizacdo deste
residuo na industria da construgao civil. Uma das aplica¢des do fosfogesso € na producao do
cimento Portland, onde pequena por¢ado do gesso natural presente no cimento € substituida pelo
fosfogesso, ja que ambos possuem propriedades similares [6]. Além do cimento Portland conter
gesso e fosfogesso também também apresenta uma mistura de cal de pedra (CaCOz3) com areia
(S10) e argila (silicato de alumina), e outros elementos secundarios MgO, SOs  K>O [6][8].

No Brasil, a resolu¢do n° 147 da CNEN estipula o nivel de isenc@o para uso do fosfogesso na
agricultura ou na industria cimenteira. O valor limite é de 1000 Bq/kg para a concentracdo de
atividade de 2*°Ra ou de *®Ra, para cada radionuclideo [9].

A ICRP estabelece os limites de concentracdo do gis *’Rn em ambientes indoor, sendo que
até 200 Bq/m? é um valor considerado normal para a exposicio, de 200 a 400 Bq/m? é atenco,
de 400 a 600 Bg/m? é remediacdo e valor superior a 600 Bq/m? é intervencao [10].

Neste contexto, o objetivo principal deste trabalho foi medir os niveis de concentra¢io do gés
222Rn em corpos de prova de argamassa de cimento Portland, de fosfogesso e de gesso natural

provenientes do estado do Paran4, no Brasil. Além de realizar a andlise elementar das amostras
por meio do método de EDXRF.

2. MATERIAIS E METODOS

2.1. Medida da concentracio do gas radonio-222

Para verificar a concentra¢do do radonio proveniente do cimento Portland, fosfogesso e gesso
natural, foram confeccionados corpos de prova de argamassa desses materiais. Deste modo, foi
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possivel simular como o cimento € aplicado nas construgdes, considerando a porosidade do
material que € responsavel pelo transporte do radonio em seu interior o que provoca a sua
exalacdo e consequente aumentodos niveis de radonio no ar. Além disso, o uso da amostra
sOlida evita a contaminagao do equipamento.

A producio das argamassas foi realizada no Laboratoério de Agregados da UTFPR. Os materiais
utilizados foram o cimento Portland do tipo CP V-ARI, fosfogesso e gesso natural procedente
de uma fabrica cimenteira do Estado do Parand, no Brasil.

A argamassa foi confeccionada segundo a NBR 7215:1996 com o objetivo de produzir 6 corpos
de prova de cada material com dimensdes de 5 cm de diametro e 10 cm de altura [11]. No
preparo da argamassa utilizou-se o misturador mecanico da marca EMIC modelo AGS5 que
opera em duas velocidades. A tabela 1 apresenta os materiais, e suas respectivas quantidades,
empregados no preparo dos corpos de prova.

Tabelal. Materiais utilizados na confeccao dos corpos de prova.

ELABORACAO DOS CORPOS DE PROVA
Argamassa de cimento
Argamassa de fosfogesso Portland Argamassa de gesso natural
Quantidade Quantidade Quantidade
Material (2) Material (2) Material (2)
Fosfogesso 509 Cimento 624.,4 Gesso natural 624,03
Areia fina 381,8 Areia fina 468,2 Areia fina 468,01
Areia média Areia média Areia média
fina 381,8 fina 468,2 fina 468,03
Areia grossa 381,8 Areia grossa 468,4 Areia grossa 468,03
Areia média Areia média Areia média
grossa 381,8 grossa 468 grossa 468,01
Agua 2443 | Agua 300 Agua 300
Aditivo 12,2 Aditivo 31,07

