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A presenca de materiais radioativos de ocorréncia natural (NORM — Naturally
Occurring Radioactive Material), que contaminam instalagdes de oleo e gas, ¢ um fato
freqliente na industria de petréleo, podendo ser severas o suficiente para causar a
exposi¢do de trabalhadores em niveis elevados de radiacdo. Por isso, residuos
contaminados precisam ser segregados, sendo ainda um problema sem solugdo
satisfatoria. Atualmente, a op¢do mais pratica e econdmica para o descarte desse
material ¢ estocd-lo em areas da propria instalagdo com acesso controlado. Certos
equipamentos utilizados na industria do petrdleo contém incrustagdes e lamas que
podem estar associadas a niveis importantes de radioatividade. As incrustagdes sdo
tipicamente uma mistura de minerais de carbonatos e sulfatos, como a barita (BaSO,),
que incorpora facilmente o “*°Ra e¢ ***Ra nas suas estruturas. Objetivou-se medir as
emanacdes do radonio, presente nessas amostras de NORM, por meio de camaras de
difusdo que continham um detector de tragos nucleares (CR-39). As imagens dos tragos

, 222
das particulas o emanadas pelo

Rn registrados no CR-39 foram observadas num
microscopio otico Nikon E400 e capturadas por uma camera digital Nikon Coolpix 995
e armazenadas num banco de dados, para posterior contagem dos tragos pelo programa
computacional, Image Pro plus. Sendo a taxa de emanacdo de “*’Rn proporcional ao
nimero desses tracos, a metodologia permitiu que se comparasse os niveis de

contaminagdo das amostras analisadas.
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OCCURRING RADIOACTIVE MATERIALS - NORM
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The presence of Naturally Occurring Radioactive Material (NORM),
contaminating oil and gas facilities, is a common fact in the petroleum industry, and can
be severe enough to expose the workers to elevated levels of radiation. Thus,
contaminated residues need to be segregated but, this is still a problem without a
satisfactory solution. Currently, the most practical and economic option for discarding
this material is to stock it in areas of the facility whose access is controlled. Certain
equipment used in the petroleum industry has scale and sludge that could be associated
to important levels of radioactivity. Typically, the scale is a mixture of carbonate and
sulphate minerals, such as barite (BaSQ,), that easily incorporates 2°Ra and ***Ra in its
structures. The objective of this work was to measure the emanations of the radon
present in these NORM samples, via diffusion chambers containing a nuclear track

*2’Rn registered on CR-

detector (CR-39). The images of particle a tracks emanated by
39 were observed with a Nikon E400 optic microscope and captured by a Nikon
Coolpix digital camera and then stored in a database, to later count the tracks using the
computational program, Image Pro plus. Being that the emanation rate of **?Rn was
proportional to the number of these tracks the methodology permitted the comparison of

contamination levels of the analyzed samples.

Vil



SUMARIO

RESUMO
ABSTRACT
CAPITULO 1 INrOQUGCEO ettt reneeae 1
L1, Generalidades ......c...ooiuiiiiiiiiiie et 1
1.2. RevisA0 DIDIOGIATICA ...eovuiieiieiiieiie e e 4
130 ODBJELIVO ittt sttt ettt sttt st 8
CAPITULO 2 Fundamentos TEOTICOS ..........cccvueviviriresereeeeeeeressseesessesessessesesssesneseas 9
2.1. Historia da contaminagdo com NORM .........cccccooiiiiiiiiiiiiiiicieecce e 9
2.2, RAAIO € RAAONIO ..ottt sttt s 10
2.3. Produtos do decaimento do RadOnio ...........ccceevueeiinieiiinienieiceiececeeseeeee 12
2.4. Descarte de residuos contendo NORM ........ccoooiiiiiiiiiiiiiiiiiiiieceeeeeee, 13
2.4.1. Opgdes para o gerenciamento/descarte de residuos contendo NORM ....14
2.5. Deteccdo do Radonio usando SSNTD .......ccovieeiiiiiiiiecicccee e 16
2.6. Detectores e processo de revelagdao com ataque quimico ........cccvveevveeerveeerereennnee. 18
2.7, AtaAQUE QUIIMICO ..veeeeerieeerieeiteeeeiieeesiteeestaeesteeesseeessseaessseeesssaeessseesssaeessseeenssessnsseenns 22
2.8. Processamento € analise de IMAZENS .......coueeiuieriiiriieiiieriie ettt 24
CAPITULO 3 Metodologia .........vueeeeeeeeeeeeeeeeeeeee e 29
3.1, Coleta de AaMOSLIAS ....cc.eeeiieiiiiiiie ittt ettt st e 30
3.2. Preparo das amostras e arranjo experimental . .........cccccoeiieiiiienieiiienieecee e, 32
3.3. ExXxpoSica0 @0 RAAONIO ..cevieiiiiiiieiiiciieie et e 34
3.4. Etapa da revelagdo com ataque qUIMICO ......ccceecveeriieriierieeniieeieenieereeseeeeieesaneens 35
3.5. AqQuiSiGA0 d€ dAOS ...eceouvieeiiieeiiieeiie e e e s 36
3.6. Avaliacao d0S dadOS ........cooeiiuiiiiiiiiie e 37

3.7. Validagdo da contagem de tracos nucleares usando programa Image Pro Plus ...41

CAPITULO 4 ReSUIAAOS ...vvuuvereiereriencieeeseesiesisesessssses st sesesssesssessss s s 43
4.1. Calculo da taxa de exposicdo a0 RadONIo ........ccccoeevieriiniriiiniiniiinieseeeeeeee 43
4.2. Resultado das contagens de tragos ...........eecueeerierierieenienieerieeseeeieeete e seee e 43
CAPITULO 5  CONCIUSTES € SUZESLICS ......veveeeeeeeeeeeeeeeeeeeeeeeees e 47

viil



REFERENCIAS BIBLIOGRAFICAS

X



Capitulo 1

Introducao

1.1. Generalidades

As praticas industriais, de um modo geral, t€ém a si associada a geracdo de
residuos. Esses residuos muitas das vezes sdo toxicos e, por isso mesmo, t€ém que ser
gerenciados de forma segura. A presenga de materiais radioativos de ocorréncia natural
(NORM — Naturally Occurring Radioactive Material) que contaminam instalacdes de
Oleo e gas ¢ um fato freqiiente na industria de petréleo. Observa-se que algumas dessas
contaminagdes podem ser severas o suficiente para causar a exposicdo do pessoal de
manuten¢do e outros trabalhadores, em niveis elevados de radiacdo. Por isso, residuos
contaminados precisam ser separados dos ndo contaminados, para que o volume
contendo a presenca de NORM seja o mais baixo possivel, devendo ser compactado e
estocado em uma area controlada e com baixa ocupacao.

O descarte do material contaminado com NORM tem sido um grande problema
ainda sem solugdo satisfatoria. Atualmente, a op¢do mais pratica e econdmica para o
descarte do material contendo NORM tem sido a de estoca-lo em area de propriedade da
propria instalagdo, mantendo o acesso a essa area controlado. Entretanto, existem outras
opgdes em desenvolvimento e avaliagdo. O alto custo da disposicdo de residuos
contendo NORM estd abrindo novas linhas de pesquisa e desenvolvendo métodos e
técnicas de reducao dos volumes de residuo contaminado.

A partir da década de 80, uma grande énfase vem sendo dada a presenca de
radionuclideos naturais em niveis de concentragdo aumentados em relacdo a
concentragdo inicial, em funcdo de praticas tecnoldgicas. A esses materiais, nos quais
residuos e rejeitos industriais se encontram, da-se o nome de TENORM
(Technologically Enhanced Naturally Occurring Radioactive Material). O termo ¢ usado
para englobar todas as formas de materiais onde a radioatividade ocorrendo
naturalmente teve seus niveis de concentracdo aumentados devido a praticas humanas,
implicando no aumento potencial de exposigdes a radiacao, se comparadas com o estado
inalterado do bem. Entdo, pode-se dizer que, de acordo com a origem, esta

contaminagdo recebe dois nomes: NORM e TENORM ou, ainda, TENR



(Technologically Enhanced Natural Radiation), sendo que o ultimo ¢ usado apenas,
quando resulta de um processo tecnologico. [W. Goldammer, 2005] Neste trabalho, por
uma questao de homogeneidade, optou-se pelo termo NORM, por ele englobar de forma
mais geral os materiais aqui tratados.

No caso do petrdleo, seus derivados sao usados numa diversidade de situacoes,
tais como: geracdo de energia elétrica, transporte, lubrificantes, etc. Alguns
equipamentos utilizados na industria do petrdleo contém incrustagdes e lamas que
podem estar associadas a niveis importantes de radioatividade, o0 mesmo se observando
para a industria do gas. As incrustagdes sdo tipicamente uma mistura de minerais de
carbonatos e sulfatos, um dos principais sendo a barita (BaSO4) que incorpora
facilmente o **°Ra e **Ra nas suas estruturas.

O American Petroleum Institute estima que mais de 140.000 tambores
(aproximadamente 28.000 m’) de NORM contendo residuos com concentracdes
superiores a 3.300 Bg/kg sao acumulados anualmente nos EUA. Estimativas no Mar do
Norte dao conta de que 20 toneladas de incrustacdes sdo geradas anualmente por cada
poco de petroleo em atividade. A tabela 1.1 apresenta concentragio de NORM em

residuos da industria do petroleo e do gas. [American Petroleum Institute, 1996]

Tabela 1.1
Concentragdes de Atividade Representativas de NORM na industria do Petroleo/Gés
[Seitz, 1996]

Material Concentracdo de Atividade [Bg/kg]

Incrustagdes em tubos, dutos e outros “*Ra —
equipamentos 10°a 15 x 10°

Lamas em equipamentos utilizados na “Ra

producdo 10*a 10°

Lamas e filmes em equipamentos usados na “1%pp

industria do gas ~4 x 10*

Lamas no solo abaixo de tanques de “Ra

estocagem de dguas de processo 10*a 4 x 10

Para o gerenciamento desses residuos, algumas estratégias tém sido utilizadas
mundo afora, tais como: encapsulamento, espalhamento em solos, espalhamento em
solos, apds diluigdo com outros materiais, enterro, aterro industrial, deposi¢do em
instalacdes licenciadas, utilizagdo de minas abandonadas, inje¢do em pogos, deposi¢do
em fraturas geologicas, uso de estruturas geoldgicas profundas. Se for verdade que o

nivel de seguranga aumenta com a adogdo de cada uma dessas agdes, o custo para tal




também aumentard. Assim, um nivel 6timo de prote¢ao associado a um custo praticado
razoavel deve ser alcancado.

Durante o processamento numa planta de gasolina, os niveis de radiagdo externa
proveniente do radonio no propano, a cerca de 30 cm da bomba de liquidos, pode
chegar a 25 mR/h. Niveis de radiacdo acima de 6 mR/h t€ém sido detectados, nas
superficies externas dos tanques de estocagem de propano. As lamas nas plantas de
gasolina encontram-se freqlientemente contaminadas com varios milhares de pCi/g de
*%Pph. Vasos e equipamentos dessas instalagdes podem apresentar contaminagio
significante com NORM. A contaminagdo tende a ser maior em 4areas de maior
turbuléncia, tais como bombas e valvulas. [P.R. Gray, Peter Gray & Assocs., 1991]

Quando os trabalhadores abrem um equipamento ou um vaso, algumas
precaugdes devem ser tomadas para prevenir contaminagdo. Recomenda-se que os

procedimentos de manutencao incluam o uso de respiradores, pulverizagdo umida e boa

higiene para prevenir a inalagdo de material radioativo e outros.

Outras instalacdes sdo suscetiveis a contaminagdo com NORM. Por exemplo, as

oficinas de manuteng¢do, onde sdo realizados os reparos e a limpeza dos equipamentos.

