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RESUMO

Neste trabalho sdo estudados alguns constituintes radioactivos naturais do
aerossol atmosférico da baixa troposfera na regido de Sacavém. Os radionuclidos
naturais, independentemente de serem de origem terrestre ou cosmogénicos, 530
continuamente formados na atmosfera onde se associam as particulas de aerossol,
passando a fazer parte da sua constitui¢do. Alguns destes radionuclidos podem
permanecer na atmosfera durante tempo suficiente para sofrer as mesmas
transformagdes a que estdo sujeitas as particulas a que se encontram adsorvidos,
constituindo, por isso, bons tragadores dos processos de transporte € deposigéo do
aerossol atmosférico.

Dada a importancia da dimensdo das particulas para o seu comportamento
na atmosfera, foi estudada a distribuicfio por didmetro aerodindmico da actividade
dos radionuclidos seleccionados. Concluiu-se que todos eles se encontram
associados a particulas submicrométricas na regiio do modo de acumulagéo,
apresentando distribui¢des unimodais. O 214pp ¢ 0 21?Pb, descendentes de vida
curta do 2*Rn e do °Rn respectivamente, sdo os que apresentam didmetros
aerodinAmicos médios mais baixos (0,37 pm no caso do 214ph ¢ 0,20 um no caso
do 2?Pb). O "Be ¢ o *'°Pb, com periodos de semi-desintegragdo mais longos e,
portanto, uma interac¢do mais prolongada com o aerossol atmosférico,
apresentam didmetros geométricos médios mais elevados (0,50 pm para o Be e
0,72 pm para o 210pyy),

Com base na distribui¢do da actividade de "Be por didgmetro aerodindmico,
foram estimados tempos médios de residéncia do aerossol na baixa troposfera,
para o local em estudo, da ordem dos 4 a 14 dias.

O 22?pb e o 2"Pb, tirando partido do seu curto periodo de semi-
desintegragéio, foram utilizados na determinagio de velocidades de deposi¢do seca
(representativas de velocidades de deposigio locais para particulas
submicrométricas), tendo-se calculado uma velocidade média de deposicdo de
0,23 cm s, no caso do 212pp, e uma velocidade média de 0,92 cm s no caso do

214py, Estes valores traduzem-se em fluxos de deposi¢io significativos, o que




indicia uma importante contribuigio da deposi¢do seca para os fluxos de
deposicdo total e, portanto, para a transferéncia para a superficie terrestre das
particulas que transportam estes radionuclidos.

Os fluxos de deposi¢do humida foram estimados com base na concentragéo
da actividade de "Be ¢ *'°Pb em amostras de agua da chuva. Foi obtido um
elevado coeficiente de correlagdo entre os fluxos de deposi¢do do "Be e do 2'°Pb,
sugerindo que, apesar das diferentes origens, a deposigdo humida destes dois
radionuclidos € controlada pelos mesmos processos.

A importancia das influéncias externas nos niveis da radioactividade
atmosférica local foi avaliada com base na razdo da actividade "Be/'°Pb, em
conjugagiio com a actividade combinada dos dois radionuclidos, na forma de um
indice de carga radioactiva. Verificou-se que os valores mais baixos da razio
"Be/*'°Pb ocorreram associados a massas de ar de origem continental. Por outro
lado, os periodos em que o aerossol apresentou uma maior abundancia relativa em
"Be (valores mais elevados da razio "Be/*'°Pb) foram associados a ocorréncia de
movimentos verticais descendentes das massas de ar, promovendo a transferéncia
para a baixa troposfera, de aerossois provenientes de camadas mais elevadas,

enriquecidos em 'Be.




ABSTRACT

Natural radionuclides, either from terrestrial or cosmic origin, are
continuously produced and dispersed into the atmosphere, where they rapidly
attach to existing aerosols particles. Some of those nuclides remain long enough
in the atmosphere to participate in the formation and growth of the accumulation
mode aerosol, allowing for their use as natural tracers of aerosol transport and
deposition processes.

Since the aerodynamic properties of particles are a key parameter for the
understanding of the behaviour and effects of atmospheric radioactive aerosols,
size distribution measurements and size fractionated activity composition were
also considered in this work.

The selected nuclides were found to be associated with submicronic
particles in the accumulation mode. The short-lived 214py, and 2!?Pb activities are
concentrated in particles with aerodynamic diameters of 0,37 pm and 0,20 pm,
respectively. On the contrary, the longer half-lives of "Be and 2'°Pb favour their
interaction with the airborne aerosol long enough to participate in coagulation
processes, shifting their activities to larger particles (0,50 um for "Be and 0,72 pm
for >!°Pb, on average).

In estimating mean residence times of "Be labelled aerosols in the lower
troposphere, a range of 4 to 14 days was obtained.

212pp, and 2MPb activities on vegetation surfaces were used to estimate dry
deposition velocities. The obtained results (0,23 cm s for ?'?Pb labelled aerosols
and 0,92 cm s for 2'*Pb aerosols) are representative of significant dry deposition
fluxes in the studied area, which indicates an important contribution of dry
deposition to the total deposition fluxes.

Wet deposition fluxes were estimated by using the "Be and *'°Pb activity
concentrations on rainwater samples.

External influences on local atmospheric radioactivity levels were assessed
by using "Be/*'°Pb activity ratios, together with both nuclides combined activity

(in the form of a radioactive loading index). It was concluded that the occurrences




of low activity ratio values were associated with air masses from continental
origin. The occurrence of high relative abundance in "Be (higher values of the
"Be/*'®Pb ratio), were associated with descendent vertical movements of the air
masses, which promotes the transference to the lower troposphere of "Be enriched

aerosols.
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Capitulo 1 - Introdugdo

1. INTRODUCAO

O ar que nos rodeia é constituido por uma infinidade de particulas com
dimensdes, propriedades fisicas e constituigdo quimica extremamente
diversificadas. Embora a sua concentrago possa variar, estas particulas estdo
sempre presentes na atmosfera, desempenhando um papel fundamental, quer na
formacdo de nuvens, ao funcionarem como mucleos de condensagéo do vapor de
agua, quer pela influéncia que exercem ao nivel do balango térmico global,
através da absorc¢do ou dispersdo da radiagfo solar incidente.

Em regies remotas, a sua concentragdo massica ¢ muito baixa, da ordem de
1 ug m>, enquanto que em atmosferas urbanas poluidas a sua concentragéio pode
facilmente exceder os 100 pg m>. Dependendo do seu tempo de residéncia na
atmosfera, as particulas observadas numa determinada regido podem ter origem
local ou, pelo contrario, resultar do transporte de massas de ar a longa distancia.

As particulas radioactivas que se encontram disseminadas na atmosfera
podem ser originadas por processos antropogénicos ou naturais. Os testes
nucleares, realizados com grande frequéncia durante a década de 50, constituiram
uma das principais fontes emissoras de is6topos radioactivos para a atmosfera.
Mais recentemente, o acidente nuclear de Chernobyl foi responsavel pela emisséo
e dispersdo de quantidades substanciais de particulas radioactivas, com
significativos impactes radiologicos, sentidos nfio s6 & escala local, mas também
um pouco por toda a Europa.

Os radionuclidos naturais, independentemente da sua origem, sfo
continuamente formados na atmosfera, onde se associam as particulas de aerossol
existentes, passando a fazer parte da sua constituigdo e sofrendo, por isso, os
mesmos processos de transformago a que estas se encontram sujeitas.

O "Be, um dos radionuclidos utilizados neste estudo, forma-se
principalmente ao nivel da estratosfera e alta troposfera, devido a interacgéo da
radiacdo cosmica com os gases atmosféricos. O facto de ser muito reactivo
relativamente s particulas de aerossol e de ter um periodo de semi-desintegragéo

suficientemente longo (53,3 dias), possibilita a sua prolongada permanéncia na




Capitulo 1 - Infrodugdo

atmosfera e, consequentemente, a participacgdo em todos os processos de
transporte e remogdo das particulas a que se encontra associado.

Por outro lado, uma grande parte dos isGtopos radioactivos naturais que
contribuem para a radioactividade atmosférica sdo de origem terrestre. O 2%, o
214pp e o 2!2Pb, também utilizados neste estudo, resultam da exalagdo de 22Rn
(raddo, da série radioactiva do Urénio) e 20Rn (tordio, da série radioactiva do
Tério) através da superficie terrestre. A semelhanga do "Be, também eles, uma vez
na atmosfera, se associam rapidamente as particulas de aerossol, constituindo
bons indicadores do seu comportamento atmosférico. As diferengas nos seus
periodos de semi-desintegragéo (o 210pp tem um periodo de semi-desintegraggo de
22,3 anos, enquanto que 0 212pp ¢ 0 21 tém periodos de 10,6 horas e 26,8 minutos,
respectivamente) possibilita a utilizagio selectiva destes radionuclidos no estudo
de processos com diferentes escalas temporais.

Neste trabalho procurou-se, precisamente, tirar partido das caracteristicas
fisicas desses radionuclidos, das suas diferentes origens, da sua reactividade para
com as particulas do aerossol atmosférico € da sua constante presenga na
atmosfera, utilizando-os como tragadores dos processos de transporte € deposi¢do
atmosféricos. O objectivo geral consiste na utilizagdo de radionuclidos naturais
para estimar tempos de residéncia de aerossois na troposfera, calcular velocidades
de deposigdo seca para particulas submicrométricas e determinar as principais
origens das massas de ar que influenciam os niveis locais de radioactividade
atmosférica natural.

Os meios técnicos disponiveis (mais concretamente os equipamentos de
amostragem e¢ medida) revelaram-se adequados aos objectivos deste estudo. No
entanto, para uma melhor percepcio da dindmica de alguns dos fenémenos
envolvidos, nomeadamente a varia¢do da distribui¢do por didmetro aerodindmico,
seria interessante, em estudos futuros, conjugar a utilizagio do equipamento de
amostragem utilizado com equipamento que permita a obtengfio de distribui¢des

em tempo real.
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No Capitulo 2 procura-se justificar a importincia do estudo do aerossol
atmosférico ¢ faz-se uma descri¢do geral da sua caracterizagdo, referindo os
principais constituintes quimicos e as fontes emissoras que os originam. Dé-se
particular atengfio ao aerossol radioactivo, procurando focar todas as potenciais
fontes de radioactividade atmosférica, tanto naturais como antropogénicas, €
refere-se a importéncia e o interesse da utilizagdio de radionuclidos naturais como
tracadores em diferentes dominios, nomeadamente no estudo de processos
atmosféricos. Dedica-se, ainda, alguma atengfo a distribuico dos diversos
constituintes do aerossol em fungfo do didmetro aerodindmico das particulas que
o constituem, dominio de importancia fundamental tendo em atengéo que todos os

processos atmosféricos sdo dependentes da dimensdo das particulas.

No Capitulo 3 abordam-se alguns aspectos fisicos do movimento das
particulas na atmosfera e das suas implicagdes em termos de amostragem do

aerossol.

O Capitulo 4 é dedicado aos processos de deposi¢do. No que diz respeito a
deposigio seca, procura-se fazer um resumo da gama de valores de velocidade de
deposigiio que tém sido obtidos ao longo dos Wltimos anos, fazendo referéncia aos
diferentes métodos, experimentais ou tedricos, que tém sido utilizados para os
calcular. Faz-se também uma breve descri¢do dos processos de deposig¢do por via

htimida e da importéncia dos diferentes mecanismos envolvidos.

O Capitulo 5 corresponde ao material ¢ métodos, onde se descrevem as
caracteristicas técnicas dos equipamentos de amostragem ¢ de medida utilizados
na realiza¢do do trabalho, os procedimentos seguidos na preparagio das amostras

e o modelo utilizado para o célculo das trajectorias das massas de ar.