Antes de comecar a produgdo da argamassa, os moldes cilindricos foram untados internamente
com 6leo vegetal para que os corpos de prova, quando secos, fossem retirados com facilidade
sem serem danificados. No preparo da argamassa toda a quantidade de dgua a ser utilizada foi
colocada com o misturador a velocidade baixa por 30s e, simultaneamente, o cimento foi
acrescentado.Da mesma forma, com o misturador ainda ligado, a areia, misturada em quatro
fracdes, foi colocada gradualmente por 30s. Posteriormente, o equipamento foi desligado
durante 1min e 30s e nos 15s iniciais a p4 e a cuba foram raspadas, com uma espatula, a fim de
deixar a argamassa homogénea. Apds os 15s a cuba foi coberta com um pano limpo e imido
para que a mistura ficasse em repouso. O misturador foi ligado novamente, porém na
velocidade alta durante 1 min. Para finalizar o processo a argamassa foi imediatamente
colocada no molde em quatro camadas de mesma quantia. Entre cada camada realizou-se a
compactagdo, usando um soquete, com 30 golpes. Os corpos de prova foram retirados dos
moldes apds 24 horas.
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Para a confec¢@o dos corpos de prova de argamassa de fosfogesso e de gesso natural ndo foi
possivel utilizar a mesmas propor¢des que as do cimento devido as diferentes caracteristicas
desses materiais. O tempo de desmoldagem também foi diferente, ja que o fosfogesso € um
material imido que demora mais tempo para secar propiciando, assim, o aparecimento de bolor
ou mofo. Para eliminar esse problema e reduzir a quantidade de 4gua aumentando a resisténcia
inicial da argamassa, foi adicionado a mistura o aditivo superplastificante sintético MC-
PowerFlow 1102. Para a argamassa com gesso natural as mesmas etapas foram seguidas devido
as propriedades semelhantes ao fosfogesso. Porém, o gesso natural apresenta-se na forma de
pedra umida e, por isso, precisou ser moido no moinho de bolas de porcelana Solotest pelo
modo de Abrasao Losangeles e seco na estufa a temperatura de 60°C.

2.1.1. Medidas com o detector AlphaGUARD

As medidas de concentragio do gis *’Rn foram realizadas no Laboratério de Fisica Nuclear
Aplicada da UTFPR. Um total de nove corpos de prova, sendo trés de argamassa de cimento
Portland, trés de fosfogesso e trés de gesso natural foram acondicionadas com filtro de papel
descartédvel e lacradas em recipientes de vidro de volume 3.340ml, vedados com silicone, onde
ficaram armazenadas por 40 dias, para que o >*°Ra e o 2*’Rn atingissem o equilibrio secular. A
concentracdo do gis *??Rn acumulado nos recipientes durante os 40 dias foi medida com o
detector portatil AlphaGUARD da Saphymao.

As medidas foram realizadas conforme a metodologia empregada no trabalho de DELCLARO
(2013) e ocorreram em duas etapas [12]. Na primeira foram lacradas 5 amostras e em um dos
recipientes foi colocado o mesmo filtro de papel descartdvel utilizado para revestir os corpos
de prova, representando o background. Na segunda etapa foi feito o mesmo procedimento,
porém com 4 amostras. E fundamental mensurar o valor de background porque a constitui¢io
quimica do papel descartavel pode apresentar radioatividade. Deste modo, hd possibilidade de
medir os niveis de concentraciio de >*’Rn somente dos corpos de prova.

Realizou-se o processo em trés fases, a primeira foi a ventilagao passiva em circuito aberto por
40 minutos, com o objetivo de reduzir o background do equipamento, removendo as impurezas
presentes. A segunda fase foi a medida do background (recipiente com papel descartavel)
durante 1 hora em circuito fechado e com o AlphaGUARD ligado, para que os valores fossem
registrados. A Terceira foi a medida da amostra, em circuito fechado, com duragdo de 2 horas,
como mostra a Figural. Essas fases foram repetidas para cada amostra. Nas trés fases a bomba
de ar (AlphaPUMP), que faz parte do equipamento, permaneceu ligada com fluxo de 0,5 L/min
e o AlphaGUARD foi operado no modo Imin/flow.

DA
ostra dentro do recipiente.
- AlphaGUARD.

3-Bomba de ar.
4- Frasco de vidro.
5- Rotametro.

6- Primeiro filtro.
7- Segundo filtro.

Figura 1. Medida da amostra com o equipamento AlphaGUARD em circuito fechado.
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A finalidade de medir diversas vezes o recipiente do background € verificar uma possivel
contaminagcdo do AlphaGUARD entre as medidas realizadas das amostras. Portanto, para os
célculos utilizou-se como o valor de background de referéncia apenas a medida da
concentragio do 2*’Rn realizada pela primeira vez

2.1.2 Caracterizacio elementar das amostras

2.1.2.1 EDXRF

A espectroscopia por dispersdo de energia de fluorescéncia de raios X (EDXRF) ¢ um método
analitico que possibilita a andlise qualitativa e quantitativa de elementos quimicos que compde
diversos tipos de amostras, sendo liquidas ou sélidas, metalicas ou ndao-metalicas [13].