Quando a planta estiver fora de servico e quando suas utilidades forem
desmanteladas ou vendidas, particularmente, as de processamento de etano e propano,
qualquer equipamento com superficie interna contendo deposito com a presenga de
NORM deve receber especial consideragio. Em muitos casos, a anélise para *'°Pb deve
ser requerida, a fim de se determinar se ha contaminagdo e se € necessario o uso de
técnicas especiais de manuseio. Um cuidado particular deve ser tomado na prevengao da

exposicao de um trabalhador a contaminacdo com NORM.

Residuos contaminados precisam ser separados do lixo comum, para que o
volume contendo a presenga de NORM seja o mais baixo quanto possivel, devendo ser
compactado e estocado em uma area controlada e com baixa ocupagao. Essa area deve
ser monitorada com o uso de medidores de radiagao.

226Ra, associadas a

Lamas de tubulagdes podem conter pequenas quantidades de
concentragdes que podem variar de poucas centenas até varios milhares de pCi/g de
produtos do decaimento do radonio. Essas lamas requerem os mesmos cuidados de
manuseio dos rejeitos de baixa radioatividade. A propria tubulacdo pode estar

contaminada, sendo necessario o uso de luvas e estocagem em area com acesso restrito.



Periodicamente, as bombas usadas nessas instalagcdes sao submetidas aos testes
de vazamentos ou a qualquer outro tipo de checagem. A incrustagdo contaminada com
NORM dentro da bomba, normalmente, estd ligada quimicamente a estrutura metalica

da bomba e ndo pode ser removida facilmente.

Componentes de filtros podem estar também contaminados com altas
concentragdes de NORM e requerem um manuseio especial para se evitar a inalagdo da
poeira radioativa e a contamina¢do do ambiente, durante a manutencdo desses filtros e
troca dos seus componentes.

Detecta-se uma contaminag¢ao por NORM, usando-se medidores de radiagdo do
tipo Geiger-Miiller ou sondas de cintilagdo. As radiacdes gama emitidas sdo
suficientemente energéticas para serem detectadas. Ja as radiagles alfa emitidas pelo
radonio e pelos produtos de seu decaimento nio sdo facilmente detectadas. Para o *'°Pb,
o *'Bi ¢ o *'°Po, usa-se uma sonda pancake para radia¢des alfa, junto a superficie

contaminada.

Uma técnica que vém sendo largamente utilizada para detec¢do de radonio € o
método passivo de detecgdo que emprega detectores solidos de tragos nucleares
(SSNTD - Solid State Nuclear Tracks Detectors). Dentre os detectores mais usados,
encontra-se o alil diglicol carbonato ou carbonato diglicol alilico, C;, Hig O7, conhecido
comercialmente como CR-39. Esse método de deteccdo consiste em contar, com o
auxilio de um microscépio Optico, os tracos resultantes da interacdo de particulas alfa,
ou de particulas carregadas positivamente, com o plastico (CR-39). Para a contagem
desses tracos, costuma-se fazer uso de ferramentas computacionais.

Apbés uma avaliagdo do problema, pode-se concluir que, apesar do risco
potencial para o trabalhador e o meio ambiente, a contaminagdo por NORM ¢

controlavel.

1.2.  Revisao bibliogréafica

A contaminagdo por NORM na industria de petrdleo e gas comegou a ser
estudada por volta de 1971, quando a presenca do radonio, em concentracdes de risco a
saude do trabalhador, foi detectada no gés natural liquido (NGL), durante o seu

processamento. Como contaminante de incrustagdes, presentes em tubulacdes e



equipamentos oriundos das operagdes de prospecgdao de petroleo, ndo havia nenhum
registro, até a metade da década de 80, quando o problema foi registrado pela primeira
vez no Mar do Norte. [P. R. Gray, Peter Gray & Assocs., 1991]

Desde entdo, o gerenciamento desse tipo de material contaminado por NORM
passou a ser alvo do interesse das autoridades governamentais, da protecao radioldgica,
das empresas do ramo e do mundo académico.

Relatérios e artigos tém sido publicados, registrando a preocupacdo com a
contaminagdo por NORM presente no petroleo.

Em 1998, a Agéncia de Protecdo Ambiental dos Estados Unidos da América (US
EPA), através do documento Directive No. 92000.4-25, “Memorandum on Use of Soil
Cleanup Criteria”, recomenda que os solos contaminados radioativamente sejam
“limpos” até atingirem uma concentracao de radio de 5 pCi/g ou menos.

Em 1998, o relatorio confeccionado pelo Escritério Nacional de Tecnologia do
Petroleo, do Departamento de Energia americano (US DOE), DOE/BC/W-31-109-
ENG-38-5, “Potential Radiological Doses Associated with the Disposal of Petroleum
Industry NORM Via Landspreading”, apresentou um estudo sobre o descarte de
NORM, proveniente da industria de petroleo, via espalhamento em aterro, onde foi
utilizado um codigo computacional (RESRAD computer code), para estimar as doses
recebidas por trabalhadores e pelo publico em geral. O relatoério apresenta uma
avalia¢do do risco radioldgico potencial de doses e dos riscos resultantes de satde para
os trabalhadores e o publico em geral. Ainda, dentro deste assunto, um outro relatério
datado de 1999, DOE/BC/W-31-109-38-8, “An Assessment of the Disposal of
Petroleum Industry NORM in Nonhazzardous Landfills”, faz recomendag¢des no tocante
a regulacdo sobre as disposi¢des de materiais contendo NORM, provenientes de
petroleo.

Em 1999, o relatéorio DOE/ID/13223-2, intitulado “Radon Emanation from
NORM-contaminated Pipe Scale, Soil, and Sediment at Petroleum Industry Sites”,
apresenta um estudo das emanagdes de radonio em incrustagdes de tubos € em amostras
de solos contaminados por NORM, provenientes de locagdes de produgdo de petréleo.
O relatério conclui que as concentragdes de raddio nas incrustagdes provenientes da
industria de petroleo, sdo similares as concentracdes de radio observadas nos rejeitos
provenientes da minera¢do de uranio, entretanto, a fracdo de emanacdo de 222Rn das
incrustagdes, provindas das operagdes com o petroleo, € menor do que a fracdo de

emanacdo de “*’Rn nos rejeitos da mineragao de uranio.



Em 2001, Cassels & Waite, publicaram um artigo intitulado “Regulatory
management of NORM wastes from petroleum exploration activities in the Northern
territory”, onde descrevem as diversas opcdes de descarte e gerenciamento de NORM
proveniente das atividades de exploragao de petroleo.

Em 2003, a Agéncia Internacional de Energia Atomica (IAEA), publicou dois
documentos, o Technical Reports Series No. 419 e o Safety Reports Series No. 34, onde
se aborda as questdes associadas a protecao radiologica e o gerenciamento do residuo
contaminado por NORM, proveniente da industria de petrédleo.

No Brasil, em 2001, Luiz Ernesto de C. Matta estudou amostras contaminadas
por NORM, coletadas na regido da Bacia de Campos, no Estado do Rio de Janeiro,
fazendo uma avaliagdo das exposicdes as radiagdes naturais que os trabalhadores
envolvidos nas agdes de exploracdo e producdo de petréleo podem estar sujeitos. Matta
concluiu que existem niveis elevados de radioatividade em algumas amostras do
material proveniente de instalagcdes de exploracao e produgao de petrdleo e, que sem o
controle adequado, a disseminagdo desse material contendo NORM pode levar a doses
ocupacionais superiores aos limites de dose primarios para individuos do publico. No
Brasil, os primeiros casos documentados de incrustagcdes contaminadas por NORM
apareceram em 1988, na Plataforma P-1 e, mais tarde, em 1990, na Plataforma P-2,
ambas na regido da Bacia de Campos.

O uso de detectores solidos de tracos nucleares (SSNTD), para a determinagdo
dos niveis de emanag¢do do radonio, tem sido largamente disseminado, sendo
encontrados na literatura diversos trabalhos sobre o assunto. Um dos detectores do tipo
SSNTD mais usados tem sido o CR-39. O polimero CR-39 ¢ um plastico resultante da
polimerizacdo do mondémero liquido, Carbonato de Diglicol Alilico  (Cy; Hi307), que
foi inicialmente produzido, em 1933, para a fabricagdo de lentes; sua polimerizagdo data
de 1945, por Muskat e Strain; porém, somente em 1978, Cartwright, Shirk e Price
comprovaram que era um 6timo detector de particulas carregadas.

Em 1997, Rio Doce estudou a emanagdo do radonio, proveniente de amostras
cimento e gesso, usando detectores de CR-39 e camaras de difusdo.

Em 2000, A. J. Khan empregou detectores de CR-39 para determinar a
concentracdo de radonio, no interior de residéncias, na India.

Também, em 2000, Rodrigo Silvestre Neman, em sua Dissertacdo de Mestrado,

realizou a monitoracdo ambiental em residéncias de Campinas (SP), utilizando



detectores de CR-39. Foram medidas as atividades alfa, devido ao “*’Rn e filhos (*'*Po e
21%po) presentes no ar.

Em 2001, Khalid e colaboradores investigaram a concentra¢do de radonio, em
minas de carvdo no Paquistdo, empregando detectores de CR-39 e detectores de
germanio hiper puro.

Também, em 2001, Al-Jaralah e colaboradores usaram a técnica de detec¢ao de
tracos nucleares, com o CR-39, no estudo da emanacao de radonio em granito, mamores
e outros materiais cerdmicos usados na Arabia Saudita.

Em 2002, Misdaq empregou detectores de CR-39 e determinou a eficiéncia
desses detectores em medidas de concentragdes de radonio, usando um cddigo
computacional de Monte Carlo.

22Rn em materiais de

Em 2003, Geovane S. Araujo, analisou a emanagdo de
construgdo e em edificacdes, usando o CR-39 como detector de tragos. Em sua Tese de
Mestrado, Aratjo fez a calibragdo da camara de difusdo, obtendo a reta de calibragao
para o detector CR-39, de onde foi obtida a equagdo de emanagio do ***Rn.

Também, em 2003, Ioannides ¢ colaboradores realizaram a monitoragdo de
localidades no nordeste e noroeste da Grécia, durante os meses de verdo, com CR-39.

Mahmoud Kullab desenvolveu diversos estudos de monitoragao de radonio no
solo e na 4gua, na Jordania, bem como em materiais de constru¢do, usando a técnica de
dosimetria passiva com CR-39.

Em 2004, R. Banjanac e colaboradores aplicaram o método de dosimetria
passiva, com o uso de detectores CR-39, para medidas de radonio no interior de escolas
na Sérvia durante a primavera.

Em 2008, Carlos Eduardo L. dos Santos, em sua Dissertagdo de Mestrado,
determinou a concentra¢do de radonio em minas subterraneas de fluorita e de carvao, no
Estado de Santa Catarina, empregando dois tipos de detectores de tragos nucleares, o
LEXAN e o CR-39. As minas de carvdo apresentaram valores de concentragdo de
radonio baixo, a dose anual média de trabalhadores foi de 0,70 mSv/ano, enquanto as
minas de fluorita apresentaram concentragdes elevadas, superiores a 1000 Bg/m’.

ApOs a pesquisa bibliografica, ndo foi encontrado nenhum trabalho, onde tenha
sido usado o CR-39, como detector sélido de tracos nucleares, para determinacao dos

niveis de emanacio de “**Rn proveniente de NORM de petréleo.



1.3. Objetivo

Este trabalho tem como objetivo realizar medidas de emanagdes do radonio,
presente nos materiais radioativos de ocorréncia natural (NORM) provenientes do
petroleo, que contaminam instalagdes de Oleo e gas. A emanagdo de radonio sera
avaliada através de um sistema de medidas constituido por um tubo cilindrico e uma
camara de difusdo contendo um detector de tragos nucleares (SSNTD). Escolheu-se o
CR-39 como detector devido a sua grande eficiéncia, sua estabilidade quimica, boa
sensibilidade as particulas alfa, conservacdo de tragos latentes com baixo
desvanecimento, insensibilidade a radiagdo eletromagnética, disponibilidade no
mercado e custo razoavelmente baixo.