No Capitulo 6 faz-se a apresentagio e discussdo dos resultados obtidos,
procurando dar énfase as distribui¢des por difimetro aerodindmico, aos processos
de deposi¢do atmosférica e a influéncia dos processos de transporte e origem das

massas de ar nos niveis locais de radioactividade atmosférica.
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No Capitulo 7 sdo apresentadas as conclusdes e, por fim, tecem-se algumas

consideragdes no que diz respeito a projectos para o futuro.
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2. AEROSSOIS ATMOSFERICOS

Um aerossol pode ser considerado como um sistema de particulas s6lidas ou
liquidas em suspensdo num gas. As particulas constituintes do aerossol
atmosférico representam uma populagdo bastante heterogénea no que diz respeito
3 sua dimensdo, morfologia, composigdo quimica, propriedades fisicas e
concentragdo. O aerossol pode ser de origem natural ou antropogénica e apresenta
um comportamento dinimico que é fungdo das propriedades fisicas e quimicas,
tanto das particulas que o constituem, como do préprio meio onde estas circulam,
isto €, a atmosfera.

Sio diversas as razdes que determinam o interesse e a importéncia do estudo
do aerossol atmosférico. Por um lado, os aerosséis exercem um efeito directo no
balanco térmico global da atmosfera através da absorgdo e dispersdo da radiagéo
solar incidente, influenciando, desta forma, o clima (d’Almeida er al., 1991;
Tegen & Lacis, 1996; Horvath, 1998). Por outro lado, desempenham um papel
preponderante nos mecanismos de formacdio das nuvens, funcionando como
nticleos de condensagfo do vapor de 4gua atmosférico, interferindo uma vez mais,
embora de forma indirecta, no clima (d’Almeida et al., 1991; Hegg & Kaufman,
1998; Hallberg ef al., 1998). Quanto & composicdo, o aerossol atmosférico é
constituido por uma mistura complexa de elementos e compostos quimicos, em
virtude dos diferentes processos de emisso e mecanismos de formagdo a que esta
sujeito. Tem uma influéncia decisiva no transporte € remogdo desses elementos e
compostos, promovendo a sua interacgdo com a biosfera. A grande variedade de
dimensdes das particulas atmosféricas condiciona os seus efeitos no ambiente,
tendo a sua importancia ao nivel da satide publica vindo a ser progressivamente
reconhecida, devido a capacidade das particulas mais finas, concretamente as
particulas submicrométricas, penetrarem profundamente no aparelho respiratorio
(Cavallo, 2000; Haninger ef al., 2000; Hofmann et al., 2000; Horvath, 2000).




Capitulo 2 — Aerossois Atmosféricos

2.1. CARACTERIZACAO DO AEROSSOL ATMOSFERICO

A composigio quimica do aerossol atmosférico reflecte a sua origem ou
fonte emissora, enquanto que a distribui¢do dos seus constituintes em funcdo do
didmetro das particulas é determinada pelos processos ou mecanismos de
formacdio (d’Almeida et al., 1991). Basicamente, os constituintes quimicos do
aerossol podem ser classificados em primérios e secundarios, consoante 0 tipo de
fonte que os emite ou, mais concretamente, consoante Os mecanismos
responsaveis pela sua formagdo sejam directos ou indirectos. Os componentes
primarios sdio fundamentalmente de origem natural e incluem as poeiras
interplanetarias provenientes da fragmentagdo de meteoritos, 0s sais marinhos
provenientes das massas ocednicas, as particulas minerais provenientes das
regiGes 4ridas, as particulas libertadas pelas erupgdes vulcinicas, os aerossois
biogénicos emitidos pelas florestas e as particulas biologicas resultantes de
fragmentos de organismos vivos e microorganismos (Tabela 2.1). Entre os
componentes primarios de origem antropogénica destacam-se O0s produtos
resultantes da combustdo industrial ou doméstica € as emissdes provenientes do

trafego automével (Tabela 2.1).

Tabela 2.1 — Estimativa da taxa de producdo global de particulas de acordo
com a origem ¢ o mecanismo de formagdo (adaptado de
d’Almeida et al., 1991 e Horvath, 2000).

Aerossol Taxa de produgdo (Tg ano'l)

Origem natural

Poeiras interplanetarias 16 - 18

Sais marinhos 10000

Poeiras terrestres (desertos) 1800 - 2000

Erupg¢des vulcanicas 25-150

Biogénicos/biolégicos 80

Conversdo gas-particula 345 - 1100
Origem antropogénica

Emissdes directas 10-90

Conversdo gas-particula 175-325
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Os constituintes secundarios ou indirectos resultam de mecanismos de
conversdo de gases precursores existentes na atmosfera (Tabela 2.2), eles préprios
de origem natural ou antropogénica (d’Almeida ez al., 1991; Horvath, 2000). A
escala global, os processos indirectos de formagdo mais importantes sfo os de
conversdo gés-particula, dos quais resultam, geralmente, particulas de muito

pequenas dimensdes (com didmetros inferiores a 0,1 pm).

Tabela 2.2 — Produgiio anual de gases precursores (extraido de Horvath, 2000).

Taxa de produgdo (Tg ano™)
Gas precursor
Origem natural ~ Origem aniropogénica
NH;3; 19 25-41
NOx 20-110 60— 150
SO, 85-220 207
CH3;SCH3 68 —97 -
C;Hg 350 -
CioHe 480 -
Outros hidrocarbonetos 26 60

2.1.1. Poeiras Interplanetdrias

As poeiras interplanetirias consistem em particulas originadas pela
fragmentagio de cometas e chuvas de meteoritos que se desagregam por colisdo.
A dimenso destas particulas pode variar entre algumas dezenas de micrometros e
alguns milimetros, sendo constituidas fundamentalmente por Fe, Si, Mg, S, Ar,
Ca, Ni, Al, Na, Cr, Mn, CL, K, Tie Co (d’Almeida et al., 1991). Estas particulas
tém maior ocorréncia nas regides polares ¢ podem atingir a troposfera por

processos de sedimentagao e deposigdo seca.
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2.1.2. Aerossol Marinho

O aerossol marinho é formado por dois tipos distintos de particulas. Por um
lado, as particulas primérias (sais marinhos) originadas por processos mecanicos
que resultam da acgdo do vento na superficie do oceano, com consequente
formacdo de bolhas, facilmente observaveis na espuma originada pela rebentagédo
das ondas (Fitzgerald, 1991). A dimensdo destas particulas primarias ou sais
marinhos pode variar entre 0,1 e 100 pm de didmetro. Por outro lado, as particulas
secundérias (sais ndo marinhos, principalmente sulfatos e espécies organicas), de
dimenses mais reduzidas, sdo formadas através de processos de conversdo gas-
particula, a partir de precursores gasosos emitidos pelo proprio oceano (O’Dowd
et al., 1997). O aerossol marinho influencia o ciclo do enxofre atmosférico ao
nivel dos oceanos (Fitzgerald, 1991) e interfere directa e indirectamente com o
clima, através da absorgdo e dispersdo da radiagdo solar incidente e da indugdio da
formagiio de nuvens. Estes fenomenos, quando encarados na perspectiva de que os
oceanos ocupam cerca de dois tergos da superficie terrestre, conferem ao aerossol

marinho uma grande importincia ao nivel de alteragdes climaticas globais.

2.1.3. Poeiras Terrestres

Estas particulas sdo originadas, essencialmente, atraves de processos
mecanicos de erosdo que ocorrem nas regides mais aridas da Terra. As grandes
amplitudes térmicas que se verificam nestes locais facilitam os processos de
abrasio das rochas e a posterior suspensdo, por ac¢fio do vento, das particulas
assim formadas. A sua concentragio massica na atmosfera pode variar entre 30 e
9500 ug m> (d’Almeida, 1991), dependendo das condi¢Bes atmosféricas. Estas
particulas podem sofrer transporte a longas disténcias, seguindo o padrio geral de
circulagio. De acordo com Pacyna & Ottar (1989) e Pacyna (1998), poeiras
origindrias de regides desérticas da Asia podem ser transportadas até ao Artico,
constituindo um dos principais contribuintes para a massa total do aerossol desta
regido remota. O deserto do Saara, por sua vez, tem vindo a desempenhar um

importante papel no ciclo das poeiras atmosféricas no hemisfério norte,
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contribuindo com cerca de metade da sua massa (Pacyna, 1998). A ocorréncia de
episodios relacionados com o transporte a longa distdncia de aerossdis
provenientes do Saara e as diversas técnicas utilizadas para identificar e
correlacionar esses aerossois com as respectivas fontes, tém sido referidos por
alguns autores (Tschiersch et al., 1991; Nho er al., 1996; Borbély-Kiss et al.,
1999). Os elementos mais utilizados para identificar ou comprovar a origem das

poeiras terrestres sdo: Al, Fe, Ti, Sie Ca (d’Almeida, 1991).

2.1.4. Erupgdes Vulcdnicas

Uma consideravel fracgdo das particulas emitidas pela actividade vulcanica
atinge a alta troposfera e a estratosfera, apresentando longos tempos de residéncia
na atmosfera, o que permite o seu transporte a longas disténcias com consequente
influéncia ao nivel do balango térmico global. As particulas do aerossol de origem
vulcanica sdo também sujeitas a processos de remogfo nas altas camadas da
troposfera, tornando-se, por isso, constituintes do aerossol troposférico
(d’Almeida, 1991). Contrariamente a outras fontes naturais emissoras de
particulas, as erupcdes vulcanicas tém um cardcter marcadamente esporadico.
Outra importante caracteristica deste tipo de fonte é a emissdo de cinzas ou
particulas insolaveis (como SiO,, ALOj; ¢ Fe;03) © quantidades significativas de
gases reactivos (H,S, SO, e HCI), que sdo posteriormente convertidos em
particulas por processos de nucleagio secundérios. O aerossol vulcénico
apresenta, em geral, distribui¢des por didmetro do tipo bimodal, sendo o intervalo
de 0,001 a 1 pm constituido, fundamentalmente, por goticulas de H>SOs
(formadas através de processos de nucleagdo secundérios a partir dos precursores
gasosos emitidos) e o modo das particulas de didmetro superior a 1 pm composto

por cinzas.
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2.1.5. Particulas Biologicas/Biogénicas

As particulas biolégicas ou, mais concretamente, as particulas biologicas
primérias sdo particulas solidas que ocorrem na atmosfera no estado biologico
(Matthias-Maser, 1998) e consistem em fragmentos de organismos vivos (plantas,
insectos, polen, esporos, células epiteliais de origem humana ou animal, efc.) €
microorganismos (virus e bactérias). Por seu turno, as particulas de origem
biogénica sdo formadas através de processos de conversdo gas-particula, a partir
de gases precursores emitidos pela biosfera (Hewitt & Davison, 1998). Os trés
grupos de gases mais importantes neste contexto sdo 0s gases resultantes da
redugdo do enxofre, os hidrocarbonetos de origem biogénica e a amonia
(d’Almeida, 1991; Hewitt & Davison, 1998).