Neste trabalho foram utilizados os equipamentos de EDXRF localizados no Laboratério de
Fisica Nuclear Aplicada da UTFPR e no Instituto de Fisica da Universidade Estadual do Rio
de Janeiro (UERJ), com a finalidade de identificar os elementos quimicos que constituem as
amostras de argamassa de cimento Portland, fosfogesso e gesso natural. Primeiramente, os
corpos de prova que foram confeccionados para as andlises da concentragcdo de radonio, foram
moidos, umedecidos com EDTA e compactados para formar pastilhas delgadas.

A caracterizagdo elementar foi realizada com o tubo de raios X modelo MINI X com alvo de
Ag e detector modelo SDD-123, ambos da Amptek . Os parametros técnicos empregados foram
de tensao de 30 kV, corrente de SuA, colimador de 1,0 mm e distancia de 1,0 cm entre o
conjunto tubo-detector e a amostra (Figura 2).

O equipamento ARTAX modelo 200, apresenta tubo de raios X com alvo de molibdénio. A
técnica utilizada foi de tensao 18 kV, corrente 300 pA, tempo de exposi¢ao de 30s, colimador
de 0,65 mm (Figura 2).

Figura 2. Equipamento de EDXRF da Amptek e 3euipamento de EDXRF da ARTAX,
respectivamente
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2.1  Resultados e discussoes
2.2.1 Medidas realizadas com o equipamento AlphaGUARD

Os resultados adquiridos pelo equipamento AlphaGUARD foram visualizados no computador
por meio do software DataEXPERT da SAPHYMO GmbH. As medidas das concentragdes de
radonio dos corpos de prova e do recipiente do background sdo apresentados na Tabela 2, bem
como a concentracao final de radonio que corresponde a subtracao do valor do background da
amostra associado ao erro que foi calculado pela propagacao de erros [14].

Tabela 2. Concentracio final de 2>Rn nas amostras de argamassa de fosfogesso, gesso
natural e cimento Portland

Concentragdo Concentracdo média | Concentragao
Amostras média do de ?*’Rn das final de *’Rn
background amostras (Bg/m?) (Bg/m?)
(Bg/m®)
Fosfogesso 1 41,02 + 27,49 101,68 £ 114,68 60,66 +117,9
Fosfogesso 2 41,02 + 27,49 82,72 £ 98,53 41,7+102,3
Fosfogesso 3 15,22 + 23,13 71,49 + 82,12 56,27 + 85,31
Gesso natural 1 15,22 + 23,13 113,86 + 154,69 98,64 + 156,41
Gesso natural 2 41,02 + 27,49 87,46 £101,69 46,44 £ 105,3
Gesso natural 3 41,02 + 27,49 90,72 + 157,60 49,7 £ 160
Cimento Portland 1 41,02 + 27,49 1,04 x 10° + 4684 995,8 +469,2
Cimento Portland 2 15,22 £ 23,13 0,9x 10°+ 4334 882,35 £ 434
Cimento Portland 3 15,22 + 23,13 0,68 x 10° + 401,12 665,81 + 401,8

Realizou-se o cilculo da média ponderada para cada tipo de amostra com a equagdo (1) [14].

_ ZitiPiyi _ 1
Y= PiT (M
A incerteza gy, associada a média € dada pela equag@o (2) [14].
2 1
oy = 2

A Tabela 3 mostra os valores das concentragdes médias de raddnio em Bq/m? para os trés tipos
de amostras calculados pela equagao (1).
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Tabela 3. Valores da concentracio média de ?>*Rn nos corpos de prova de argamassa de
fosfogesso, gesso natural e cimento Portland

Amostra Concentracdo média de **’Rn das
amostras (Bg/m?)
Fosfogesso 52, 7+57,3
Gesso natural 59,7+76,7
Cimento Portland 830,9+249.,7

A partir dos valores encontrados foi feita a relacdo entre os niveis de concentracdo do gis
raddnio emitidos pelos corpos de prova analisados com um ambiente hipotético de dimensdes
de 3m de altura, 4m de largura e 3m de profundidade, considerando que tal ambiente fosse
revestido pelos materiais estudados. Primeiramente, foi realizado o célculo do fator
volume/drea do frasco onde as amostras estavam armazenadas e o fator volume/area para o
ambiente hipotético como mostra a Tabela 4.