As particulas alfa quando incidem sobre um detector de tragos CR-39 formam
tracos latentes da ordem de nandmetros, ndo visiveis por microscopia Optica. Para que
os tracos latentes se tornem visiveis, ¢ necessario fazer-se uma revelacdo quimica, em
que se utilizam solugdes alcalinas de hidroxido de sédio ou de hidréxido de potassio,
que corrdi as regides danificadas numa velocidade maior do que a degradacdo do
material plastico de base. Com essa revelagdo, os tragos chegam a atingir didmetros da
ordem de 10* A, tornando-se assim visiveis num microscopio 6ptico. Em nosso
procedimento, optamos pelo uso da solu¢ao de hidréxido de sodio.

No presente trabalho, apds a revelacdo quimica, procedeu-se a captura das
imagens dos tracos produzidos pelas particulas alfa, usando-se um microscopio Optico
NIKON E400 e uma camera fotografica digital COOLPIX 995 da Nikon acoplada a um
computador. A contagem do nimero de tracos de particulas alfa emitidas pelos NORM
presentes na amostra sera realizada pelo programa computacional, Image Pro Plus. As
imagens digitalizadas dos tragos foram posteriormente armazenadas em meio digital,

formando um banco de dados.



Capitulo 2

Fundamentos Teoéricos

2.1. Histdria da contaminagcdo com NORM

O réadio ¢ conhecido como traco contaminante de dguas subterraneas ha muito
tempo, mas como contaminante de incrusta¢des ndo havia nenhum registro até a metade
da década de 80, quando o problema foi registrado pela primeira vez no Mar do Norte.
O **Rn é produto da série de decaimento do *°Ra. A contaminacdo do gas natural com
radonio ja ¢ conhecida ha aproximadamente 100 anos. Entretanto, somente em 1971, o
radonio foi encontrado no gés natural liquido (NGL), durante o processamento, em
concentragdo que oferecia risco sério a saide do pessoal da industria, particularmente, o
pessoal da manutengdo. Certamente, antes de 1971, alguma quantidade de radonio ja
estava presente no NGL, mas foi o desenvolvimento de técnicas de extragdo profunda
que resultou na obtencdo de quantidades significativamente altas de radonio. Até a
década de 90, a exce¢do do Relatério de Gesell, em 1975, e um artigo publicado em
1990 por Gray, a contaminagao por NORM em instalagdes de gas, pelo radonio e os
produtos do seu decaimento, ndo vinha sendo muito relatada na literatura.

A contamina¢do com NORM na industria de petroleo e gas normalmente ocorre
na forma de lamas, incrustacgoes ¢ filmes.

e Lamas e incrustagdes contaminadas podem conter urdnio, torio, radio e seus
produtos de decaimento associados. A radioatividade apresentada pelas lamas e
incrustacdes depositadas na tubulagdo ¢ devida principalmente a presenga de
radio, que co-precipita com o bario e o estroncio na forma de sulfato. Outros
isotopos das séries de decaimento do **U e do **’Th também podem estar
presentes. Esta contaminacio pode apresentar valores acima de 10° pCi/g.
Encontram-se as lamas e incrustagdes em equipamentos de processo e transporte
como também em tubulacOes subterraneas. Assim sendo, tubulacdes, filtros,
lamas de pocos, disposi¢do/inje¢do de salmoura em pogos e equipamentos
associados podem conter NORM.

e Filmes, revestimentos e placas contendo NORM podem ser originados na
produgdo ou no processamento do gas natural. Freqlientemente, invisiveis a olho

nu, esses filmes contém radonio e seus produtos de decaimento, com o radio



associado. Esses filmes sdo encontrados em tubulagdes de transporte, na cabega
do pog¢o, em unidades de tratamento e bombas, em plantas de processamento ou

outra instala¢do de producao de hidrocarbonetos leves.

2.2. Radio e Radobnio

265 - .~ - 238 285, 4
O ““Ra ¢ o quinto produto na série de decaimento do “"U e o “""Ra ¢ o quarto

232

produto na série de decaimento do ““Th, conforme mostram os esquemas de

decaimento apresentados nas figuras 2.1 e 2.2.

Calein de decaimento do T-238
Minners Atdunico
az 83 B4 Bs as ar a8 85 S0 =1 a2

- -ﬂ: -ﬂ!
ef— il— —

Mome dos Elemenics Teia-vida em:
Bi=Bismute . 5= segundos
Fa = Pretactinis L= HilHLTRES
Ph = Chumha b = horas

Po = Polénis d = dias
'R:-R:'.ﬂi- 4= aH0E

Hn = Radomio

Th = Tério

1= Ursinio

Figura 2.1 — Série de decaimento do >**U
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232
1405510 2

Cadeia de decaimento do Th-232

TNome dos Elememnios

Ac = Actinio
Bi = Bismuio

Rn Po Pb
230 o 100% - 216 . 100% - 212
5565 0l5s 1064 h
&7 100%
Bi Tl
212 0 35.03% 208
60,6 m 305m
5 BA07% 5 100%
Po Pb
212 o 100% 208
I]Jxll]'g estivel

Figura 2.2 — Série de decaimento do ***Th

O uranio e o tdério encontram-se presentes numa grande variedade de solos e
rochas, em diversas concentracdes na crosta terrestre. Alguns sais de radio, por
exemplo, cloreto de radio, sdo soluveis em agua e, portanto, a agua subterranea pode
dissolver o radio das formagdes de tério e urdnio. O radio pode permanecer dissolvido
na agua tanto tempo quanto o contato com as formagdes de sulfato e carbonato permitir.
A é4gua contaminada com o radio pode ser obtida junto com o 6leo e o gas.

O raddénio ¢ uma ocorréncia natural, com mobilidade alta, sendo um gas
radioativo, quimicamente inerte (gas nobre). O “?Rn é produto da série de decaimento
do **°Ra. Da mesma forma que o radio, o radénio encontra-se largamente distribuido na
crosta terrestre. Relatorios recentes sobre a contaminagdo por radonio, em construgdes
civis por todo o mundo, atestam a ampla distribuicdo de radonio no meio ambiente. Por
ser um gas nobre, similar ao hélio e ao argonio, o radénio ¢ extremamente ndo-reativo
quimicamente. Uma vez formado pelo decaimento radioativo do radio-226, o radonio ¢é
livre para migrar como um gas, sem poder ser capturado ou removido por reagdo
quimica. Migrando através das rochas e do solo, o radonio ¢ obtido com o gas natural,
na cabeca do pogo.

Quando o gas contaminado com radonio ¢ processado, muito do radonio ¢

removido com a fragdo mais leve. O ponto de condensacdo do gés radonio é um valor
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intermediario entre os pontos de condensacdo do etano e do propano. Apods o
processamento subseqiiente, o radonio tende a acumular na corrente de destilagdo do
propileno. Como era de se esperar, o radonio se concentra nas fragdes mais leves, sendo
facilmente detectado por medidores de radiagao. Como esta contaminagao esta contida e
controlada no interior dos vasos, equipamentos e tubulagdes, geralmente, o radonio nao
oferece perigo a satde dos trabalhadores e do publico.

: . A 220
Existem outros is6topos do radonio, por exemplo,

232

Rn (tor6nio) que ¢ um

Th, altamente instavel. O 2%

produto de decaimento do Rn e os outros iso6topos do
- ~ 222 . . ~

radonio, com excecao do ““Rn, possuem meias-vidas tdo curtas, que decaem, antes do

gas ser produzido na cabega do poco. Por tudo isso, o isétopo que predomina é o **’Rn

e, ap6s aproximadamente 25 dias, 99% do radénio decai para o *'°Pb.

2.3. Produtos do decaimento do Radonio

O radonio, por si s6, ndo ¢ um material que oferecga perigo de irradiagdo externa.
Sendo quimicamente inerte, ndo-reativo, ndo se acumula no corpo. Os riscos a saude
associados a exposi¢do ao radonio sao devidos aos produtos de seu decaimento. Esses
materiais radioativos de meia-vida longa tém se tornado um problema crescente para a
industria, principalmente, para o pessoal exposto as superficies e lamas contaminadas e
outros residuos. Problemas de instalacdes contaminadas e residuos precisam ser
reconhecidos e tratados. A presenca de metais radioativos provenientes do decaimento
do radonio nao podem ser detectados pelo lado de fora do equipamento ou dos vasos
contaminados. As radiagdes emitidas por esses materiais sdo rapidamente absorvidas
pelas paredes do equipamento. O raddnio, se presente em concentragao suficiente, pode
ser detectado externamente em vasos de estocagem, bombas, etc. A energia de sua
radiacdo gama ¢ detectada por medidores de radiagdo gama.

Esse material radioativo ndo oferece perigo a saude, a menos que seja ingerido
ou inalado, por exemplo, durante o reparo e a manuten¢do das instalagdes. Se inalado, a
poeira ou o aerossol contendo NORM poderd se acumular nos pulmoes, onde este
material emitira radiagdes alfa. Estudo com trabalhadores de minas de uranio indicam
que a exposicdo prolongada a esses produtos do decaimento do radonio causa um

aumento no risco de contrair cancer nos pulmdes.
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2.4. Descarte de residuos contendo NORM

O descarte do material contaminado com NORM tem sido um grande problema
ainda sem solugao satisfatoria.

Atualmente, a op¢do mais pratica e econdmica para o descarte do material
contendo NORM tem sido a de estocé-lo em area de propriedade da propria instalagao,
mantendo o acesso dessa area controlado.

Algumas vezes, a dilui¢do desse material contaminado com NORM ¢ possivel
até abaixo do limite de isen¢do. Exemplos: solo moderadamente contaminado pode ser
diluido em solo ndao contaminado, ou 4gua contaminada com radio pode ser diluida com
agua limpa. Se suficientemente diluido, o rejeito podera ser disposto, utilizando-se os
métodos comuns de disposicdo de lixo. A re-injecdo da agua contaminada com radio
esta sendo considerada como uma solugao.

O alto custo da disposi¢ao de rejeitos contendo NORM estd abrindo novas
oportunidades para a pesquisa e para o desenvolvimento de métodos e de técnicas de
redu¢do dos volumes de lixo contaminado. Por exemplo, se for possivel realizar a
remocdo do radio da 4agua, de maneira economicamente viavel, em niveis abaixo da
isengdo, os custos de disposicao da agua poderao ser bastante reduzidos. Nessa diregao,
existem linhas de pesquisa que trabalham com o uso de resinas e membranas para
absorver ou separar o radio da dgua e de outros liquidos. Existem, também, pesquisas
para concentrar radio e 210pp_ ¢ seus filhos radioativos, das lamas. Se economicamente
vidvel, podera ser uma solucdo para o descarte de grandes quantidades de residuos
contendo NORM. A descontaminagdo das instalagdes por jateamento de areia gera
grandes volumes de lixo com NORM. Novos métodos de jateamento de areia estdo em
fase de desenvolvimento. As operagdes de raspagem de incrustagdes em tubos, da
mesma forma, geram grandes quantidades de residuos contendo NORM.

A tendéncia aponta para um maior controle e regulacdo dos residuos com
presenga de NORM. Sem duvida, o custo do descarte de material contendo NORM ¢
alto.