2.1.6. Constituintes Orgdnicos do Aerossol

Os principais compostos orginicos que podem ocorrer associados ao
aerossol atmosférico sdo os hidrocarbonetos policiclicos aromaticos (PAH), as
dioxinas e furanos (PCDD e PCDF), os policlorobifenilos (PCB) e os compostos
organicos volateis (VOC). Estes compostos tém origem fundamentalmente
antropogénica, através de processos de combustdo, embora as florestas possam
constituir importantes fontes de emissdo de VOC para a atmosfera (Nunes et al.,
1999). A maior preocupagdo relativamente a estes compostos deve-se a sua
bioacumulagfo e persisténcia ambiental, no caso dos PCDD/F e dos PCB (Harrad,
1998; Gaspar et al., 1999), e as suas caracteristicas carcinogénicas, no caso dos
PAH (Smith & Harrison, 1998). A grande importancia, do ponto de vista
ambiental, dos compostos organicos volateis, deve-se 4 sua acgdo conjunta com os
6xidos de azoto como precursores na formagfio de ozono e de oxidantes

fotoquimicos (Alves et al., 1999; Matos & Pio, 1999).
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2.1.7. Constituintes Inorgdnicos do Aerossol

Os metais pesados, constituintes inorgénicos primarios do aerossol, tém
merecido grande atengdio nas ultimas décadas (Lannefors et al., 1983; Pio et al.,
1991 e 1996; Reis et al., 1996; Pakkanen et al., 1996; Freitas et al., 1997; Alves et
al., 1998; Vasconvelos & Tavares, 1998; Borbély-Kiss et al., 1999; Fernandez et
al., 2000; Hassanien et al., 2001), em grande parte devido & sua toxicidade e
bioacumulagfio no ambiente (Pacyna, 1998).

As emissdes de elementos vestigiais para a atmosfera podem ter origem
natural ou antropogénica. Das diversas fontes de origem natural, as erupgdes
vulcinicas e a ressuspensdo, por acgdo do vento, de particulas do solo sdo
consideradas como sendo as mais importantes. Os processos de ressuspensio sdo
responséveis por cerca de 50% do total das emissGes anuais de origem natural de
elementos como o Cr, Mn, e V e por 20 a 30% das emisses de Cu, Mo, Ni, Pb,
Sb e Zn (Claes et al., 1998). Em contrapartida, as erupgdes vulcanicas contribuem
com 40 a 50% do total das emissdes de origem natural em Cd e Hg € com 20 a
40% das emissbes em As, Cr, Cu, Ni, Pb e Sb (Claes ef al., 1998). Com menor
peso, cerca de 10% do total de origem natural, surge o aerossol marinho. O
processo de formagdo de bolhas por acgdio da rebentagdo das ondas (referido no
ponto 2.1.2) tem particular importincia na transferéncia para a atmosfera de
elementos como o Cd, Cu, Ni, Pb e Zn, na forma de "spray" marinho, enquanto
que a transferéncia do As se da ao nivel das trocas gasosas oceano-atmosfera
(Ottley & Harrison, 1993; Claes et al., 1998). Nalgumas partes do mundo, os
fogos florestais podem assumir alguma importéncia, sendo responsaveis por cerca
de 10% das emissdes em Cu, Pb € Zn (Claes et al., 1998).

As emissdes de elementos vestigiais de origem antropogénica resultam,
fundamentalmente, de processos de combustfio que promovem a volatilizaggo
destes elementos a altas temperaturas. A queima de combustiveis fosseis € a
principal fonte de emissdo para a atmosfera de Be, Co, Hg, Mo, Ni, Sb, Se, Sne V
e uma importante fonte emissora de As, Cr, Cu, Mn e Zn (Harrison & Sturges,

1983; Ottley & Harrison, 1993; Claes ef al., 1998; Pacyna, 1998).

11
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Os componentes inorginicos secundarios do aerossol sdo, pelo contrario,
formados na atmosfera através da conversdo quimica de gases em espécies menos
volateis que, seguidamente, condensam na forma de particulas solidas ou liquidas
(Pilinis & Seinfeld, 1985 e 1987; Jaecker-Voirol & Mirabel, 1989). De acordo
com Claes et al. (1998) sdo poucos os constituintes inorgnicos do aerossol
predominantemente secundarios. Os mais abundantes séo os sulfatos, que derivam
da oxidagiio do diéxido de enxofre em acido sulfirico (Stockwell & Calvert,
1983), podendo apresentar diversos graus de neutralizago por amonia (Tabela
2.3).

Em segundo lugar (em termos de abundancia) surgem os nitratos (Tabela
2.3), formados pela oxidagdo atmosférica do diéxido de azoto em acido nitrico
que, por sua vez, pode reagir com aménio para formar nitrato de amoénio, ou com
cloreto de s6dio formando nitrato de soédio (Harrison & Pio, 1983; Harrison &
Mackenzie, 1990; Wexler & Seinfeld, 1990, Ottley & Harrison, 1992; Harrison &
Msibi, 1994).

Tabela 2.3 - Principais constituintes inorgénicos secundarios do
aerossol (adaptado de Claes ef al., 1998).

Constituinte Férmula quimica
Acido sulfirico H,S0,
Hidrogenosulfato de aménio NH/HSO,
Sulfato de aménio (NH4)2SO4
Sulfatos mistos de amonio e metal (NH,),S0; - MSO,®
Nitrato de amonio NH4NO;
Nitrato de s6dio NaNOQO;
Cloreto de amo6nio NH4C1

@M = metal, por exemplo, Pb

12
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Os terceiros constituintes inorganicos secundarios mais observados séo os
cloretos, na forma de cloreto de aménio (Tabela 2.3), em atmosferas ricas em
aménio e cloreto de hidrogénio (Pio & Harrison, 1987; Harrison & Erisman,
1989).

2.1.8. Aerosséis Antropogénicos

A maioria das actividades sécio-economicas da sociedade actual €
fortemente dependente da utilizagio de combustiveis fosseis. Em resultado deste
facto, as principais fontes emissoras de particulas de origem antropogénica
relacionam-se com processos de combustdo industrial e doméstica, combustéo de
residuos agricolas, combustio de madeira e residuos florestais e emissdes
provenientes do trafego automével (Tabela 2.4).

Parte destas fontes sio responsaveis pela emissdo de gases precursores, que
levam a formagdio de aerosséis secunddrios. Em contraste com as particulas
originadas por fontes naturais, o aerossol antropogénico € composto,
predominantemente, por particulas de dimensdes inferiores a 2,5 pm. As
particulas desta gama de dimensdes € os gases precursores sio susceptiveis de
transporte a longas distancias, apresentando maiores tempos de residéncia na
atmosfera.

As particulas de sulfato e nitrato reflectem eficazmente a radiagdo solar
incidente, ndo absorvem nos comprimentos de onda da luz visivel e absorvem
fracamente na regifio dos infravermelhos. As particulas de carbono orgénico sdo
também reflectoras da radiagfio solar, enquanto que o carbono elementar e outras
particulas de carbono negro (como os PAH com razées H:C <0,3) a absorvem
(EPA, 2001). Para além deste efeito directo no balango energético global, os
aerossois antropogénicos induzem um importante efeito indirecto no clima, ao
produzirem maior nimero de particulas de pequenas dimensdes que alteram as
distribuicdes do didmetro dos nicleos de condensagdo das gotas das nuvens. A
mesma massa de 4gua em particulas de menores dimensdes leva a um aumento da

radiacdo solar reflectida (EPA, 2001). Estas conclusdes sdo suportadas por
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observagdes de satélite que indicam que o raio efectivo das gotas das nuvens €
menor no Hemisfério Norte que no Hemisfério Sul (Han ef al., 1994, citado em
EPA, 2001). Gotas de menores dimensdes tém também uma menor probabilidade

de precipitar.

Tabela 2.4 —Constituintes antropogénicos do aerossol atmosférico e as principais
fontes que os originam (adaptado de EPA, 2001).

Fontes Antropogénicas
Constituintes Aerossois primarios Aerossois primarios Aerossois secundarios
(2,5 pm) (>2,5 ym) (<2,5 pm)
Sulfatos Processos de _ Oxidacio do SO,
combustio. emitido por processos
de combustao.

Nitratos —_— — Oxidacdo dos NO,
emitidos por processos
de combustio e veiculos
automoveis.

Minerais Processos agricolas e Processos agricolas e _

florestais. florestais.

Amoénio — — Emissées de NH; por
processos de fertilizagdo
e residuos.

Carbono Combustio de Residuos de pneus e Oxidacfio de

orginico madeira e residuos asfalto resultantes do hidrocarbonetos emitidos

florestais, emissdes de  trafego automovel. por veiculos automéveis

veiculos automoveis e pela combustédo de
madeira e residuos
florestais.

Carbono Emissoes de veiculos — —

elementar automéveis e

combustio de
madeira
Metais Processos de — —
combustio e
processos de fundicio
industrial.

Os processos mais importantes, para cada um dos constituintes, estdo assinalado a escuro.
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2.2. O AEROSSOL RADIOACTIVO

A radioactividade atmosférica pode ser de origem natural ou antropogénica
e resulta, basicamente, de trés fontes principais: (1) exalagio para a atmosfera de
22Rn e *%Rn, resultantes da desintegragdo radioactiva do 26Ra e do *'Ra
(constituintes naturais de solos e rochas) pertencentes as séries radioactivas
naturais do Urdnio e do Tério, respectivamente; (2) formagdo de radionuclidos
cosmogénicos através da interacgdio da radiagdio cosmica com gases atmosféricos
como o azoto, o oxigénio e o argon; (3) radionuclidos artificiais (produtos de

cisdio e activagiio) resultantes de actividades antropogénicas.

Nas ultimas décadas, tem vindo a ser discutida a importincia do
“enriquecimento” do ambiente em radionuclidos que, embora de origem natural,
surgem em concentragdes superiores devido a algumas actividades humanas
(muitas delas fora do ciclo do combustivel nuclear) que provocam a sua
reconcentracdo e redistribui¢dio. Sendo de dificil classificagdo, uma vez que se
trata de radioactividade natural, embora “perturbada” por actividades
antropogénicas, este tema tem vindo a ser referido, e sera aqui tratado, como

“radioactividade natural tecnologicamente aumentada”.

2.2.1. Radioactividade Natural de Origem Terrestre

As rochas e solos contém minerais naturalmente radioactivos. Alguns dos
radionuclidos presentes nas rochas podem contribuir significativamente para a
radioactividade atmosférica, devido a formagfio de gases radioactivos que podem
ser exalados pela superficie terrestre. Estes gases, 222Rn (radfio) e 20Rn (tordio) sdo

224

descendentes radioactivos directos do **Ra e do ?**Ra, respectivamente, que, por

sua vez, pertencem as séries radioactivas do Urénio e do Tério (Figura 2.1).

0 2Ry, gas inerte com um periodo de semi-desintegracdo de 3,8 dias, tem
uma probabilidade razoavelmente elevada de se difundir através dos solos e

atingir a atmosfera antes de sofrer desintegragdo para os seus descendentes

220

so6lidos: o polénio, o bismuto e o chumbo. Pelo contririo, o “"Rn, com um
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periodo de semi-desintegragdo de 55 segundos, tem uma menor probabilidade de
se difundir para a atmosfera antes de se desintegrar.
=y My
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(3,823 d)

n:Po My w5
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Figura 2.1 — Séries radioactivas naturais: a) do Uranio e b) do Tério.
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A exalagio de Rn e *’Rn para a atmosfera depende de varios factores,
nomeadamente factores meteorolégicos como temperatura do ar, pressdo
atmosférica (Gesell, 1983; Keller & Schultz, 1988), altura da camada de mistura,
e factores geolégicos como o contetido do solo em 22Ra, teor de humidade e
porosidade (Roger & Overmyer, 1980; Strong & Levins, 1982; Keller & Schultz,
1988).

Estudos de exalagio de **’Rn efectuados nas barragens de estéreis das minas
da Urgeiri¢a (local privilegiado para este tipo de estudos devido as elevadas
concentragdes em *2°Ra, nalguns casos superiores a 50 kBq kg?) revelaram taxas
de exalagfio com valores compreendidos entre 10 ¢ 288 mBq m?” s (Faisca et al.,
1999; Reis et al., 1999; Reis et al., 2000), apresentando grandes variagdes, quer
sazonais, quer entre diferentes barragens de estéreis estudadas. Verificou-se que,
para além das concentragdes em 226Ra, o teor em agua condiciona fortemente as
taxas de exalagdo de ??Rn para a atmosfera, registando-se os valores mais baixos

nas barragens saturadas em agua.