Tabela 4. Valor do fator volume/area no recipiente e no ambiente hipotético

Ambiente Fator volume/area (m)
Recipiente 0,17
Ambiente hipotético 0,67

O valor do fator volume/érea foi utilizado para fazer a regra de trés com os valores da média
da concentrag¢do do raddnio que resultou nos valores apresentados pela Tabela 5.

Tabela 5. Resultado do calculo da concentracio média de 2>2Rn para simular os
ambiente com revestimento de argamassa de cimento, de fosfogesso e de gesso natural.

Revestimento do ambiente
hipotético

Concentracdo média de
222Rn das amostras (Bg/m?)

Argamassa de cimento

3274,7£984,11

207,7£225,8
235,3+302,3

Argamassa de fosfogesso
Argamassa de gesso natural

2.2.2 EDXRF

Os resultados apresentados pelo equipamento de EDXRF da Amptek mostram que as pastilhas
de argamassa de fosfogesso e de gesso natural obtiveram em sua composi¢do os elementos Si,
S, K, Ca, Ti, Fe, Sr e alguns elementos tracos como o Mn e o Zn, como apresentado na Figura
4. Os espectros foram elaborados com o programa Portable Origin 8.5.
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Figura 4. Espectro da pastilha de argamassa

respectivamente.

de fosfogesso e de gesso natural,

No entanto, na pastilha de argamassa de cimento Portland os elementos presentes sdo o Si, S,
Cl, K, Ca, Ti, Fe, Sr e alguns elementos tragcos como o Ni, Cu e Mn (Figura 5).
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Figura S: Espectro da pastilha de argamassa de cimento Portland.

Os trés espectros apresentaram quantidade significativa de background por causa da
permeabilidade relacionada a porosidade do material das pastilhas.

O resultado obtido com o alvo de Mo foi bastante semelhante ao resultado com o alvo de Ag.
Porém, alguns elementos foram identificados apenas com o alvo de Ag como o Sr, Mn e Zn
nas amostras de argamassa de fosfogesso e gesso natural e os elementos Ni, Cu, Sr e CI nas
amostras de argamassa de cimento Portland. Entretanto, o alvo de Mo identificou o V nas trés
amostras € o elemento P nas amostras de argamassa de gesso natural e cimento Portland
(Figuras 6 e 7). O elemento Ge foi encontrado apenas na amostra de argamassa de gesso natural,
sendo que este elemento pode ser a soma de linhas espectrais de outros elementos.

Os elementos principais que compde o cimento Portland, como o Ca e o Si foram encontrados
e identificados no espectro como um pico expressivo.
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Figura 7. Espectro da pastilha de argamassa de gesso natural e de fosfogesso,
respectivamente

A técnica de EDXRF, com ambos os equipamentos, permite a caracterizacao elementar, porém
nao determina a massa atdmica dos elementos. Logo ndo foi possivel identificar que tipo de K
que foi encontrado, pois poderia ser o “°K que é radioativo. A vantagem em utiliz4-las foi a
possibilidade de obter uma andlise completa, pois alguns elementos foram encontrados
utilizando apenas um dos equipamentos.

3. CONCLUSOES

Os resultados encontrados para a concentracdo média do gas radonio nos corpos de prova de
argamassa de fosfogesso e gesso natural, estdo dentro dos limites estabelecidos pela ICRP,
porém o corpo de prova de argamassa de cimento Portland excede o valor estabelecido de 600
Bg/m? e se enquadra no quesito intervencdo. Convertendo esses valores para o ambiente indoor
hipotético todos os resultados estdo superiores a2 200 Bq/m?, porém deve-se considerar que as

X Congreso Regional Latinoamericano IRPA de Proteccién y Seguridad Radiolégica, 2015



medidas foram realizadas em recipientes fechados, o que ndo acontece em uma residéncia
devido a ventilagao proveniente de portas e janelas.

Os métodos utilizados para a andlise elementar das amostras apresentaram-se eficazes pois
permitiram a identificacdo dos elementos presentes nas amostras. Além disso, o uso de dois
equipamentos com alvos diferentes (Mo e Ag) foi importante para complementar a anélise.
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