Para o gerenciamento destes residuos algumas estratégias tém sido utilizadas
mundo afora, tais como: espalhamento em solos, espalhamento em solos, ap6s dilui¢ao
com outros materiais, enterro, aterro industrial, deposicdo em instalagdes licenciadas,
utilizagdo de minas abandonadas, injecdo em pogos, deposicao em fraturas geologicas,

uso de estruturas geoldgicas profundas.
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2.4.1. OpcOes para o gerenciamento/descarte de residuos contendo NORM

As medidas adotadas devem estar de acordo com as boas praticas de seguranga e
meio-ambiente, isto ¢, contemplarem as aplicagdes das melhores técnicas disponiveis e
as melhores praticas de seguranca e de preservacdo do meio-ambiente.

Apresenta-se abaixo uma lista de opgdes, as quais estdo sendo discutidas
mundialmente e avaliadas a aplicagdo de cada uma delas, de acordo com o quadro, a

viabilidade e a necessidade de cada situacdo. [B. Cassels ¢ A. Waite, 2001]

e OPCAO I1: Encapsulamento.
A primeira vantagem deste método € a seguranca de ter todo o material confinado em
pocos, dentro de cilindros ou tambores selados, isolados com tampas de cimento. Uma
outra forma, para depositar o material contaminado, ¢ mistura-lo com o fluido de
perfuragdo e bombea-lo para o fundo do pogo; da mesma maneira este ¢ isolado com

tampa de cimento. Além disso, apresenta custos menores em relagdo as outras opgdes.

e OPCAO 2: Injegiio em pocos.
Uma alternativa para o gerenciamento/descarte de NORM ¢ a inje¢do em pogos. Este
método requer que o material contaminado com NORM seja injetado em reservatorios
profundos, isolados entre camadas de xisto impermeaveis, acima e abaixo da zona de
inje¢do. O pogo ¢, entdo, cimentado e abandonado permanentemente. Relatorios de
analises de risco e de impacto ambiental sdo elaborados. A zona de injecdo ndo pode
estar em zona potencial de explora¢do e prospeccao de petrdleo e, sim, dentro de uma
zona ja exaurida. A grande vantagem desta técnica ¢ o fato dela permitir a disposicao de

concentragoes altas de NORM.

e OPCAO 3: Disposi¢io “overboard” com a 4gua de formagio produzida.
O objetivo ¢ descartar para o meio ambiente concentragdes de radionuclideos naturais
proximas ao valor da radiacdo de fundo e dentro dos limites permitidos pela legislacao
local. No caso das incrustagdes de sulfato de bario, elas s3o pouco soliiveis em agua,
mas a sua solubilidade aumenta com o aumento da concentra¢ao de cloreto de sodio.
Por exemplo, o volume de 4gua no oceano ¢ extremamente grande, entdo pode-se prever
que ndo haverd dano ambiental, pois as particulas permanecerdo no fundo do mar por

um curto periodo, se dissolvendo em poucos dias.
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e OPCAO 4: Aterros e enterros.

Residuos contaminados com NORM costumam ndo ser aceitos em repositorios para
rejeitos de baixa atividade (LLW), entretanto, existem alguns poucos locais especificos
(na Australia e nos E.U.A., por exemplo) que recebem este material.

Teoricamente, incrustagdes com a presenca de radio, com atividade especifica de 4400
Bg/kg espalhadas sobre uma superficie com uma espessura maxima de 0,63 cm,
resultaria numa taxa de dose de cerca de 0,85 microSv/h, uma média de 5 vezes maior
que a radiacdo natural de fundo. Entdo, uma possivel solucdo consiste em isolar este
residuo contaminado com NORM e espalha-lo sobre uma area bem grande, cobrindo-a
com aterro sem contaminagdo. Neste caso, a desvantagem ¢ a inutilizacdo de areas
imensas e a questao da responsabilidade do controle delas.

Uma outra solugdo que vem sendo utilizada ¢ o enterro abaixo de 4,6 m de cobertura.
Da mesma forma, este tipo de método impossibilita a utilizacdo da area para outros fins.
Uma terceira solucdo ¢ no caso do residuo apresentar baixas concentragdes de
radionuclideos, o suficiente para nao ser considerado legalmente radioativo, entdo,

poderd ser descartado como lixo comum em aterros municipais.

e OPCAO 5: Descarte em minas abandonadas.
Propostas para a disposi¢do de NORM em minas abandonadas, tém sido reconhecidas e
aceitas internacionalmente. Entretanto, a questao da responsabilidade do controle desses

repositorios tem dificultado essa opgao.

e OPCAO 6: Armazenamento provisorio.

O volume de residuos contaminados com NORM, que surge anualmente dentro da
industria de petréleo, tem crescido rapidamente, consumindo o espago destinado ao
armazenamento dentro da instalagdo. Os custos financeiros para o descarte e/ou a
contratacdo de repositorios privados sao muito altos. As poucas instalagdes licenciadas
para receber este tipo de rejeito sdo caras.

Os repositdrios para rejeitos de baixa radioatividade ndo aceitam rejeitos com NORM
provenientes da industria de petroleo. O argumento usado € que o custo de estocagem ¢

muito alto.
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2.5. Deteccédo do Radonio usando SSNTD

H4 mais de 50 anos, Young (1958) e Silk e Barnes (1959) publicaram os
primeiros resultados sobre a técnica de detec¢do de radiacdo por tragos nucleares em
solidos [W. Enge, 1980]. Essas investigagdes deram inicio ao desenvolvimento de
novos detectores de tracos na area de Fisica Nuclear. A simplicidade dessa técnica de
detec¢do despertou o interesse da pesquisa fundamental sobre esses detectores sélidos
de tracos nucleares, SSNTD, e suas aplicagdes nos varios campos da ciéncia e da
tecnologia.

Particulas pesadas ou fragmentos de fissdo, ao passarem através de materiais
plasticos, produzem danos em funcdo de sua energia de ioniza¢do. No caso do raddnio,
emissor alfa, detectores sensiveis as particulas alfa podem ser usados, sendo os mais
utilizados os seguintes polimeros: LR-115 (nitrato de celulose, Cs Hg Og N;), Mackrofol
E ou Lexan (policarbonato, C1sH;403) e CR-39 (carbonato diglicol alilico, C;; H;s O7).

Os detectores solidos de tracos nucleares dividem-se em duas categorias:
inorganicos e organicos. Como esses detectores possuem propriedades fisicas e
quimicas diferentes, foram propostos varios modelos para explicar o mecanismo de
formacgdo de tragos latentes. No caso dos polimeros, que pertencem a categoria dos
detectores soOlidos organicos, as cadeias poliméricas sdo destruidas pelo processo
primario de ionizagdo e pelos elétrons que recuam, apos a colisdo com a particula
incidente (elétrons de recuo).

Segundo W. Enge, a radiacdo ionizante altera profundamente a estrutura
molecular dos materiais poliméricos. Pode-se afirmar que a sensibilidade dos detectores
plasticos esta associada a desestruturagdo secundaria das cadeias do polimero, devido
aos elétrons de recuo, ocasionada pela energia da particula alfa. Observa-se que quanto
menor a energia da particula alfa incidente, maior ¢ o dano causado na estrutura, ou
seja, a taxa de perda de energia pela particula (-dE/dx), que representa a energia
dissipada no material por unidade de comprimento, ¢ inversamente proporcional a
energia da particula (E).

-dE/dx = 1/E (2.1)

As particulas carregadas (protons, déuterons, alfas e ions pesados) depositam sua

energia no material, em fun¢do dos seguintes pardmetros:
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e Forcas eletrostaticas entre as particulas e os elétrons que orbitam ao redor do
nucleo alvo, o que pode resultar na alteragdo das Orbitas caracteristicas desses
elétrons;

e Desaceleragao das particulas, ao interagirem com o nucleo do material,
resultando na emissdo de radiagdo eletromagnética (Bremsstrahlung),

desprezivel em relagdo ao item anterior.

Neste trabalho, utilizou-se um detector solido de tragos que tem apresentado
otimos resultados, o polimero Carbonato Diglicol Alilico (A.D.C.), conhecido
comercialmente como CR-39. Este detector oferece diversas vantagens quando
comparado com os outros tipos de detectores, tais como: ser insensivel a radia¢do
eletromagnética, apresentar menos efeito de desvanecimento de tracos latentes e possuir
maior estabilidade quimica, além de estar disponivel no mercado a um custo razoavel.

Historicamente, o CR-39 foi sintetizado e polimerizado pela primeira vez por
Muskat e Strain, em 1945. Alguns anos mais tarde, em 1950, Strain e seus
colaboradores anunciaram um método modificado de polimerizagdo para o CR-39,
originando um plastico "termoset". Esses plasticos sdo caracterizados por sua dureza,
infusibilidade e insolubilidade. O CR-39 ¢ transparente, tem boas propriedades
mecanicas € boa resisténcia quimica as radiacdes eletromagnéticas. Devido a essas
propriedades, o CR-39 passou a ser largamente utilizado em diversas areas, como, por
exemplo, em parabrisas e janelas de avides, janelas de observacdes, lentes
oftalmologicas, chapas de protecdo de vidro para soldadores, lentes e filtros
fotograficos.

Entretanto, o uso do CR-39 como detector de tracos deu-se apos 1975. Os
primeiros trabalhos publicados sobre 0 CR-39 como detector de tragos datam de 1978.
Nesse ano, Cartwright, Shirk e Price mostraram as qualidades singulares do CR-39, em
termos do registro de tragos de particulas nucleares, através de sua grande sensibilidade
e alta resolucdo para detecgdo de particulas energéticas.

Como detector de tragos nucleares, o CR-39 apresenta uma grande vantagem
alem de sua eficiéncia, que ¢ o fato dele ser totalmente amorfo, o que faz com que os
tragos sejam bastante regulares. Outra vantagem ¢ que, como o CR-39 ¢ um pléstico
muito transparente, proporciona um bom contraste entre os tragos € o proprio corpo do
detector, facilitando a observagdo ao microscopio optico. Adicionalmente a todas essas

vantagens, podemos acrescentar o fato do CR-39 ser um plastico resistente contra
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possiveis danos ocasionados por condigdes ambientais, como temperatura, umidade,

acdo corrosiva de poluentes, entre outros.

2.6. Detectores e processo de revelacdo com ataque quimico

Os filmes, ou mais especificamente os registradores de imagem, podem ser os
argénteos, a base de sais de prata, ou os detectores solidos de tragos nucleares (SSNTD),
que ainda se classificam, como visto na se¢ao anterior, como inorganicos (mica € o
vidro) e organicos (polimeros, tais como o CR-39, LR-115, Lexan e Makrofol E).
Desses, um detector que tem se destacado ¢ o CR-39, devido a sua grande eficiéncia,
conforme também ja observado anteriormente.

O registro da imagem por esse detector se deve a passagem de uma particula
carregada que, durante sua trajetdria, produz danos decorrentes das suas interacdes
coulombianas com os 4tomos do material. Esses danos sdo da ordem de 30 A a 100 A e
sdo conhecidos como tragos latentes, sendo visiveis apenas por um microscopio
eletrdnico, com um aumento da ordem de 10°x. Um critério para a formacao do traco
latente ¢ a Perda de Energia Especifica (-dE/dx), onde a particula carregada deposita
energia ao longo de sua trilha, quando penetra no polimero. Essa perda de energia
possui um valor especifico minimo requerido, para que o dano seja severo e torne-se
revelavel como trago.

Para que os tragos latentes se tornem visiveis ao microscopio Optico, € necessaria
a realizacdo de uma revelacdo quimica, ou seja, revelagdo com ataque quimico, que ¢ o
método mais usado para se obter o aumento do dano latente em detectores sélidos
nucleares solidos. Neste processo se utiliza, geralmente, uma solu¢do de hidroxido de
sodio que degrada as regides danificadas numa razdo muito maior que o material ndo
danificado. Com essa revelagdo, os tracos chegam a atingir didmetros da ordem de 10*
A, na faixa do comprimento de onda da luz visivel, tornando-se assim, os tracos
ampliados visiveis num microscopio 6ptico, com um aumento da ordem de 10°x.