Os isétopos resultantes da desintegragdo do 22Rn e do 2°Rn que alcangam a
atmosfera, formam agregados moleculares ao reagir com os gases atmosféricos
que, dada a sua grande mobilidade (Horvath, 2000), sdo rapidamente adsorvidos
nas particulas do aerossol (Osburn, 1965; Bondietti et al., 1984; Papastefanou &
Bondietti, 1987; Reineking et al., 1988; Porstendorfer et al., 2000). O 20py,
descendente do 2??Rn, de vida longa (periodo de semi-desintegragio de 22,3 anos)
pode permanecer na atmosfera durante tempo suficiente para passar pelas mesmas
transformages que as particulas de aerossol a que se encontra adsorvido. Além
disso, sendo o seu precursor emitido pela superficie terrestre, 0 21%p ¢ um bom
indicador de massas de ar de origem continental. Devido a estas caracteristicas, o
219} apresenta um excelente potencial como tragador de processos atmosféricos,
o que tem sido comprovado através da sua utilizagiio em estudos de validagdo de
modelos de circulagio geral (Lee & Feichter, 1995; Preiss & Genthon, 1997;
Giannakopoulos et al., 1999), padrdes de deposi¢io e geocronologia em solos e

sedimentos (Matthews & Potipin, 1985; Dibb & Clausen, 1997; Peters et al.,
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1997; Branford et al., 1998; Lee et al., 1998) e estimativa do tempo de residéncia
de aerosséis na atmosfera (Nevissi ef al., 1974; Bondietti et al., 1988; Rangarajan,
1992; Carvalho, 1990 € 1995).

2.2.2. Radionuclidos Cosmogénicos

Os radionuclidos cosmogénicos sfo continuamente formados na atmosfera
através da interaccdo da radiagdo cosmica, altamente energética, com gases
atmosféricos. Os raios césmicos, ao colidir com os atomos existentes na
atmosfera, geram uma “cascata” de neutrbes e protdes que, por sua vez, interagem
com miicleos leves de azoto, argon e oxigénio, os quais se desintegram originando
a formacio de novos elementos, incluindo isétopos radioactivos (Perkins &
Nielsen, 1965; Perkins et al., 1970; Reitz, 1993; Knies, 1994; Koch et al., 1996).

Sio intmeros os radionuclidos cosmogénicos que tém vindo a ser
observados e citados na bibliografia desde a década de 60: 3H, "Be, “Be, e,
2N, 2*Na, 328i, 3 32p, 33, ¥CJ, 3¥S ¢ *-**Cl (Perkins & Nielsen, 1965; Perkins ef
al., 1970). No entanto, os que apresentam taxas de produgio mais elevadas na

atmosfera (Tabela 2.5), sendo os mais significativos em termos de dose®, sdo o °H,
0 "Be, 0 1*C e 0 Na (UNSCEAR, 1993).

Apesar de serem originados de forma idéntica, estes radionuclidos
apresentam um comportamento geoquimico distinto. Cerca de 99% do °H
produzido na atmosfera ¢ convertido em agua tritiada (HTO), entrando
directamente no ciclo da agua (Perkins & Nielsen, 1965; UNSCEAR, 1988). O
1C, apos a sua formagdo, ¢ oxidado para formar C0,, participando nos
processos de transferéncia entre a atmosfera, a biosfera e o oceano (Perkins &
Nielsen, 1965; Beer et al., 1994; Creer, 2001). Ao contrario dos anteriores, 0 2Na
e 0 'Be, que apresentam um comportamento semelhante, associam-se rapidamente
as particulas de aerossol disponiveis na atmosfera, passando a tomar parte em

todos os processos atmosféricos a que estas se encontram sujeitas (Olsen et al.,

$ Medida da quantidade de radiagfio recebida ou “absorvida” por um determinado orgdo ou tecido.
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1985; Bondietti et al., 1988; Papastefanou & loannidou, 1991; Bettoli et al., 1995;
Koch et al., 1996; Talpos & Cuculeanu, 1997; Duetias ef al., 1999).

Tabela 2.5 — Produgio e distribuigio no ambiente dos radionuclidos cosmogénicos
mais significativos (extraido de UNSCEAR, 1988).

It Radionuclidos
o H Be e “Na

Periodo semi-desintegracdo 12,3 anos 53,6 dias 5730 anos 2,62 anos
Taxa produgdo (dtomos m?s?):
- Troposfera 840 270 11000 0,24
- Atmosfera total 2500 810 20500 0,86
Inventario global (PBq) 1300 37 8500 0,4
Distribui¢do (% do inventdrio):
- Estratosfera 6,8 60 0,3 25
- Troposfera 0,4 11 1,6 1,7
- Superficie terrestre e biosfera 27 8 4 21
- Oceano (zona de mistura) 35 20 2,2 44
- Oceano profundo 30 0,2 92 8
- Sedimento oceanico 0,4
Concentragdo de actividade:
- Ar a superficie (uBq m™) 3000 0,3
- Aguas continentais (Bq m>) 200 —-900
- Biosfera terrestre (Bq kg™) 230

O facto destes dois radionuclidos serem fortemente reactivos relativamente
as particulas de aerossol, podendo permanecer longo tempo na atmosfera e
participar nos processos de transporte ¢ remog¢do dos aerosséis a que estdo
associados, torna-os particularmente adequados como tragadores atmosféricos
naturais para os diversos processos atmosféricos. O "Be, face a relativa facilidade
com que pode ser medido ao nivel do solo e dadas algumas das suas

caracteristicas (periodo de semi-desintegragfio, taxa de produgdio relativamente
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constante, didmetro das particulas a que geralmente se encontra associado, etc)
tem sido dos mais amplamente utilizados em estudos tdo diversos como:
transporte ¢ difusio de massas de ar ¢ modelos de circulagido geral (Rehfeld &
Heimann, 1995; Koch et al., 1996; Talpos & Cuculeanu, 1997; Arimoto ef al.,
1999; Dueiias et al., 1999), processos de deposi¢io atmosférica (Perkins et al.,
1970; Crecelius, 1981; Olsen ef al., 1985; Todd et al., 1989; Papastefanou &
Ioannidou, 1991; Knies, 1994; Knies ef al., 1994; Baskaran, 1995; Ishikawa et al.,
1995; Tokuyama & Igarashi, 1998; Sugihara er al., 2000; Caillet ef al., 2001),
processos de transferéncia estratosfera — troposfera (Johnson & Viezee, 1981;
Feely et al., 1989; Dibb et al, 1997, Aldahan et al., 2001), processos de
transferéncia nas interfaces atmosfera — oceano e atmosfera — biosfera terrestre
(Bondietti et al., 1984; Bettoli et al., 1995; Kadko, 2000) e investigacdo de
fenémenos de erosdio e datagiio de solos (Asadov & Knofcheck, 1999; Blake et
al., 1999; Pourchet et al., 2000).

2.2.3. Radioactividade de Origem Antropogénica

As mais importantes fontes de emissfio de radionuclidos artificiais para a
atmosfera foram os testes nucleares, muito frequentes nos anos 50, € os acidentes

em centrais ou outras instala¢des nucleares.

O primeiro teste nuclear a ser efectuado na atmosfera ocorreu em 1945,
tendo-se seguido muitos outros, sendo os periodos de maior intensidade entre
1952-1954, 1957-1958 ¢ 1961-1962 (UNSCEAR, 1993). A cadéncia diminuiu
significativamente a partir de 1963, com a assinatura do “Tratado de Aboli¢éo dos
Testes Nucleares”, que interditava a realizagio de testes subaquaticos € na
atmosfera. Aumentaram, no entanto, os testes realizados no subsolo, & data nfo

contemplados no Tratado.

Quando ocorre uma explosdo nuclear, a frac¢do de gases e particulas
emitida para a atmosfera depende fortemente do cenario em que ocorre o teste. As
maiores emissdes resultam de testes efectuados na atmosfera, em que se libertam

cerca de 90 a 100% das particulas e a totalidade dos gases. Quando se trata de
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ensaios a superficie do solo, a fracgsio de material particulado que permanece em
suspensdo na atmosfera no dia seguinte & explosdo € consideravelmente menor.
No caso de explosdes subaquaticas ou ensaios nucleares realizados no subsolo, a
contengdio para as particulas é quase total, podendo, no entanto, ser emitida uma
consideravel frac¢io de gases (CTBTO, 2001). Na Tabela 2.6 apresentam-se os
principais radionuclidos potencialmente emitidos para a atmosfera, na forma de

aerosséis, na sequéncia de um ensaio nuclear.

Tabela 2.6 — Radionuclidos mais relevantes como indicadores de
ensaios nucleares (adaptado de CTBTO, 2001).

Aerossoéis Periodo semi-desintegragio®
»7r 64,02 dias
**Nb 34,97 dias
N7y 16,90 horas

Mo/™Tc 2,75 dias
18Ry 39,25 dias
106Ru 1,02 anos

131y 8,04 dias
32T 3,26 dias

| 20,80 horas
Bécs 2,06 anos
BéCs 13,16 dias
Bics 30,00 anos
1104 12,75 dias
101 a 1,68 dias
Mlce 32,50 dias
e 1,38 dias
e 284,90 dias
“Nd 10,98 dias

®valores segundo Browne & Firestone (1986).
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Mais de 500 ensaios nucleares foram levados a cabo no subsolo do deserto
de Nevada entre 1951 e 1992 (UNSCEAR, 1993; Salbu, 2000). Desses, apenas 32
foram considerados significativos no que diz respeito a contaminagdes exteriores
ao local. Estima-se que, durante os referidos testes, tenham sido emitidos para a
atmosfera cerca de 5 PBq de "'I. Comparativamente, as estimativas relativas a
ensaios realizados na atmosfera referem emissdes de ' da ordem de 6,5x10°

PBq. (UNSCEAR, 1993).

Alguns dos acidentes nucleares que ocorreram no passado, em instalagdes
civis e militares, tiveram como resultado a emisso para a atmosfera de
importantes quantidades de radionuclidos artificiais, nalguns casos ao nivel da
estratosfera, promovendo o seu transporte a longas distincias. Os dois acidentes
mais graves envolvendo instalagdes civis (centrais nucleares) foram o acidente de
Three Mile Island, em 1979 nos Estados Unidos, € o acidente de Chernobyl, em

1986 na Ucrania.

No caso de Three Mile Island foram emitidos para a atmosfera 370 PBq de
gases raros, principalmente **Xe e 550 GBq de "*'I (UNSCEAR, 1993).

Chernobyl foi o acidente de maior gravidade ocorrido, até a0 momento,
numa central nuclear e, dado o seu caricter explosivo e o caudal calérico
associado, uma parte substancial dos aerossois radioactivos produzidos
alcancaram a estratosfera e foram transportados a longas distancias, permitindo
que sofressem varias transformagdes fisico-quimicas durante o longo tempo de
permanéncia na atmosfera (Lujaniené er al., 1998; Boulyga ef al., 1999). De
acordo com UNSCEAR (1993), foram emitidos para a atmosfera 630 PBq de Bl
70 PBq de "*’Cs e 35 PBq de '**Cs. Estima-se, ainda, que cerca de 34% do “'T e
cerca de 56% do '*’Cs tenham sido transportados além fronteiras. Para além do
B7Cs e do *'1, outros radionuclidos com origem em Chernobyl (103’ 106Ru, 12°Sp,
132¢, 134 136Cg 10, 1Ce, 1401 3 entre outros) foram detectados em diferentes
paises, de acordo com dados citados na bibliografia (Aarkrog, 1988; Higuchi et
al., 1988; Jaworowski & Kownacka, 1988; Joshi, 1988; Roy et al., 1988; Seki et
al., 1988).
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No que diz respeito a instalagdes nucleares militares, os dois unicos
acidentes com impactes radiolégicos significativos, para o exterior das proprias
instalagdes, foram o de Kyshtym, ocorrido em 1957 na Russia, € o de Windscale,

ocorrido no Reino Unido no mesmo ano.