A revelagdo dos tragos, sob o ponto de vista microscopico, se desenvolve, a partir
da dissolu¢do quimica preferencial, ao longo e ao redor da trajetoria da particula,
conforme mostra a figura 2.3. Devido a reatividade na regido danificada ser maior do
que na regido ndo danificada, ela ¢ rapidamente dissolvida. Essa maior reatividade
ocorre ao longo do trago, tanto nos casos onde hd quebras de ligacdes quimicas

(polimeros), como nos casos em que a rede cristalina ¢ destruida (minerais). Ao se
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atingir o limite de aproximadamente 50 A, que é o limite entre a regido danificada e a
nao danificada, a taxa de dissolucdo diminui e a solucdo comeca a atacar também as
regides ndo danificadas em torno do trago, comecando, assim, o ataque quimico, que
causa o aumento das dimensoes do trago.

Sob o ponto de vista macroscopico, a revelacao do traco se d4 simultaneamente
ao longo do traco, com uma velocidade Vi, que ¢ funcdo das condigdes de ataque, isto
¢, temperatura, tempo e concentracdo da solucdo de revelacdo, e dos pardmetros da
particula incidente, isto é, carga, massa e energia. A dissolu¢d@o quimica do material ndo
danificado se d4 numa velocidade V,, que ¢ menor que V. V, ¢ a velocidade com a qual
as paredes internas dos tragos e a superficie do detector sdo dissolvidas, sendo fun¢ao

do material do detector e das condi¢des de revelagdo, conforme ilustra a figura 2.3.

IHemao densamente danificada
{dissolvida com velocidade preferencial

1I|"-E v

A
| I

Aneulo do cone

e
Y |
.

i -\:II\.__ .
K

v

Rttty Frente de revelacio do trago

.

A densidade de danns & minima
(prevalece a velocidade normal de dissolucdio)

Figura 2.3 - Representagdo esquematica do perfil microscopio do trago de uma particula
no detector. [W. Eng, 1980]

A geometria dos tragos revelados depende da relagdao entre essas duas
velocidades. Se V(> V,, os tragos vao adquirir uma forma conica, que, ao serem Vvistos
num microscopio, poderdo apresentar uma forma circular ou eliptica (figura 2.4). Nos
casos em que V;>> V, os tracos adquirirdo uma geometria cilindrica (figura 2.5). As
formas circulares e elipticas dependem do angulo de incidéncia da particula: normal, no

primeiro caso, e obliqua a superficie, no segundo caso.
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Figura 2.4 - Forma conica para V; > V,, para particulas com: (a) incidéncia obliqua e

(b) incidéncia normal a superficie do detector. [W. Eng, 1980]

e L)
o +
(a) (b)

Figura 2.5 - Forma cilindrica para V; >> V,, para particulas com: (a) incidéncia obliqua

e (b) incidéncia normal a superficie do detector. [W. Eng,1980]

A formagdo do cone, durante a revelagdo, em torno da trajetéria da particula,
pode ser entendida, quando se aplica o principio de Huygens [ W. Eng, 1980; J. D. R.
Lopes, 2001]. Supondo que a velocidade de revelacdo na superficie do detector atue
uniformemente em todas as dire¢des, apds um tempo total de revelacdo, t, a superficie
removida por uma quantidade V, x t representa a nova superficie do detector, como

demonstrado na figura 2.6. O mesmo conceito ¢ aplicado a trajetéria da particula.
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Entretanto, o processo de revelagdo do material ndo pode comegar, antes que a solugao
tenha alcangado um dado ponto, através da velocidade de revelagdo do traco, ao longo
do mesmo. Isso significa, por exemplo, que, apds um terco do tempo total t de
revelagdo, o vértice do cone deve estar a Vi(1/3).t distante da superficie. O material
podera somente ser revelado durante o tempo restante (= 2t/3), no qual o material sera

removido, de acordo com a esfera de raio Vy(2t/3).

fici t
S D s e ‘ / =g trajetoria do ion
V.t

da revelagao

superficie apds
revelada

traietdria nao revelada

Figura 2.6 - Vista lateral de um traco revelado, onde o principio de Huygens ¢ aplicado

para descrever a formacao de cones. [W. Eng, 1980]

Para ilustrar, supomos um caso em que o trago resultasse perpendicular a
superficie do detector. Ao ser exposta ao ataque quimico, a regido sem dano sera
dissolvida com uma velocidade V, , perpendicular a superficie; uma velocidade de

ataque através da trilha serd Vi, maior que V,, que podera ser expressa por:

V,=h/t onde h ¢ a camada dissolvida, em relacao a superficie original do detector,

e t ¢ o tempo de ataque

V=L onde L ¢ a extensdo do trago dissolvido e t € o tempo de ataque

A figura 2.7 mostra que o material da superficie ¢ removido apds algum tempo

de ataque quimico, resultando em um comprimento de traco visivel, L, e num didmetro

21



D; decorrentes da competigdo entre os efeitos V, e V; . [Fleischer, Price e Walker,
1975]
Pela geometria do trago, obtém-se os parametros relativos ao ataque quimico:
L=(Vi-Vg)t;
D=2Vyt (Vi-Vg ) (Vi1 Vg )'"?

Superficie original

Vtt:L

—D—

Traco da
+—
particula

y

Figura 2.7 — Parametros envolvidos na formacao do trago da particula. [Fleischer,

Price e Walker, 1975]

Essa hipotese geométrica de formagao do trago, leva em conta as variagdes nas
taxas de ataque e os diferentes graus de dano; e possibilita a conclusdo de que o angulo
de incidéncia deve ser menor que um angulo critico 0. , para que seja possivel a
visualizacdo da imagem do traco apos a revelacdo com ataque quimico. De acordo com

Durrani e Bull, 1987, o angulo critico ¢ fornecido pela seguinte equagao:

0. = arcsen (Vg/ Vi)

2.7. Ataque quimico

Na técnica de revelagdo dos tracos em detectores plasticos, o agente quimico

mais utilizado ¢ uma solucao aquosa de NaOH, numa faixa de concentragdo variando
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entre 1 a 12 M, sob temperatura entre 40°C e 70°C. Em alguns casos, costuma-se
adicionar etanol a solu¢do reveladora, pois o alcool possui a capacidade de diminuir o
limiar de ionizagdo para qual o trago se torna revelavel.

A titulo de exemplo, sdo mostradas, na tabela 2.1, os parametros de revelacao

para alguns detectores plasticos.

Tabela 2.1

Parametros de revelagdo adotados para alguns detectores. [Durrani e Bull, 1987]

Detector Revelador (mol) Temperatura (°C) T (h)
LR-115 NaOH (2.5 M) 60 1.54
CR-39 NaOH (6.25 M) 70 6.5
Makrofol-E | 80% de KOH (6 M) +20% 70 7.5
C,H;0OH

O limite de detecc¢ao da particula alfa no pléstico pode ser determinado pela sua
perda de energia, limitada entre os valores minimo (Eyyy ) € maximo (Emax ). Observa-
se, através da figura 2.8, um limiar dessa perda, ( dE/dx)t, , desde a energia minima, na
qual os tragos sdo revelaveis, até o limite de maior energia das particulas alfa, [Durrani
e Bull, 1987; Araujo,2003].

Na pratica, Eyqiv € Emax correspondem a formagdo de tragos visiveis no
detector. Sendo Eypv @ energia minima necessaria para a visualizagdo dos tracos e
Emax a energia, a partir da qual a densidade dos tragos reveldveis se torna tdo baixa que
os didmetros dos tragos sdo insuficientes para serem reconhecidos, nesse caso, ha a

necessidade de um tempo de revelagdo maior.
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Figura 2.8 — Variagdo da energia sobre o qual o traco ¢ revelavel. [Durrani e Bull, 1987]

2.8. Processamento e analise de imagens

Algumas aplicagdes e alguns tipos de imagens requerem uma interacao visual
bastante intensa. A capacidade humana para processar e interpretar imensas quantidades
de dados de natureza visual motiva o desenvolvimento de técnicas e dispositivos, de
modo a estender ainda mais essa capacidade e essa sensibilidade. O conhecimento de
como reage o sistema visual humano e de algumas técnicas disponiveis, para melhor
adequar a imagem a aplicacdo, sdo importantes para se desenvolver solugdes
computacionais automatizaveis. Neste sentido, a area de Processamento e Analise de
Imagens permite viabilizar um grande nimero de aplicacdes, tanto no dominio do
aprimoramento de informagdes picturais para interpretacdo humana, quanto no dominio
da andlise automatica por computador de informacdes extraidas de uma imagem ou
cena.

O processamento de imagens propriamente dito aborda temas variados como
realce, filtragem, restauracao, analise, reconstrugdo, a partir de projecdes, € compressao
de imagens.

Operagdes de pré-processamento sdo aplicadas em uma imagem para se alcangar
como resultado outra imagem com caracteristicas realcadas, mais adequadas para
prosseguir com as demais etapas de processamento necessarias, existindo inimeras

técnicas de realce de imagens.
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Com o objetivo de facilitar a analise das imagens dos tracos, bem como um
melhor entendimento de seu processamento, algumas defini¢des e conceitos sdo
apresentados abaixo [Pavim e Roloff, 2005]:

Processamento de Imagens: refere-se ao processamento digital de imagens, através de
um computador ou dispositivo eletronico, onde as entradas e saidas do processamento
sdo imagens. Em geral, sdo operagdes de realce, restauragdo, transformacdo ou
compressdo de imagens. Enquadra-se este tipo de operacdo de processamento como de
“baixo” ou até “médio nivel”. Um exemplo seria a aplicagdo de um filtro na imagem
para realgar as bordas de seus objetos.

Visdo Computacional: refere-se ao processamento digital de imagens para a extragdo
de caracteristicas importantes, que auxiliem na compreensao da imagem e na tomada de
decisdes inteligentes. Enquadra-se este tipo de operacdo de processamento como de
“alto nivel”, sendo comum a utilizacdo de técnicas de inteligéncia artificial para o
processamento dos dados. Um exemplo seria o reconhecimento e a classificagdo de um
objeto da imagem.

Anélise de Imagens: refere-se ao processamento digital de imagens onde somente as
entradas do processamento sdo imagens. As saidas costumam apresentar uma descri¢ao
ou representacao diferente da imagem ou alguma caracteristica sua. Diz-se que a analise
de imagens encontra-se em nivel intermediario ao processamento de imagens e a visdo
computacional, enquadrando-se como operacdes de “médio nivel”, podendo até atingir
operagdes de “alto nivel”. Um exemplo seria a visualizacdo dos dados de uma imagem,
a partir de seu histograma, que descreve as caracteristicas de luminosidade da cena ali
representada.

Reconhecimento de Padroes: refere-se as operagdes inteligentes na interpretagdo de
sinais. Estad intimamente ligado a visdo computacional, mas ndo necessariamente
processa apenas informagdes visuais para realizar o reconhecimento de caracteristicas
de um ambiente, pelo fato de existirem outros tipos de sensores dos quais poderia fazer
uso, como, por exemplo, um sensor acustico para reconhecimento de voz. Em visao
computacional, trata-se da interpretacdo e reconhecimento de objetos e caracteristicas
especificas em uma imagem.

Inteligéncia Artificial: refere-se a modelagem de sistemas inteligentes e analise de
aspectos ligados a inteligéncia. E normalmente usada junto & visdo computacional para
a obten¢do, reconhecimento e classificacdo de objetos e caracteristicas nas imagens. Em

geral ¢ aplicada em trés etapas: percep¢do, cognicdo e agdo. A etapa de percepgao
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traduz os sinais provenientes do ambiente em simbolos; a de cognicdo manipula esses
simbolos e a de acdo traduz o resultado desses simbolos em agdes que devem ser
aplicadas de volta ao ambiente. O campo de visdo computacional ¢ considerado por
alguns autores como sendo uma sub-area de [A.

Quanto a morfologia da imagem, temos as seguintes técnicas:

Dilatagdo: ¢ a aplicagdo de um elemento estruturante de forma concéntrica sobre um
conjunto definido de pontos (brancos ou pretos) em uma imagem, de maneira que o
elemento estruturante adicione informagdo sobre a vizinhanga destes pontos. Ou seja,
pode-se imaginar que o elemento estruturante desliza sobre um conjunto de pontos
dilatando sua vizinhanga numa propor¢do que varia conforme as dimensdes do elemento
estruturante. Esta operacdo ¢ utilizada principalmente para preencher intervalos e
lacunas indesejaveis na imagem.

Erosdo: é o inverso da dilatagdo. A aplicacdo do elemento estruturante ocorre
analogamente a operacdo anterior, porém, ao invés de dilatar a vizinhanga do ponto
percorrido inserindo informacdo, o elemento retira informacdo (gerando erosdo nas
areas percorridas). Esta operacdo ¢ utilizada principalmente para eliminar detalhes
irrelevantes, como ruidos, e abrir intervalos ou lacunas em regides de conexdo
indesejada.

Abertura: ¢ derivada das operagdes de dilatagdo e erosdo. O operador de abertura
aplica uma erosdo seguida de uma de dilatagdo na imagem. Essa sequéncia de operagdes
visa eliminar pequenos ruidos na imagem e abrir lacunas em regides de fraca conexdo
entre objetos, através da erosao, e posteriormente tenta restaurar as dimensoes reais de
objetos da imagem através da dilatagdo. Os ruidos e fracas conexdes eliminados com a
erosdo ndo retornam a imagem apos a dilatacao.

Fechamento: também derivada das operagdes de dilatagdo e erosdo, trata-se da
operagdo inversa da abertura, aplicando primeiramente uma dilatagdo seguida de uma
erosdo. Esta sequéncia de operacdes visa restaurar conexdes fracas entre objetos da
imagem.

A figura 2.9 ilustra o principio de funcionamento dos operadores morfologicos
basicos aplicados em uma imagem bindria. A partir destas ferramentas basicas, outros
algoritmos morfoldgicos sdo desenvolvidos, como, por exemplo, algoritmos para
extragdo de bordas, preenchimento de regides, extragdo de componentes conexos,

afinamento, engrossamento e desbaste de regides e esqueletonizagao.
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Figura 2.9 — Principio de funcionamento de operadores morfologicos. [Gonzalez e
Woods, 2002]

Temos ainda as técnicas de segmentacdo, muito utilizadas nos processos para

tratamento de imagens:
Segmentacao: o objetivo das técnicas de segmentacdo consiste em dividir a imagem em
suas diversas partes constituintes ou segmentos (objetos e regides). O nivel ou
quantidade de divisdes aplicadas na imagem varia conforme a aplica¢do e, em geral ¢
realizada até atingir um nivel de separacdo suficiente entre os objetos de interesse na
cena analisada. As técnicas de segmentagao ddo um passo a frente das técnicas de
morfologia matemadtica, quanto a classificacdo, enquadrando-se dentre as técnicas de
médio e alto nivel de processamento de imagens.

Os algoritmos de segmentacdo baseiam-se principalmente em duas propriedades
do nivel de intensidade luminosa das imagens: a descontinuidade e a similaridade.
Quanto a descontinuidade, a idéia estd em dividir a imagem em regides, de acordo com
as mudangas abruptas do nivel de intensidade luminosa em seus pontos, por exemplo,
cantos e arestas de objetos na imagem. J4 por similaridade, a imagem ¢ dividida em
regides, de acordo com algum padrio de similaridade entre estas regides, como, por
exemplo, o nivel de intensidade luminosa, a cor e a textura.

Dentre as técnicas de segmentagdo mais conhecidas, destacam-se a deteccao de
descontinuidades, a deteccdo de limiares (thresholding), a segmentagdo baseada em

regides e a segmentacdo por divisores de agua (watersheds).
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A deteccdo de limiares (thresholding) ¢ uma das técnicas de segmentagdo mais
simples e faceis de se aplicar, sendo usada constantemente em qualquer aplicagcdo de
processamento de imagens. A técnica procura agrupar os diferentes objetos e regides da
imagem, conforme a similaridade de tonalidades (nivel de intensidade luminosa) entre
0S Mesmos.

A segmentagdo por divisores de agua (watersheds) abrange conceitos de todas as
demais técnicas de segmentagdo para realizar a divisdo da imagem em partes distintas.
O nome dado a técnica provém do seu principio de funcionamento, que consiste em
visualizar qualquer imagem em uma representacdo tri-dimensional da mesma,
considerando as coordenadas espaciais X e Yy nos planos horizontal e vertical,
respectivamente, e ainda o nivel de intensidade luminosa dos pontos nestas coordenadas
no plano perpendicular aos demais, provendo a idéia de profundidade na imagem.

Em geral, esta técnica ¢ aplicada para a extragdo e separagdo de objetos de
caracteristicas ligeiramente uniformes do fundo da imagem. E muito comum, inclusive,
aplicar este tipo de algoritmo ao gradiente das imagens, ao invés delas proprias, pois
isto facilita a identificagdo de regides de baixos valores de gradiente.

Por tultimo, tem-se as mais importantes operacdes de pré-processamento no
dominio espacial, as operagdes de filtragem, que se baseiam nos principios de
convolucdo de mascaras pré-configuradas para realcar caracteristicas especificas das
imagens. As operacdes de filtragem dividem-se entre operagdes de suavizagdo
(smoothing) e enfatizagdo (sharpening). Em geral, opera¢des de suavizagdo procuram
atenuar o nivel de ruido nas imagens, removendo pequenos detalhes e suavizando
contornos. Ja as operagdes de enfatizacdo procuram destacar detalhes da imagem,

principalmente, cantos e arestas.
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Capitulo 3

Metodologia

Neste capitulo, sdo apresentados os procedimentos seguidos em todas as etapas
da investigagdo, desde a fase da coleta de amostras até a fase em que foram realizadas
as medidas de emanagdes do raddnio, usando-se o método passivo de detecgdo com
detectores plasticos de tracos nucleares, com posterior contagem desses tracos
produzidos pelas particulas alfa emitidas pelo radonio. Através de um processo semi-
automatizado, que consiste na contagem do numero de tragos de alfa devido ao NORM
presente na amostra, determinado com a ajuda de um programa computacional, apds a
captura das imagens registradas no detector, usando-se um microscopio Optico e uma
camera fotografica digital acoplada a um computador.

As amostras contendo materiais radioativos de ocorréncia natural (NORM),
provenientes do petroleo, que contaminam instalacdes de dleo e gas, foram obtidas a
partir de sucatas oriundas de unidades da industria de petroleo encaminhadas a
industrias metalirgicas, onde se detectou a presenca de radiacdo. A emanacgdo de

radonio foi avaliada através de um sistema de medidas constituido por um tubo
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cilindrico e uma camara de difusao contendo um detector de tracos nucleares (SSNTD),
por periodos de 7, 14 e 30 dias. Escolheu-se o CR-39 como detector devido a sua
grande eficiéncia e vantagens ja evidenciadas no capitulo anterior.

222
Rn emanado das amostras, num

Para se determinar a exposi¢do do CR-39 ao
periodo de 7, 14 e 30 dias, usou-se as mesmas condi¢des de revelagdo do detector de
tracos adotadas por Aratjo G. S. (2003), ou seja, os detectores CR-39 foram submetidos
a revelacdo com ataque quimico em solugdo aquosa de NaOH , 6.25 N, mantidos na
temperatura de 70°C durante 5 horas, em banho térmico. Apds a revelacdo com ataque
quimico, os tracos produzidos pelas particulas o tornaram-se visiveis a0 microscopio
optico NIKON E400, com os seguintes aumentos: lente ocular 10x e objetiva 40x. As
imagens desses tracos no CR-39 foram capturadas com uma camera digital COOLPIX
995 da Nikon. O numero de tragos devido ao NORM contido nas amostras foi

determinado com a ajuda do programa Image Pro Plus 6.2 Processing & Analysis

Software.

3.1. Coleta de amostras

A coleta de amostras foi realizada a partir de dentncias feitas a Divisao de
Industrias da CNEN (Comissdo Nacional de Energia Nuclear), 6rgdo responsavel pelo
licenciamento e fiscaliza¢do do uso e das condi¢des de seguranca radioldgica de fontes
de radiacdo na area da industria. As amostras foram retiradas de incrustagdes existentes
em parte de tubulagdes e de equipamentos considerados como sucatas e que se
encontravam em local especifico para armazenamento de materiais contendo NORM.

A coleta das amostras para este trabalho foi realizada dentro dos padrdes de
radioprotecdo vigentes no Pais, de acordo com as Normas CNEN. Usou-se EPI
adequado ao tipo de coleta realizada, a saber: macacdo, luvas, mascaras, 6culos de
seguranga e capacete, além de dosimetros do tipo filme ( para radiacdo gama) e medidor
de radiacdo adequado a este tipo de operagdo. Nas figuras 3.1 e 3.2 mostram-se
fotografias de partes de um tratador de 6leo e de um tubo prata em T, para se ilustrar de

onde foram coletadas as amostras analisadas.
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Figura 3.1 — Fotografia de parte de um tratador de 6leo

As taxas de dose foram medidas nos locais de coleta com um medidor de
radiacdo da marca Exploranium, modelo GR 130. O material de cada amostra analisada
foi moido num moinho de disco com pratos de ferro da marca H. G. Herzog, modelo
HSM100.

As amostras 1 e 2 foram retiradas do tratador de 6leo visualizado na fotografia
da figura 3.1. A amostra 3 foi retirada do tubo prata em T, mostrado na figura 3.2. A
amostra 4 foi coletada de uma incrustacao contida num tubo verde e prata em L. As
taxas de dose medidas e relativas a cada uma das amostras foram respectivamente:
0,8 uSv/h (para as amostras 1 e 2), 10 uSv/h (para a amostra 3) e 6 uSv/h (para a

amostra 4).

31



Figura 3.2 — Fotografia de parte de um tubo prata em T

3.2. Preparo das amostras e montagem experimental

Apb6s as amostras serem moidas, procedeu-se a montagem do arranjo
experimental.

A instrumentagdo utilizada para medir a concentracio de radénio, no
desenvolvimento da presente investigagcdo, pode ser considerada relativamente simples,
sendo necessarios um detector soélido de tragos nucleares (SSNTD), tendo sido
escolhido o CR-39, pelas caracteristicas apresentadas no capitulo anterior, e uma
camara de difusdo. Acoplado a cada camara de difusdo, um filtro de papel impede a
entrada de outros radioisétopos, exceto o 222Rn, no interior dela.

Nos experimentos realizados na presente pesquisa, aplicou-se o arranjo
experimental usado por G. S. Aratijo, 2003, constituido de um tubo de PVC com 250
mm de comprimento ¢ 50 mm de didmetro, contendo uma camara de difusao com raio
de 15 mm, mostrado na figura 3.3.

O aumento do nivel de exposi¢do ao radonio, decorrente de materiais do tipo
NORM, foi medido mediante a colocagdao de um volume de cada amostra coletada desse
material num dispositivo cilindrico de PVC, como descrito no paragrafo anterior, aonde

se encontra acoplada uma camara de difusdo, na parte superior do tubo, que contém, em

32



seu interior, um filtro permeével ao “*’Rn, posto em contato intimo com um detector de
tracos nucleares, CR-39, cuja abertura fica voltada para a amostra, que se encontra no

fundo do tubo, conforme o desenho esquematico mostrado na figura 3.3.