Em relagdo ao primeiro, 90% do material radioactivo emitido depositou-se
localmente, enquanto que os restantes 10% (cerca de 100 PBq) se dispersaram. Os
radionuclidos que contribuiram para a actividade total foram: MCe + "*Pr (66%),
9571 + PNb (24,9%), *Sr + ?Y (5,4%), '®Ru + '%Rh (3,7%), *'Cs (0,036%) ¢
quantidades vestigiais de 9Sr, Wpm, 'Eu e - 2*°Pu (UNSCEAR, 1993).

No caso de Windscale foram emitidos para a atmosfera 750 TBq de "'I, 22
TBq de '*'Cs, 3 TBq de '%Ru ¢ 1,2 PBq de **Xe. Para além dos produtos de cisdo
foram emitidas quantidades aprecidveis de 1% (8,8 TBq), produzido pela

irradiagfio neutrdnica de bismuto no nicleo do reactor (UNSCEAR, 1993).

Um acontecimento de origem diferente mas igualmente significativo em
termos de contaminagdo atmosférica, dada a radiotoxicidade do elemento em
causa, foi a reentrada na atmosfera terrestre, em 1964, do satélite SNAP-9A que,
ao incendiar-se, injectou na estratosfera cerca de 600 TBq de 238py (UNSCEAR,
1993).

A uma escala diferente, relativamente aos acidentes e testes nucleares, mas
com alguma importincia, dada a generalizada utilizagdo nalguns paises,
encontram-se as emissdes atmosféricas de radionuclidos artificiais resultantes da
utilizagdo de biomassa como combustivel, para fins de aquecimento (a madeira ¢
largamente utilizada na Finldndia e na Suécia, por exemplo). As emissdes médias
anuais de 1*’Cs na Suécia, resultantes da utilizagiio deste tipo de combustivel sio
estimadas em 10 GBq (Hedvall & Erlandsson, 1996). Apés a ocorréncia do
acidente nuclear de Chernobyl, vastas areas de floresta foram contaminadas
devido a deposigdo de radionuclidos artificiais (alguns deles com longos periodos
de semi-desintegragdo), o que legitima a questdio de a utilizagdo de produtos
florestais na industria poder contribuir para o aumento da radioactividade artificial

na atmosfera (Tobler et al., 1988; Ipatyev et al., 1999; Kashparov et al., 2000).
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2.2.4. Radioactividade Natural Tecnologicamente Aumentada

Nos ultimos anos, a comunidade cientifica tem vindo a reconhecer que a
radioactividade pode ser concentrada no ambiente, nomeadamente na atmosfera,
néio apenas em resultado das actividades relacionadas com o ciclo do combustivel
nuclear, mas também devido a algumas outras actividades tecnolégicas ditas
convencionais. As industrias ndo nucleares mais importantes, em termos de
emissdes de radionuclidos naturais, sdo a industria dos fosfatos (Burnett ef al.,
1996; Keating et al., 1996; Timmermans & van der Steen, 1996; Sam et al., 1999,
Burnett & Elzerman, 2001; Paridaens & Vanmarcke, 2001; Géfvert et al., 2001;
Papastefanou, 2001), a industria cerdmica (Timmermans & van der Steen, 1996),
as actividades de mineragdo (Baxter, 1996; Jamil et al., 1998; Chalupnik et al.,
2001; Lipsztein et al., 2001) e a produgfio de energia eléctrica, particularmente as
centrais térmicas a carvdo (Baxter, 1996; Hedvall & Erlandsson, 1996;
Papastefanou, 1996; Seames & Wendt, 2000).

O carvdo é um dos principais combustiveis fosseis utilizados para a
produgdo de energia eléctrica, com cerca de 40% contra os 17% de produgéo de
origem nuclear (Hedvall e Erlendsson, 1996). A combustdo de carvio a nivel
global, cerca de 2800 milhdes de toneladas por ano, emite para a atmosfera cerca
de 9000 toneladas de torio e 3600 toneladas de urdnio, onde se incluem 24
toneladas de 3°U (Gabbard, 1993, citado em Baxter, 1996). Outra das potenciais
vias de exposi¢do advém da utilizagio que pode ser dada as cinzas resultantes do
processo, como, por exemplo, manufactura de cimento e asfalto, estabilizagdo da

superficie de estradas, fertilizantes, etc. (Baxter, 1996).

O carviao contém radionuclidos naturais pertencentes as séries radioactivas
do 28U e do ’Th em quantidades equivalentes s que se encontram nos solos,
estando os seus descendentes em equilibrio com os progenitores (UNSCEAR,
1988). Os processos de mineragdo e combustdo do carvdo provocam a

redistribui¢do e concentragdo desses radionuclidos (Tabela 2.7).
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Tabela 2.7 — Comparagdo das actividades (Bq kg') de 28y, P2Th, respectivos
descendentes e “’K no carvdo e em cinzas volantes (extraido de
Baxter, 1996).

ZR)K 238U 22611a p] IOPb 2 IOP 0 232Th 228Th 22811a

Carvido 50 20 20 20 20 20 20 20

Cinzas volantes 265 200 240 930 1700 70 110 130

A quantidade de radionuclidos emitidos para a atmosfera depende, em
primeiro lugar, da sua concentragfo inicial no carvéio, mas também do processo de
combustio utilizado e da eficiéncia dos equipamentos de retencdo de cinzas
volantes. De acordo com Corbett, 1983 (citado em Hedvall & Erlandsson, 1996),
as fracges emitidas para a atmosfera correspondem a 100% do radéo, 10% do
chumbo e poldnio e 1% dos restantes radionuclidos. O chumbo, por exemplo, €
volatilizado durante o processo de combustio (Tadmor, 1986). A altas
temperaturas, grande parte do chumbo e todo o polénio, que tém pressdes de
vapor relativamente elevadas, passam para a fase gasosa, sendo emitidos para a
atmosfera (Timmermans e van der Steen, 1996). E também sabido que a
actividade especifica nas cinzas volantes aumenta com a diminui¢io da dimensdo
das particulas e que os factores de enriquecimento serfio tanto maiores quanto
mais elevadas forem as temperaturas a que ocorrer o processo de combustéo

(Hedvall e Erlandsson, 1996).

Os processos de extragdo e tratamento do minério de urdnio podem também
ser considerados como actividades perturbadoras dos niveis de radioactividade
natural, provocando a sua concentragdo e redistribuigio. Varios estudos tém sido,
recentemente, dedicados ao assunto (Faisca et al., 1999; Reis ef al., 1999 e 2000;

Fernandes & Franklin, 2001; Ferry et al., 2001; Madruga et al., 2001).
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2.3. DISTRIBUICAO _DOS CONSTITUINTES DO AEROSSOL EM
FUNCAO DO DIAMETRO DAS PARTICULAS

2.3.1. Distribuicoes das Particulas do Aerossol

Durante o seu tempo de vida na atmosfera, o aerossol estd sujeito a
inimeros processos de transformagfo, como nucleagio de vapor, coagulagéo,
condensacfo, evaporagio e sedimentagio. Em funcgdo de todos estes processos o
aerossol apresenta uma alargada gama de dimensdes, que pode variar entre
particulas da ordem do nanémetro (nm) e particulas de algumas centenas de
micrémetro (um), cobrindo um intervalo de cerca de 5 ordens de grandeza

(Horvath, 1998; Jaenicke, 1998).

A distribui¢o por didmetro é uma das mais importantes propriedades do
aerossol, uma vez que influencia o seu transporte na atmosfera, os processos de
deposigio e ressuspensio e a sua penetragio e deposicdio no aparelho respiratorio
(Mark, 1998).

A classificagiio por dimensfes de uma entidade com propriedades t&o
diversas deve poder ser aplicada a particulas solidas, liquidas, com formas
variadas (esféricas ou nfo), com superficies lisas ou rugosas, com alta ou baixa
densidade, etc. Surge, desta forma, o conceito de didmetro aerodindmico, dee, 0
qual pode ser definido como o didmetro de uma esfera de densidade unitéria com
as mesmas propriedades aerodindmicas da particula em questdo, ou seja, com a
mesma velocidade de sedimentagdo (Reist, 1993). Isto significa que particulas
com o mesmo didmetro aerodindmico tém idénticos tempos de residéncia na
atmosfera, tém a mesma probabilidade de serem recothidas em equipamentos de
amostragem e sdo depositadas em locais similares ao nivel do aparelho

respiratorio.

Na atmosfera, as particulas que constituem a frac¢fio fina sdo originadas,
fundamentalmente, por processos de conversdo gas-particula ou por processos de
combustdo, enquanto que as particulas grandes sdo originadas por processos

mecanicos. Dada a diferenga relativamente aos processos de formagdo, a
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composi¢io quimica das particulas pode variar substancialmente em fun¢do do
seu didmetro aerodindmico (Claes et al., 1998; Harrad, 1998; Mathias-Maser,
1998; Smith & Harrison, 1998; Kaupp & McLachlan, 2000; Tuch et al., 2000;
Schonbuchner et al., 2001).

Whitby (1978) descreveu a natureza multimodal do aerossol atmosférico
sugerindo um modelo trimodal composto por trés fun¢Ses log-normais aditivas

para representar a sua natureza fisica (Fig. 2.2).

Conversiis quimica de

r-~3 o R L w 190
Diinsetro Aerodindmice (pm)
Nicless transitirios Mede de P“““i" geradas ——
™ ou de Aitken acamulagdo
Particulas Pasticulas ___
finas grosseiras

Figura 2.2 — Esquema da distribuigio trimodal (area superficial) do
aerossol atmosférico, evidenciando os processos de
formagdo em cada intervalo e os principais mecanismos
de remogio (adaptado de Whitby, 1978).

As trés fungbes log-normais aditivas propostas por Whity (1978), podem ser

descritas da seguinte forma:

(1) O modo de nucleagio, compreendendo as particulas com didmetros inferiores
a 0,1 pum resultantes dos processos de conversdo gas-particula por

condensagio de vapores sobressaturados;
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(2) O modo de acumulagdio, incluindo as particulas com didmetros
compreendidos entre 0,1 e 2 pm originadas através de processos de
coagulacdo das particulas primarias;

(3) O modo das particulas grandes, com particulas de didmetros superiores a
2 pm, formadas a partir de processos mecdnicos, geralmente de origem

natural, como erosdo, ressuspensdo e “spray” marinho.

Actualmente, com a evidéncia fornecida pela crescente sofisticagdo dos
equipamentos utilizados na medi¢do de aerossois, tem sido avangada, por varios
autores (Hoppel et al., 1994; Raes et al., 1997), a ideia de que o modo de
nucleagdio é constituido por dois sub-modos: o modo de Aitken, englobando as
particulas com didmetros acrodindmicos compreendidos entre 0,03 0,1 pm, e o
modo de nucleagfo, correspondente as particulas recém formadas, com didmetros

aerodindmicos compreendidos entre 0,01 e 0,03 pm (Tabela 2.8).