50 mm
[ ]
- T . wnpa perfurada
40 mm ,*:uu- Clmera de difusgo -
X | Rl
1 | 'Tela suporte da cémuars
dﬂdﬂuﬁﬂ U e para 0
50 mm e Cpno de PYC letector ¢ Gltro

Chmara semi-esfénc

60 mm Amostra [e—— Lepdsito para amostra

-H-—‘“‘-*-.\

3 Cﬁ_um . (8)

Figura 3.3 — Desenho esquematico do dispositivo usado para medir a concentragdo de
*2’Rn emanado pelo material do tipo NORM.
(a) dispositivo cilindrico fechado, mostrando a amostra e a camara de
difusdo posicionadas.

(b) seccao transversal da camara de difusao.

O **Rn emanado da amostra se difunde pelo interior do tubo e atinge o CR-39,
no qual as particulas o provenientes do decaimento radioativo registram seus tragos. O
detector solido de tracos nucleares, CR-39, fabricado pela Pershore Molding, UK, foi
usado com 625 um espessura. Para a execucdo dos experimentos, a placa original de
CR-39 foi cortada em pequenos quadrados com 1cm? de 4rea.

A camara de difusdo, confeccionada em fibra de carbono, tem a forma semi-
esférica com 15 mm de raio, permitindo que uma membrana permeavel seja acoplada no
detector, que funciona como um filtro, conforme mostrado na figura 3.4. A espessura
dessa membrana foi determinada, de forma a atrasar a difusdo, garantindo, assim, que o

*2%Rn decaia, antes de atravessa-la. Segundo Ramachadran (1988), esse filtro permite a
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passagem do ““Rn e evita a passagem do ““Rn para o volume sensivel da camara,
numa taxa significativa. Além disso, o filtro também protege o detector da umidade e

impede a movimentagdo de ar dentro da camara.
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Figura 3.4 — Detalhes da camara de difusdo: (a) detector CR-39; (b) filtro; (c¢) tampa
perfurada; (d) suporte para o detector e o filtro; (¢) camara semi-esférica

de raio 1,5 cm.

3.3. Exposicéo ao radonio

A quantidade medida por um dosimetro de radénio ¢ a concentragio de **’Rn em
tempo integral. Segundo Urban (1986), a exposicdo ao radonio, Xg, , em unidades de

Bq d m>, pode ser expressa pela equagdo 3.1:

T
Xrn =OI C(t) dt (3.1

onde:

T ¢ o tempo de irradiagdo, em dias (d);

222

C(t) ¢ a concentragdo de “““Rn, medida pelo sistema mostrado na figura 3.3.
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Segundo D. Mazur (1999), a densidade de tragos nucleares ¢ proporcional a

exposicdo ao raddnio e a concentracao de radonio, sendo dada por:

C =(N-Np) / kstM (3.2)
onde:
N € o numero de tragos;
N5 ¢ o niimero de tracos relacionado a radiacdo de fundo (background);
k ¢ o fator de calibracdo, em kBq h m>;
s ¢ a area de um campo 6tico;
t € o tempo de exposicao em horas (h);

M ¢ o nimero contado de campos.

Para obter o fator de calibracdo, k, Aratjo, G. S. (2003), expds o detector de
tragos, CR-39 (625 um de espessura), a uma concentracio conhecida de **’Rn, a partir
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Rn constante no

de uma fonte padrdo secundario de “’Ra. Sendo a concentragao de
interior do tubo cilindrico, pode-se considerar que a exposi¢ao sobre o CR-39 sera
constante. Assim sendo, o nimero de tragos revelados no detector plastico estara
relacionado & exposicdo devido ao **’Rn. A reta de calibracdo para o CR-39 foi obtida
por Aratjo, G.S., ao relacionar o niimero de tragos no CR-39 a exposi¢io ao “*Rn. A
equacdo da reta, ajustada aos pontos correspondentes pelo método dos minimos

quadrados, resultou em:
X=0,1713 (N—-Ng)— 11,987 (3.3)

As amostras 1, 2, 3 e 4 foram expostas por periodos de 7, 14 e 30 dias,
respectivamente, totalizando 12 experimentos. Paralelamente, também foram
providenciados os experimentos referentes a radiagdo de fundo (BG) correspondentes,
utilizando, para tal, a camara de difusdo, com o CR-39 e o filtro, para 7, 14 e 30 dias,

respectivamente, totalizando 3 experimentos.

3.4. Etapa da revelacdo com ataque quimico

222

Para se determinar a exposi¢cao do CR-39 ao ““Rn emanado das amostras 1,2,3 e

4, nos periodos respectivos de 7, 14 e 30 dias, empregando-se a equacao (3.3), usou-se
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as mesmas condigdes de revelacdo do detector de tracos adotadas por Araujo, G.S.
(2003), ou seja, os detectores CR-39 foram submetidos a revelagdo com ataque quimico
em solu¢do aquosa de NaOH , 6.25 N, mantidos na temperatura de 70°C durante 5
horas, em banho térmico, numa unidade de banho termostatizado da marca QUIMIS,
modelo 215D2. Apds a revelagdo com ataque quimico, os tragos produzidos pelas
particulas o tornaram-se visiveis ao microscopio optico NIKON E400, com os seguintes
aumentos: lente ocular 10x e objetiva 40x. As imagens desses tragcos no CR-39 foram
capturadas com a camera digital COOLPIX 995 da Nikon. O ntimero de tracos devido
ao NORM contido nas amostras foi determinado com a ajuda do programa Image Pro

Plus 6.2 Processing & Analysis Software.

3.5. Aquisicao de Dados

Os dados foram obtidos, a partir de exposi¢cdes do detector CR-39 as amostras
contendo NORM provenientes de petroleo, conforme se descreveu na sec¢do 3.1. Cada
amostra permaneceu emanando radiacdo o sobre os detectores de tragos, por periodos de
7, 14 e 30 dias, respectivamente. Em cada uma dessas exposi¢des, foi utilizado o arranjo
experimental descrito na seccdo 3.2. Um total de quatro amostras foram analisadas,
podendo ser descritas como se segue:

1) Am 1: material proveniente de um tratador de 6leo, mostrado na figura 3.1, e
encaminhado como sucata para uma siderurgica. O material apds ser raspado
das superficies internas do tratador de 6leo, foi previamente moido, tomando
a forma de um finissimo po (talco), com o objetivo de tornar o meio mais
homogéneo e para facilitar a emana¢do do gas radonio. Depois de moido, o
material foi disposto no arranjo experimental ilustrado na figura 3.3 (secgdo
3.2), colocado no deposito ao fundo do tubo de PVC, onde também se
colocou o detector CR-39 dentro da camara de difusdo, localizada na parte
superior do tubo. Cada detector CR-39 (foram trés detectores) sofreu a
exposicdo ao material da amostra Am 1, nos trés periodos mencionados,
identificados como: 7 dias (detector 1); 14 dias (detector 2); 30 dias (detector
3).

2) Am 2: este material foi retirado de uma outra parte do mesmo tratador de
6leo (figura 3.1), de onde foi coletada a amostra Am 1. Da mesma forma que

se obteve a amostra Am 1, o material da amostra Am 2, apds ser coletado do
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3)

4)

tratador de oleo, foi previamente moido, tomando a forma de um talco,
visando-se 0os mesmos objetivos. Depois de moido, o material foi disposto no
arranjo experimental ilustrado na figura 3.3 (seccdo 3.2), colocado no
deposito ao fundo do tubo de PVC, onde, também, se colocou o detector CR-
39 dentro da camara de difusdo, localizada na parte superior do tubo. Cada
detector CR-39 (foram trés detectores) sofreu exposicdo ao material Am 2,
sendo identificados como: 7 dias (detector 4); 14 dias (detector 5); 30 dias
(detector 6).

Am 3: este material foi coletado do tubo prata em T (figura 3.2), proveniente
de uma refinaria, tendo sido enviado como sucata para uma siderurgica.
Seguindo a mesma metodologia aplicada nos casos anteriores, a amostra foi
moida e disposta no arranjo experimental da figura 3.3, onde o detector de
CR-39 permaneceu exposto. Da mesma forma que nos casos anteriores,
foram expostos trés detectores por periodos diferentes, a saber: 7 dias
(detector 7); 14 dias (detector 8); 30 dias (detector 9).

Am 4: este material foi coletado de um tubo verde e prata em L, proveniente
de uma refinaria, tendo sido também enviado como sucata para uma
sidertirgica. Seguindo a mesma metodologia aplicada nos casos anteriores, a
amostra foi moida e disposta no arranjo experimental da figura 3.3, onde o
detector de CR-39 permaneceu exposto. Da mesma forma que nos casos
anteriores, foram expostos trés detectores por periodos diferentes, a saber: 7

dias (detector 10); 14 dias (detector 11); 30 dias (detector 12).

Para se calcular a radiagao de fundo (BG), trés detectores CR-39 em suas

respectivas camaras de difusdo foram expostos ao ar livre, em locais radiologicamente

neutros, por periodos de 7 dias (BG1), 14 dias (BG2) e 30 dias (BG3).

3.6. Avaliacao dos Dados

ApoOs o periodo de exposicao, cada placa de CR-39 foi submetida a revelagao

quimica, com ataque quimico, nas condi¢des descritas na seccdo 3.4, realizada na
unidade de banho termostatizado com a posterior captura de imagens, através do
conjunto microscopio-camera digital, cujas disposi¢des fisicas podem ser vistas nas

figuras 3.4 (a) e (b), respectivamente.
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(b)

Figura 3.4 — Fotografias mostrando as disposicdes fisicas de: (a) Unidade de banho
termostatizado da marca QUIMIS modelo 215D2; (b) microscopio 6ptico NIKON E400
acoplado a camera digital COOLPIX 995 da Nikon.
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Figura 3.5 — Imagem de tragos de particulas alfa, observada no microscopio Optico

Nikon E400 com ampliagdo de 400 vezes.

Imagens, como a representada na figura 3.5, foram capturadas por uma camera
digital COOLPIX 995 da Nikon e arquivadas em pastas do computador, para posterior
avaliacdo e procedimentos de contagem dos tracos pelo programa computacional Image
Pro Plus.

Dentre os recursos disponiveis no Image Pro Plus, algumas fungdes se
destacaram para permitir a contagem dos tracos e uma maior velocidade de analise.
Primeiramente, foi usada a fun¢do “Enhance-Equilize-Best Fit”, para melhorar o realce
da imagem. Em seguida, aplicou-se o filtro “Process-Filters-Enhancement-HiGauss”,
uma fun¢do gaussiana que diminui o ruido na imagem. Apos este pré-processamento,
foram aplicados dois operadores morfologicos: “Erode e Dilate”. O operador “Erode”
foi utilizado para eliminar detalhes irrelevantes, e abrir intervalos em regides de
conexao indesejada. J4 o operador “Dilate” ¢ utilizado, principalmente, para preencher
as lacunas indesejaveis na imagem. Por fim, a contagem de tracos ¢ feita na fung¢do
“Count /Size”, com os seguintes parametros e respectivas fungoes:

“smoothing” - suavizagdo para remover pequenos detalhes, suavizando os
contornos.

“Fill holes ” — que preenche os furos dos objetos.

“Select Measurement-area” — limita a area dos objetos contados.
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“Watershed Split” — segmentagdo por divisores de agua, aplicado para a
extracdo e separacdo de objetos com caracteristicas ligeiramente uniformes do fundo da
imagem.

A titulo de exemplo a imagem vista na figura 3.6, ap6s ser processada
digitalmente, através do programa computacional Image Pro Plus, resultou na imagem
observada na figura 3.7, de onde se procedeu a contagem dos tragos, apds a aplicagdo

dos recursos disponibilizados pelo programa, conforme descritos nesta se¢ao.

Figura 3.6 — Imagem de tracos de particulas alfa, relacionada a uma das amostras de

NORM analisadas.
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Figura 3.7 — Imagem obtida apos processamento digital realizado com o Image Pro Plus

e visdo global da tela fornecida por este programa computacional.