Tabela 2.8 - Classificagio do aerossol atmosférico de acordo com diversas
nomenclaturas (adaptado de Horvath, 2000)

Nomenclatura segundo Junge:
Particulas de Aitken: de =~ 0,001 a 0,1 um
Particulas grandes: de 0,1 a 1 um
Particulas gigantes: > 1 pm até ~ 100 pm

Nomenclatura segundo Whitby (Fig. 2.2):
Modo de nucleagio: de ~ 0,001 a 0,1 pm
Modo de acumulagdo: de 0,1 a2 pm
Modo particulas grandes: > 2 pm até ~ 100 pm

Nomenclatura actual:
Modo de nucleagdo: de 0,001 a 0,03 pm
Modo de Aitken: de 0,03 a 0,1 um
Modo de acumulago: de 0,1 a1 pm
Particulas grandes: > 1 pm até = 100 um

A caracterizagdo das particulas em suspensdo na atmosfera exclusivamente

de acordo com a sua concentra¢do (em massa ou numero) néo ¢ suficiente, dado o

28



Capitulo 2 — Aerossois Atmosféricos

grande intervalo de variagdo das suas dimensdes. A representagdio da concentragdo
do nimero ou massa de particulas (ou dos seus constituintes quimicos) em fungdo

da sua dimens3o é mais adequada (Fig. 2.3).
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Figura 2.3 — Representacio das diferentes distribuigbes (nimero, massa e
superficie) do aerossol atmosférico (adaptado de Jaenicke, 1998).

A relagdo entre as trés distribui¢es apresentadas na Figura 2.3 mostra que
os respectivos maximos se encontram centrados em diferentes dimensGes.
Segundo Jaenicke (1998), para a generalidade do aecrossol atmosférico as
distribuigdes por namero de particulas (dN/dlogd) apresentam o miximo na regido
do modo de Aitken (d<0,1 pm), as distribui¢des de superficie (dS/dlogd)
apresentam maximos na regido do modo de acumulagdo (0,1<d<l pm) e as
distribui¢cdes massicas (dM/dlogd) na gama das particulas grandes (d>1 pm). Isto
significa que, embora a maijoria das particulas que constituem o aerosol
atmosférico apresentem didmetros inferiores a 0,1 pm, a grande contribuigéio para
a sua massa provém das particulas de maiores dimensdes.

Estudos exaustivos realizados por Whitby e colaboradores (Whitby, 1978;
Whitby & Sverdrup, 1980) mostraram que, em distribui¢des de aerosséis medidas

em dreas fora da influéncia de fontes antropogénicas, o0 modo de nuclea¢do ndo €

29



Capitulo 2 — Aerosséis Atmosféricos

observavel e 0 modo de acumulagio é pouco significativo. Pelo contrario, no caso
do aerossol urbano, o0 modo de acumulagfio e o modo das particulas grandes séo
comparaveis (em termos de volume ou massa), enquanto que o modo de
nucleacdio, sendo pouco representativo nas distribuigdes massicas, domina nas

distribui¢des numéricas.

Como tem sido referido ao longo deste trabalho, o aerossol gerado na
atmosfera & polidisperso quanto a dimensdo das particulas que o constituem. Essa
variedade de didmetros €, em geral, satisfatoriamente representada por uma

distribui¢do log-normal do tipo (Jaenicke, 1998):

TEREENET.T%) S

dlogd—\/2rrlog0'g 2 logo,

em que dp € 0 diimetro médio geométrico e representa o maximo da curva de
distribui¢do; o, é o desvio padrio geométrico e determina a largura da curva de
distribuigsio. Particulas originadas por um tnico processo apresentam, em geral
valores de o, proximos de 1 (mas inferiores a 2); particulas geradas por varios

processos de formagdo apresentam valores de o superiores a 2 (Horvath, 2000).

2.3.2. Potenciais Efeitos dos Aerosséis na Saude

O diametro aerodinimico das particulas € determinante, ndo s6 para o seu
comportamento na atmosfera, como também para a sua penetracdo e deposi¢do ao
nivel do aparelho respiratério. Apos inalagio, as particulas séo retidas no sistema
respiratério a diferentes profundidades. Os padrdes de deposi¢io dependem
fundamentalmente do seu comportamento aerodindmico, mas também da
variabilidade dos pardmetros morfologicos e fisiolégicos entre diferentes
individuos (Hofmann et al., 2000). Particulas com didmetros aerodindmicos iguais
ou superiores a 10 um depositam predominantemente ao nivel do nariz, boca e
laringe, sendo o seu tempo de retengdo da ordem de algumas horas. As particulas

com didmetros inferiores a 10 um conseguem penetrar mais profundamente no
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sistema respiratério, depositando-se ao nivel dos bronquios, onde poderdo
permanecer de algumas horas até um dia. A fracgdo de particulas com didmetros
aerodindmicos inferiores a cerca de 5 um tém a capacidade de penetrar até a
regifio alveolar, onde a sua eliminagio é mais dificil, podendo apresentar tempos
de retengfio desde alguns dias até alguns anos (Heil, 1998).

Os efeitos resultantes da interac¢do das particulas inaladas com o sistema
respiratério podem-se manifestar na forma de infecgdes respiratérias ou mesmo
em sintomas de asma, bronquite ou doengas cardiovasculares (Heil, 1998). Os
grupos mais susceptiveis sfo as criangas, idosos e pessoas com antecedentes de
patologia respiratoria (Costa & Amdur, 1994, citado em Heil, 1998).

Actualmente, muito pouco se sabe acerca dos mecanismos toxicologicos
responséveis pelos efeitos na satide causados pela inalago de particulas e, muito
menos ainda, acerca da possibilidade de ocorréncia de sinergias resultantes da
interaccio conjunta com outros poluentes. Os potenciais efeitos devido a
presenca, nas particulas de aerossol, de constituintes quimicos inorganicos (como
metais pesados, por exemplo) e algumas espécies organicas (como PAH’s e
dioxinas) tém merecido grande atengfo ultimamente mas, na maioria dos casos,
ndo tem sido possivel estabelecer claramente uma relagdo causa-efeito (Tanner,
1998). No entanto, o reconhecimento de que a fracgdo fina do aerossol (< 2,5 pm)
apresenta um maior risco de indugdo de efeitos nocivos na saude, conduziu a
alteracdio, nos E.U.A., dos Standards Nacionais de Qualidade do Ar Ambiente
(NAAQS) e a introdugdio de um novo standard para particulas inferiores a 2,5 pm
(PM2,5), que se veio juntar ao ja existente PM10.

De acordo com Seaton, 1995 (citado em Mark, 1998), as particulas ultra-
finas (< 0,1 pm) poderdo explicar as correlagBes observadas entre a ocorréncia de
episodios de poluigio e o aumento de doengas respiratorias e cardiovasculares
(principalmente entre os grupos mais susceptiveis da populagdo), uma vez que
estas particulas tém a capacidade de penetrar eficazmente no tecido intersticial do
pulméo e provocar uma reac¢do inflamatdria, nfio observada no caso de particulas
de maiores dimensdes com a mesma composi¢do quimica. O mesmo autor sugere,

ainda, que o numero e composicdo quimica das particulas devera ser mais
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significativamente correlacionavel com a ocorréncia de efeitos ao nivel do sistema
respiratorio do que a sua massa.

Por todas estas razdes, nos tltimos anos tem sido dada especial importéancia
aos aspectos relacionados com os efeitos na satde devidos a inalagdo de acrossois,
tendo sido aplicado um consideravel esforgo no desenvolvimento de convengdes
para a amostragem de particulas do ponto de vista dos seus potenciais efeitos na
saude (Fig. 2.4).

Fracgdio total de particulas

2 30 465 70 t00

DiAmetro aerodinimico (um)

Figura 2.4 — Fracgdes de particulas atmosféricas relacionadas com potenciais
efeitos na saide, conforme o definido pela norma ISO 7708
(adaptado de Mark, 1998).

As quatro fracgdes definidas pelo International Standards Organization (ISO
7708, 1994) sdo as seguintes (Mark, 1998):

(1) Fracgdo inalavel, (F}), definida como a fracgio de particulas totais em
suspensdo que podem ser inaladas através do nariz e boca. Para aerossdis

atmosféricos pode ser calculada através da expressdo:

F, =0,5[1 + exp(- 0,06d,, )]+10° U™ exp(0,05d,,) (2.2)
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em que d,. é o didmetro aerodinimico da particula (em pm) e U a velocidade do

vento (até 10 m s™).

(2) Fracgiio toraxica, (F7), definida como a fracgdo de particulas inalaveis que
penetram no aparelho respiratorio para além da laringe. Em relagdio as
particulas totais em suspensdo, é dada por uma curva log-normal cumulativa,
com um didmetro aerodinimico médio de 10 um e um desvio padrio

geométrico de 1,5.

(3) Fracgdo respiravel (Fz), definida como a fracgfio de particulas inalaveis que
penetram no aparelho respiratorio até a regiio alveolar. Relativamente as
particulas totais em suspensdo, é dada por uma curva log-normal cumulativa
caracterizada por um didmetro aerodindmico médio de 4 um e um desvio

padrdo geométrico de 1,5.

(4) Fracgio respiravel de elevado risco, definida como a fracgdo respiravel para
grupos mais susceptiveis (grupos de risco). Em relagfio as particulas totais em
suspensdo, é dada por uma curva log-normal cumulativa com um didmetro

aerodindmico médio de 2,5 um e um desvio padrdo geométrico de 1,5.

2.3.3. Distribuicoes dos Constituintes Quimicos do Aerossol

O estudo do aerossol atmosférico, do ponto de vista da distribui¢éo das suas
propriedades fisicas ou dos seus constituintes, em funcdo do didmetro
aerodinAmico das particulas que o constituem tem avangado consideravelmente
nas ultimas décadas, embora ainda persistam dominios em que o conhecimento €&
limitado. Isto é particularmente valido no que diz respeito as distribuigbes
especificas de alguns dos seus constituintes quimicos, principalmente em
aeross6is de massas de ar de origem continental, que apresentam grande
variabilidade devido & multiplicidade de fontes a que estfio sujeitos, € nas camadas
mais baixas da atmosfera, em que as condi¢ges podem variar significativamente

de local para local.

33



Capitulo 2 — Aerosséis Atmosféricos

Viérios estudos tém sido publicados, por diversos autores, relativamente as
distribuiges numéricas, massicas ou superficiais do aerossol marinho, remoto,
continental, industrial e rural, pelo que a sua caracterizagdo, deste ponto de vista,
est4 bastante bem documentada (Choularton et al., 1982; Pilat & Steig, 1983;
Fitzgerald, 1991; Leaitch & Isaac, 1991; Sharma & Patil, 1992; Russel ef al.,
1996; Tegen & Lacis, 1996; Arimoto ef al., 1997; Raes et al., 1997; Weber et al.,
1997; Morawska et al., 1999).

2.3.3.1. Constituintes orgdnicos e inorgdnicos

Relativamente a composi¢do quimica do aerossol e, mais concretamente, a
distribuicfio dos seus constituintes organicos em fungéio do didmetro aerodindmico
das particulas, a investigagio tem recaido principalmente sobre os
hidrocarbonetos policiclicos aromaticos (PAH), formados durante os processos de
combustio incompleta e, devido a esse facto, preferencialmente associados a
fracgdio fina do aerossol (Smith & Harrison, 1998; Kaupp & McLachlan, 1999 e
2000; Schonbuchner et al., 2001).

Os metais pesados, constituintes inorgénicos primarios do aerossol,
constituem, provavelmente, o grupo de poluentes atmosféricos mais estudados nas
ultimas décadas, o que, por um lado, se deve & sua toxicidade e, por outro, a sua
capacidade de bioacumulagio nos diversos sistemas ambientais. Ao serem
emitidos para a atmosfera, associam-se ao aerossol ¢ podem ser transportados a
escala local, regional e até global, sofrer processos de deposi¢éo e entrar na cadeia
alimentar. Dado que os processos referidos sdo dependentes da dimensdo do
aerossol, o conhecimento da distribui¢do destes elementos em fungfo do didmetro
aerodindmico das particulas é essencial. As caracteristicas das distribui¢bes dos
metais pesados variam de elemento para elemento e de local para local mas, em
termos gerais, apresentam distribuigdes bimodais, com um méximo na regido
submicrométrica (que sugere a sua formagdo a temperaturas elevadas como, por
exemplo, através de processos de combustdo) e um segundo maximo na regido
das particulas grandes (sugerindo que sdo originados por processos mecanicos).