3.7. Validagdo da contagem de tracos nucleares usando o programa computacional

Image Pro Plus

A validagdo do emprego do programa Image Pro Plus, na contagem automatica
dos tracos nucleares, foi conduzida da seguinte forma:

e Primeiro, foram selecionadas 14 imagens de diferentes niveis de densidade de
tracos (baixa, média e alta);

e Os tragos presentes em cada imagem foram contados manualmente por trés
pessoas diferentes;

e Em seguida, as 14 imagens selecionadas foram submetidas ao processamento
digital e contagem automatica pelo programa Image Pro Plus;

e Para cada imagem, foi feita a média das contagens realizadas manualmente pelas
trés pessoas e calculado o desvio padrao médio;

e A seguir, foi calculado o erro da contagem do programa em relagdo a média da

contagem manual, para cada imagem;
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¢ Finalmente, foi calculada a dispersao relativa (D.R.) em %.

Apresenta-se abaixo a tabela 3.1, com os dados estatisticos referentes a etapa de

valida¢do do Image Pro Plus.

Tabela 3.1 — Dados referentes as contagens realizadas na validagdo do programa Image

Pro Plus.
Imagem IPP X c Erpp DisPerséo

relativa (%)

1 49 53 1,6 4 (4/49) x
100 = 8,16

2 49 53,7 1,9 4,7 9,59

3 65 68,7 4,8 3,7 5,69

4 69 73,7 0,9 4,7 6,81

5 74 75,3 3,3 1,3 1,76

6 93 99,3 3,1 6,3 6,77

7 45 42,3 1,3 2,7 6,00

8 30 31 0,8 1,0 3,33

9 32 31,3 0,5 0,7 2,19

10 29 29 0,8 0 0

11 31 27,7 0,5 3,3 10,65

12 25 27,3 0,5 2,3 9,2

13 36 33,3 2,5 2,7 7,5

14 22 25 0,8 3 13,63

IPP — contagem automatizada realizada pelo Image Pro Plus;

X — média das contagens realizadas manualmente por trés pessoas diferentes;

G - desvio padrao da média das contagens;

Erpp — erro da contagem IPP.
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Capitulo 4

Resultados

Nas secoes deste capitulo, serdo apresentados os resultados obtidos, decorrentes
das exposi¢des descritas no capitulo 3. Amostras contendo NORM proveniente de
petrdleo foram investigadas e os resultados encontrados estdo apresentados e discutidos

nas segdes que se seguem.

4.1. Célculo da exposi¢do ao Radonio

*22Rn emanado das amostras de material do tipo

Como ja visto no capitulo 3, o
NORM coletadas atinge o CR-39, onde as particulas a provenientes de seu decaimento
radioativo registram seus tracos. Empregando-se a equagdo 3.3, obtém-se as exposigdes

ao radonio, correspondentes a cada uma delas.

X=0,1713 (N—Np) — 11,987 (3.3)
onde:
N ¢ o numero de tragos por cm’;
N5 é o ntiimero de tragos relacionado a radiagdo de fundo (background) por cm?;

X & obtido em kBq.h/m’.

Substituindo-se os valores das densidades superficiais de tracos de particulas o

*Rn contido nas amostras de material do tipo NORM analisadas,

emanadas pelo
apresentados na tabela 4.2, na equacdo 3.3, obtém-se as exposi¢cdes ao radonio

correspondentes, listadas na ultima coluna da tabela 4.2.
4.2. Resultado das contagens de tragos

Ap6s o periodo de exposigao dos detectores CR-39 as emanagdes a provindas do
222Rn, durante 7 dias, 14 dias e 30 dias, contido nas amostras Am 1, Am 2, Am 3 e Am
4, conforme descritos na secdo 3.5, registraram-se as densidades superficiais de tragos

(nimero de tragos de particulas o em 1 cm’ de detector) na tabela 4.2.
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Tabela 4.2 — Densidades superficiais de tragos de particulas o emanadas pelo **’Rn

contido nas amostras.

Tipo de Periodo Densidade de superficial de Exposi¢io a0 ““Rn
Amostra (dias) tracos (# tragos/cm?) [kBgh/m’]
7 2313 + 151 228,18 £35,97
Am 1 14 6541 + 427 768,46 £ 95,24
30 6591 + 430 468,85+ 115,97
7 2476 + 161 256,10 + 37,69
Am 2 14 4649 + 303 444,36 + 74,00
30 3930 + 256 13,02 + 86,16
7 393553 + 25660 67247,60 + 4405,66
Am3 14 788549 + 51413 134726,43 + 8829,14
30 1113175 £ 72579 190026,70 + 12475,09
7 18863 £+ 1230 3063,20 + 220,81
Am 4 14 31896 £+ 2080 5111,80 + 378,40
30 54074 £ 3526 8602,70 + 646,31
BG 1 7 911 +59 -
BG 2 14 1985 + 129 -
BG3 30 3784 + 247 -

Podemos, ainda, colocar os resultados obtidos nos experimentos realizados sob a

forma de gréficos, para facilitar a visualizagdo e proporcionar uma leitura simultanea de

todos os resultados das quatro amostras investigadas. Seguem, entdo, as figuras: 4.1,

referente aos 12 experimentos das quatro amostras, simultancamente; 4.2, referente

somente as amostras Am 1 e Am 2; 4.3, referente a amostra Am 3 e 4.4, referente a

amostra Am 4.
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Figura 4.1 — Densidades superficiais de tragos de particulas alfa emanadas pelo **’Rn

contido nas amostras Am 1, Am 2, Am 3 ¢ Am 4.
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Figura 4.2 — Densidades superficiais de tragos de particulas alfa emanadas pelo “**Rn

contido nas amostras Am 1 ¢ Am 2.
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Capitulo 5

Conclusoes e Sugestdes

Contaminagdes com NORM foram observadas em equipamentos provenientes
da industria do petroleo, que foram descartados e comercializados para reciclagem.

A presenca de radio e radonio em equipamentos da cadeia produtiva de o6leo e
gas produz materiais contaminados com residuos radioativos que podem resultar em
potencial risco de exposicao dos trabalhadores, tanto da area de petrdleo quanto na area
de reciclagem metalica.

Com a finalidade de se validar o emprego do programa Image Pro Plus para a
contagem automatica de segmentos, identificados como tragos nucleares, em todos os
experimentos desta investigacdo, foi conduzido o seguinte procedimento: antes de se
realizar as contagens diretamente com o programa, selecionaram-se quatorze imagens.
Os tragos presentes nelas foram contados por trés pessoas diferentes, antes de se efetuar
as contagens com o programa Image Pro Plus. A comparacgdo entre o nimero médio de
contagens de tracos por meio manual e por meio automatico constatou a adequacao do
programa Image Pro Plus para efetuar as contagens dos tragos de particulas alfa

222
emanadas pelo

Rn presente nas amostras contaminadas por NORM.

Pelas contagens de tracos nas amostras 1 e 2 obtidos, entretanto, observou-se
uma discrepancia nos valores da taxa de exposi¢cdo do CR-39 ao radonio, no periodo de
30 dias, quando comparado aos resultados encontrados, relativos aos periodos de 7 ¢ 14
dias, quando se utilizou o programa Image Pro Plus. Em principio, tal fato gerou certa
duvida quanto a veracidade da contagem realizada pelo Image Pro Plus. Ao se proceder
a uma contagem manual por microscopia otica, na area total do detector, comprovou-se
a redu¢do do numero de tragos de particulas alfa nas duas amostras (1 e 2) para uma
exposicao de 30 dias, levando-se a crer na provavel ocorréncia de um vazamento do gés
radonio na camara; ou, ainda, em func¢do da meia-vida curta do 222Rn (3,8 dias), em
relacdo ao periodo de 30 dias.

As amostras 1 e 2, provenientes de tratador de 6leo, oriundo de uma instalagao
de petroleo, apresentaram uma taxa de emanagdo de “Rn pouco acentuada em relagio
a radiacdo natural presente no meio ambiente. Tal fato j& era esperado, uma vez que o

levantamento radiométrico, utilizando medidor de radiagdo Exploranium modelo GR-
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130, no local onde foram colhidas as amostras registrou pouca variagao, perante o nivel
de radiagdo natural na regido.

Uma grande densidade de tragos nas amostras 3 e 4 foi observada, devido a taxa
de emanagdo elevada, em funcdo dessas amostras possuirem uma alta concentragdo de
NORM, que leva a suspeitar que esta se propagando a contaminagao com NORM até a
refinaria, uma vez que as referidas amostras sdo provenientes de incrustagdes coletadas
de tubulagdes oriundas de uma refinaria e enviadas como sucatas para uma industria
sidertrgica.

Durante a investigagdo, observou-se que, quando se trata de amostras que
apresentem alta densidade de tragos com diferentes morfologias (aglomeragdes de
tracos, etc), e defeitos na ordem de grandeza da é4rea dos tragos (arranhdes e/ou tragos
com morfologia semelhante ao de uma particula alfa), ha uma limitacio no
reconhecimento pelo programa Image Pro Plus, ocasionando contagens espurias.
Apesar de ter sido determinada uma limitagdo para a area ocupada por cada traco,
alguns defeitos do plastico sdo da ordem de grandeza dos tracos de particulas alfa e,
portanto, ndo se podem utilizar filtros digitais nas imagens obtidas por area varrida, sob
pena de se deixar de contabilizar os tracos nucleares de interesse. O sistema de
contagem de tragos teria uma maior confiabilidade, para o caso de amostras muito
contaminadas, se fosse empregada uma metodologia capaz de diferenciar os defeitos
inerentes ao plastico daqueles decorrentes das particulas alfa, como aquelas que
empregam técnicas de Inteligéncia Artificial.

Como ndo se tem a garantia de que as amostras sdo provenientes da mesma
cadeia de tratamento, leva-se a crer que dependendo do campo ou poco em que ¢ feita a
extracdo do petroleo, pode ocorrer uma contaminagcdo por NORM em toda a cadeia,
chegando até¢ a refinaria, como se observou, nas amostras 3 e 4, oriundas de uma
refinaria.

No caso das amostras provenientes da estagdo de pré-tratamento e bombeamento
de 6leo e gés, ndo se observou uma elevada emanagdo de radonio, ficando praticamente
ao nivel da radiacdo natural, demonstrando a possibilidade de ndo ter ocorrido uma
contaminagdo por NORM nas amostras, ou dela ser desprezivel. Provavelmente, tal
resultado foi obtido devido a cada amostra ser proveniente de pogos com formacdes
geologicas distintas em que se encontra o reservatorio de petroleo.

Tendo sido o método eficiente para a analise das amostras em foco, quando ha de

baixa a média concentracdo de tragos de particulas alfa, com morfologias bem definidas,
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havendo apenas uma limitagdo, quando a amostra possui uma alta concentracao de
tracos de particulas alfa e diferentes morfologias, sugere-se que:

e Sejarealizada uma analise por meio de técnicas de Inteligéncia Artificial,
para o caso de amostras com alta densidade de tracos e morfologias
diferentes, eliminado assim as contagens espurias;

e Seja realizado um estudo de toda a cadeia, desde a extragdo até¢ a
distribuicdo do petroleo, em pocos distintos de diferentes campos, com
respectivos estudos geoldgicos dos mesmos, a fim de se verificar se ha
contaminagao ¢ qual o nivel da mesma.

A legislagdo nacional atual ¢ incipiente no tocante ao licenciamento de locais de
gerenciamento e armazenamento de NORM e TENORM, limitando-se apenas a uma
posicdo regulatoria a norma de Licenciamento de instalagdes radiativas, definindo
somente a jurisdicdo da matéria para a CNEN. Dessa forma, faz-se necessario o

estabelecimento de um marco regulatério para a referida  pratica.
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