Uma revisdo da bibliografia neste dominio permite concluir, por exemplo, que o
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Pb atmosférico é, fundamentalmente, submicrométrico, o Mn e o Fe encontram-
se, geralmente, associados a particulas de didmetro aerodinimico superior a 1 um
e 0 Cd, o Cu e 0 Zn podem ser detectados em ambas as frac¢des (Tanaka et al.,
1980; Lannefors ef al., 1983; Hietel & Tschiersch, 1988; Tschiersch et al., 1989;
Injuk et al., 1992; Nunes & Pio, 1993; Ottley & Harrison, 1993; Pio et al., 1996;
Pakkanen et al., 1996; Claes et al., 1998).

Algumas das publicagdes encontradas na bibliografia sobre constituintes
inorganicos secundérios do aerossol, referem distribuigdes trimodais, com dois
méximos na regifio submicrométrica (0,2 e 0,7 pm) e um terceiro na regido das
particulas grosseiras. Tipicamente, os nitratos apresentam distribui¢Ses bimodais,
com a fracgfio fina associada & amonia e a frac¢fo grosseira associada ao sodio. A
maior abundincia de nitratos, sulfatos ¢ amonia ocorre no modo de acumulagéo,
em particulas com didmetro de cerca de 0,6 pm (John ef al., 1990; Ottley &
Harrison, 1992; Liu et al., 1996; Porter & Clarke, 1997; Claes, et al., 1998).

2.3.3.2. Constituintes radioactivos

Os constituintes radioactivos do aerossol, particularmente os artificiais,
foram objecto de inimeros estudos durante as décadas de 50 e 60, em grande
parte devido aos testes nucleares efectuados na atmosfera e, mais tarde, em 1986 ¢
nos anos que se seguiram, devido ao acidente nuclear de Chernobyl. No entanto, a
grande maioria dos resultados publicados baseia-se na amostragem das particulas
totais em suspensdo, ndo abordando a reparticio dos diversos is6topos
radioactivos em fungio do didmetro do aerossol. Apenas nalguns dos trabalhos
publicados na sequéncia do acidente de Chernobyl foram efectuadas amostragens
fraccionadas de aerossol e calculadas as distribuicdes para alguns dos

radi6isotopos detectados.

Tschiersch & Georgi (1987), efectuaram amostragens fraccionadas de
aerossol, em diversas localidades ao longo do percurso da pluma (Viena,
Munique, Hanover ¢ na ilha de Helgoland) e conseguiram obter distribui¢cdes para

37¢s, 134Cs, 1Ry, P?Te e *'I. Verificaram que, para todos os radionuclidos
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excepto o B mais de 80% da actividade se concentrava em particulas com
didmetro aerodindmico inferior a 1 pm (mais de 70% no intervalo de 0,1 a 1 pm).
Para o *'I a distribuicdo encontrava-se deslocada para particulas de dimensdes
inferiores, com 50% da actividade em particulas com didmetro aerodinimico
inferior a 0,5 pm. Os valores do didmetro aerodindmico médio, relativamente ao

103Ru, registaram variagdes entre 0,5 pm, em Viena, e 0,85 pum em Helgoland.

Ooe ef al. (1988) obteve resultados muito semelhantes no Japdo, em
Tsukuba ( cerca de 60 km a nordeste de Toquio), onde detectou precisamente 0s
mesmos radionuclidos. De acordo com este autor, 70 a 80% da actividade foi
medida em particulas com didmetro aerodindmico inferior a 1,1 pm ¢ todos os
radionuclidos apresentaram distribuigbes idénticas, a excepgdo do Bl que se
apresentava repartido por uma gama mais alargada de didmetros. Os didmetros
aerodindmicos médios variaram entre 0,25 e 0,68 pm para o 1°3Ru, 0,35e 0,51 pum
para o **Cs, 0,32 € 0,51 pm para o 137Cs, 0,30 a 0,70 pum para o Bl] ¢ 0,32 pm

para o "*?Te (detectado apenas no primeiro periodo de amostragem).

Bondietti ef al. (1988) publicou resultados idénticos, obtidos no Estado do

Tennesse (E.U.A) onde, para além dos radionuclidos atrds referidos, detectou

1061{u e 140Ba

Mais recentemente, com o crescente interesse manifestado relativamente a
radioactividade de origem natural, particularmente o 22Rn e os seus descendentes
de vida curta, ¢ com o reconhecimento da importincia da determina¢do das
respectivas distribuigdes, ndo apenas para entender melhor o seu comportamento
na atmosfera, mas também como parimetro essencial na estimativa de factores de

dose por inalagfo, algumas publicagdes tém surgido neste dominio.

Resultados publicados por Butterweck et al. (1992) e obtidos em diversos
tipos de minas (ferro, barita, ardosia e urdnio) activas e ndo activas e grutas
turisticas, revelam didmetros aerodindmicos médios a variar entre 0,17 € 0,40 pm

para o 2'?Pb e entre 0,18 € 0,39 pm para o 214pp,
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Relativamente ao ar ambiente Papastefanou & Bondietti (1987), publicaram
os mais baixos valores de didmetro aerodindmico médio encontrados na
bibliografia, 0,16 pm para o 214pp ¢ 0,13 pm para o 212pp, ambos obtidos através
de amostragens efectuadas a 13 metros do solo, no tethado do Oak Ridge National
Laboratory (E.U.A.). Mohammed et al. (2000), refere valores médios de 0,36 um
para o 2'2Pb, obtidos na cidade de El-Minia, Egipto. Por ultimo, Porstendorfer et
al. (2000) obtém, em Géttingen (Alemanha), didmetros aerodindmicos médios a

variar entre 0,25 e 0,45 um para os descendentes de vida curta do ?Rn.

Reineking ef al. (1988) e Shimo & Saito (2000), os primeiros na Alemanha
e os segundos no Japdo, efectuaram estudos comparativos dos didmetros
aerodindmicos médios dos descendentes de vida curta do 22Rn na atmosfera
exterior (ar ambiente) e no ar interior. As diferencas observadas foram mais
espectaculares nos resultados apresentados por Reineking ef al. (1988), que
referem, para o 2'*Pb, valores médios de 0,188 pum no ar interior ¢ 0,369 pm no ar
ambiente. Segundo Shimo & Saito (2000), os didmetros aerodinfmicos médios
para os decendentes de vida curta do 222pn (considerados no seu conjunto) variam

entre 0,08 e 0,20 pm no ar interior e 0,06 € 0,23 na atmosfera exterior.

No que diz respeito ao "Be, radionuclido natural de origem cosmica, de
grande interesse para estudos atmosféricos, apesar da relativa facilidade com que
¢ medido na atmosfera, ao nivel do solo (¢ frequentemente detectado em medidas
efectuadas no ambito de programas de monitorizagiio da radioactividade
atmosférica), a informagio em termos da sua distribui¢do em fungdo do didmetro
das particula de aerossol é muito escassa. Apenas Papastefanou & Bondietti
(1987), Bondietti et al. (1988), Papastefanou & Ioannidou (1995) e, mais
recentemente, Rulik ef al. (2000), apresentam alguns resultados nesse dominio.
Todos estes autores concluem que o 'Be se associa preferencialmente ao aerossol
no modo de acumulagfio e os valores encontrados para o didmetro aerodindmico
médio variam entre os 0,24 pm (Rulik et al., 2000) e 0,90 pm (Papastefanou &
Ioannidou, 1995).

37



Capitulo 2 — Aerosséis Atmosféricos

Pelo que foi apresentado anteriormente, pode-se concluir que a informagio
relativa a distribuigdo por didmetro aerodinimico dos constituintes radioactivos
do aerossol atmosférico ¢ dispersa e, nalguns casos escassa. Em Portugal, os
estudos de distribui¢do de poluentes em fungfio da dimensdo das particulas
incidem, sobretudo, sobre os constituintes inorganicos do aerossol, em particular
os elementos vestigiais. N&o foi encontrada qualquer referéncia relativamente aos
constituintes radioactivos do aerossol, pelo que é um dominio interessante de

investigacdo.
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3. MOVIMENTO DAS PARTICULAS NA ATMOSFERA

O movimento das particulas na atmosfera é condicionado pelas suas
propriedades aerodindmicas que, em tltima anélise, dependem do seu didmetro
aerodinimico. As principais forgas em jogo, para além da gravidade, sdo as forgas
inerciais, em resultado da aceleragdo e desaceleragio das massas de ar que
circundam a particula em causa, e as forgas de fricgdo devidas a viscosidade do

proprio meio.

3.1. LEI DE STOKES

Quando uma particula se desloca no ar, esta sujeita a forga de resisténcia (F)

que o proprio meio exerce ao seu movimento (Reist, 1993; Mark, 1998):
F =3mdnv 3.1

em que d é o didmetro da particula, 7 a viscosidade do ar e v a velocidade média
do ar. Esta equagfio, conhecida como a lei de Stokes, assume diversos
pressupostos como rigidez e esfericidade da particula e continuidade e viscosidade
do meio em que esta se desloca, sendo apenas aplicivel em condi¢Ses
aerodinAmicas bem definidas, mais concretamente, para regimes de fluxo laminar,
caracterizados por um niimero de Reynolds baixo (Re<1). O n°® de Reynolds ¢
dado por (Reist, 1993; Mark, 1998):
Re, = —(—l—v& (3.2)
n

sendo p, a densidade do ar. As principais forgas que estdo em causa quando uma
particula se desloca no ar sdo a forga de inércia, devida a aceleragdo ou
desaceleragdo, e a forca de fricgdo, devida a viscosidade do meio. Em regime de
fluxo laminar (Re<1), o efeito da viscosidade sobrepde-se ao efeito de inércia,

enquanto que para regimes turbulentos (Re>1000) o contrério ¢ valido.
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Para particulas de muito pequenas dimensdes, da mesma ordem de grandeza
do percurso livre médio das moléculas do ar (~ 0,06 um em condi¢des de pressdo
e temperatura normal, de acordo com Mark, 1998), Cunningham demonstrou que,
devido a imperfeita continuidade do meio, a resisténcia exercida sobre as
particulas deve ser menor, relativamente a fornecida pela lei de Stokes.
Introduzindo na equagfio (3.1) um factor de correcgdio, designado de factor de

correcciio de Cunningham (C,), obtém-se (Reist, 1993):

3mdny
F =20
C. (3.3)
sendo:
24 bd
C =1+4—4+ - 3.4
¢ d[ Qexp( 2,1)] (3.4)

onde A representa o percurso livre médio das moléculas do meio. A raziio entre o
percurso livre médio e o didmetro da particula (K,=24/d) dé-se o nome de niimero
de Knudsen. Na Figura 3.1 est4 representada a variagdo de C. em fungdo do
didmetro da particula, calculada com base em valores dos pardmetros 4, Q e b
estimados por diferentes autores (Davies, 1945; Fuchs, 1964; Allen & Raabe,
1982; Jennings, 1988, citados em Reist, 1993) e considerando um percurso livre
médio, A, de 0,06 pm (Mark, 1998). A diferenca nos parametros considerados

pelos diferentes autores ndo alteram significativamente o andamento das curvas.

Como se pode verificar pelo grafico da Figura 3.1, os valores do factor de
correcgiio, C,, nfio apresentam variagdo significativa para particulas de didmetro
superior a 1 pm, mas a sua consideragdio torna-se indispensavel para particulas de

didmetro inferior, pelas razdes atras referidas.
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Figura 3.1 — Variagdo do factor de correcgdo de Cunningham, C,, em
fun¢do do didmetro da particula, a pressdo e temperatura
normais.

O pressuposto da viscosidade perfeita do meio (regime de fluxo laminar) na
aplicagio da lei de Stokes implica a inexisténcia de forcas inerciais. A incluso do
efeito da inércia na equagdo 3.1 permite alargar o dmbito da sua aplicagio a
regimes de fluxo com Re ~ 5 (Reist, 1993). A equagfo toma entdo a seguinte

forma:
F =3mdmp/1+3/16 Re) (3.5

Na atmosfera, a maior parte das particulas ndo sdo esféricas, apresentando
formas irregulares, consoante o processo de formagfo que as originou. Assim
sendo, a sua orientacdo durante o deslocamento tem influéncia na forga de
resisténcia. No caso de grandes cadeias ou aglomerados de particulas, pode-se
verificar um significativo desvio a lei de Stokes, pelo que serd necessario

introduzir um factor de correcgfo, k, passando a equacéio a ter a seguinte forma:

F =3mnvd k (3.6)

sendo d, o didmetro de uma esfera com o mesmo volume do agregado em causa.

Existem inimeras estimativas numéricas para k, determinadas experimentalmente
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3.2. CINETICA DAS PARTICULAS

As varias forcas que actuam numa particula quando esta se desloca no ar
governam o seu movimento. Por exemplo, o movimento de uma particula esférica,

na vertical, sob a influéncia da gravidade, pode ser descrito pela equagio:

dv
m dty =mg —3zndv, (3.7

sendo v, a velocidade da particula na direcgio y, m a sua massa ¢ g a aceleragdo da

gravidade. Reorganizando a equagéo pode-se escrever:

Dy Yy a0 (.8)
a T

em que 7 ¢ designado de tempo de relaxamento, dado por:

d’p, (3.9

187

T =

e py ¢ a densidade da particula. A partir da equagdo (3.8) pode ser demonstrado
que a velocidade da particula, sob a influéncia da gravidade tende
exponencialmente para uma velocidade constante, designada de velocidade

terminal de sedimentagdo, que pode ser expressa por:
v, =87 (3.10)

Considerando agora o caso de uma particula injectada para uma massa de ar
estacionaria, desprezando a for¢a da gravidade, o seu movimento pode ser descrito

pela equacdo:

mﬁ=—37mdvx 3.11)
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que tem a seguinte solugdo:

f
Vi =Vyo W(— ;) 3.12)

sendo vy a velocidade inicial da particula em relagdo 4 massa de ar em que foi
injectada no tempo 7=0. Desta forma, a particula ird sofrendo uma desaceleragdo
progressiva, devido a forga de resisténcia exercida sobre ela, até se mover a
mesma velocidade que a massa de ar em que se encontra. A distdncia percorrida
pela particula até atingir essa velocidade, ou seja, até parar relativamente & massa

de ar com a qual se desloca, designa-se de disténcia de paragem (s) € € dada por:
5=Vt (3.13)

O conceito de distdncia de paragem ¢ de grande importéncia para considerar
a forma como uma particula se comporta quando o fluxo de ar em que ¢
transportada sofre uma mudanga brusca de direcgfio, como acontece, por exemplo,
nos equipamentos de amostragem de aerossol ou na passagem pelo aparelho
respiratério. O comportamento de particulas nestas condigdes pode ser
caracterizado recorrendo a uma quantidade adimensional designada nimero de

Stokes (S¢) e definido da seguinte forma:

d’p,U
18nD

St =

(3.14)

em que D e U sio os pardmetros escalas de dimensio e velocidade,
respectivamente. Por exemplo, no caso de particulas na vizinhanca de
equipamentos de amostragem, U ¢ normalmente a velocidade do vento ¢ D a
dimensdo do orificio de entrada no amostrador. Combinando as equagdes (3.9) e

(3.13) vem:

St =— (3.15)
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em que 7z=D/U é uma escala de tempo que ¢é caracteristica da deflec¢éo do fluxo.
Assim, para uma particula de pequenas dimensdes, com um tempo de relaxamento
(7) pequeno, o nimero de Stokes (Sf) serd igualmente pequeno, indicando que a
particula reagird muito rapidamente a variagdes de direccdo do fluxo, tendo
tendéncia para acompanhar o fluxo de ar. Pelo contréario, uma particula de grandes
dimensdes, com um valor de 7 elevado e, consequentemente, um elevado St,
tendera a responder de forma menos efectiva a mudangas bruscas na direcgdo e

velocidade do fluxo, persistindo na sua direc¢do inicial (Fig. 3.2).

Este comportamento também pode ser expresso através da combinagdo das
equagdes (3.13) e (3.15), resultando em:

St = (3.16)

s
D
onde o numero de Stokes (Sf) é agora expresso como a razio entre a distancia de
paragem da particula (s) e o parAmetro que caracteriza a dimensdo da deflec¢go do
fluxo (D). Neste caso, a particula tendera a acompanhar o movimento do fluxo de

ar quando s for pequeno comparado com D.

tinha de fluxo
Trajectoria da pasticula
(n° de Stokes baixo)}

Figura 3.2 — llustragdo do conceito de inércia de uma particula
(adaptado de Mark, 1998).

Este conceito de inércia da particula é de grande importincia para a

compreensio do funcionamento de alguns tipos de equipamento de amostragem
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de particulas, nomeadamente os que se baseiam neste principio, como € o caso do
impactor em cascata. Considerando que a alteragio sibita na direcgdo do fluxo de
ar é causada pela presenga de um obstaculo (por exemplo o prato de um
impactor), as particulas com suficiente inércia, ou seja, com um valor de s elevado
comparativamente com D (portanto com um nimero de Stokes elevado) nfo se
conseguem desviar e sdo interceptadas pelo obstaculo (Fig. 3.3). Este mecanismo
¢ de grande importéncia pratica pois é o responsavel pela remogdo das particulas
de maiores dimensdes (4 excep¢do das que tém dimensdo suficiente para

sedimentar naturalmente).

Trajectiria do fuxe

Figura 3.3 — Esquema ilustrativo do mecanismo de intercepgio de
particulas de acordo com o principio da inércia
(adaptado de Mark, 1998).

No caso do impactor em causa ser de configuragfo rectangular (como o que
foi utilizado neste estudo), o pardmetro D da equacgdo (3.16) pode representar a

largura das ranhuras dos diferentes pratos ou andares do impactor.
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4. PROCESSOS DE DEPOSICAO

Os principais mecanismos de remogdo de particulas (e dos poluentes a elas
associados) da atmosfera sdo a deposigio seca e a deposigdo humida. A deposi¢do
seca é um processo extremamente complexo e depende, fundamentalmente, das
condicdes micrometeorologicas da camada superficial da atmosfera, das
propriedades das particulas em causa e da rugosidade da superficie de deposigdo.
A deposigdo himida, por sua vez, envolve uma multiplicidade de sub-processos
tais como formacio de nuvens, interacgio do aerossol com as gotas,
transformagdes quimicas na fase aquosa, evaporagdo e precipitagdo.

A importéncia relativa entre deposi¢do seca e himida depende de varios
factores embora, genericamente se possa considerar que a deposi¢do seca €
preponderante na camada da atmosfera adjacente ao solo (zona de interface),
enquanto que a deposi¢io humida assume maior importincia em camadas mais
elevadas (Sehmel, 1980). Apesar do seu caracter episddico, a deposi¢éo hiimida é
considerada como o processo de remogdo mais eficaz, por unidade de tempo
(Nicholson et al., 1991; Paatero, 2000). A deposicdo por via seca, dadas as
dificuldades associadas a sua quantificagdo, é o processo de remo¢io em que,
mesmo actualmente, subsistem mais duvidas, particularmente no que diz respeito
a velocidade de deposi¢do de particulas submicrométricas (Sehmel, 1980;
Nicholson, 1988; Prado-Fiedler & Fuenzalida, 1996).
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4.1. DEPOSICAO SECA

O aerossol atmosférico € os seus constituintes sdo continuamente
transferidos entre a atmosfera e a superficie terrestre sem a acgdo directa da
precipitagio. Este processo, deposi¢do seca, ocorre em trés fases distintas:
transporte aerodinimico, transporte na subcamada junto a superficie e interacgéo
com a superficie de deposicdo. A cada uma destas fases preside um mecanismo
diferente.

O transporte aerodinimico refere-se ao transporte ou movimento de
particulas da atmosfera livre para a zona de interface (sub-camada junto a
superficie), sendo os mecanismos responsdveis a difusdo turbulenta ¢ a
sedimentagfio. O movimento das particulas por difusdo turbulenta ocorre ao longo
de um gradiente de concentragdo. Uma vez que a deposiclio seca de particulas ¢
um processo continuo, existe um gradiente de concentragdo entre a atmosfera e a
superficie de deposigdo. Por sua vez, a sedimentagdo, mais importante para
particulas com dimensdes superiores a 1 pum, deve-se ao efeito da forga da
gravidade, que é contrariada pela forga de resisténcia resultante da viscosidade do
ar. A particula depositard a uma velocidade constante quando estas duas forcas
atingirem o equilibrio, 0 que para particulas esféricas com 1 pm de didmetro
ocorrera em menos de 1 segundo (Zufall & Davidson, 1998).

Na zona de interface o transporte é regulado por difusdo Browniana, para
particulas submicrométricas, e por intercep¢lio, inércia e sedimentagdo para
particulas de maiores dimensdes. O transporte por difusio Browniana depende
também do gradiente de concentragio, mas é um mecanismo muito mais fraco,
comparativamente a difusdo turbulenta. A intercep¢do ocorre quando uma
particula, ao ser transportada na sub-camada colide com um obsticulo. A
deposigdo por inércia, mecanismo importante para particulas de maior massa (¢,
consequentemente maior inércia), ocorre quando a particula ndo consegue
acompanhar mudangas bruscas na direcgéo do fluxo de ar em que € transportada
(por exemplo, ao contornar um obstaculo) e segue na direcgdo inicial, acabando

por depositar.
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A tultima fase consiste na interacgdo com a superficie de deposi¢do e €
fortemente dependente, quer das caracteristicas da particula quer da propria
superficie. A particula, ao entrar em contacto com a superficie, podera depositar e
ai permanecer ou, caso a sua energia cinética seja suficiente para superar a forga
de atracgdio ou de adesdo, libertar-se. De acordo com os estudos efectuados por
Wu et al., 1992 (citado em Zufall & Davidson, 1998), a frac¢iio de particulas
ressuspensas apOs deposigdo aumenta com o aumento da velocidade do vento e
com a dimenséo das particulas.

Nas ultimas décadas, a modelagdo dos processos de deposigdo seca,
recorrendo a esquemas de parametrizaco dos mecanismos de superficie, tem
merecido grande atengdo devido a importincia destes processos na avaliagdo das
cargas poluentes depositadas nos ecossistemas naturais (Arimoto et al., 1997,
Ruijgrok et al., 1997; Giannakopoulos et al., 1999).

A determinaciio de velocidades de deposicio seca tem sido efectuada
recorrendo a inimeros métodos, quer tedricos, quer experimentais. Relativamente
as particulas submicrométricas, os valores publicados apresentam grandes
variagbes. Ndo € claro em que medida é que esta discrepancia nos resultados
possa ser atribuida a uma variabilidade real, devido & variagdo dos parimetros
ambientais que influenciam o processo, ou a alguma inadequagdo das técnicas
utilizadas.

As previsdes tedricas, obtidas com recurso a modelos de simulagdo,
apontam para velocidades de deposi¢@o da ordem dos 0,1 cm s, para particulas
no intervalo de didmetros de 0,1 a 1 pm e para diversos tipos de superficie de
deposi¢do (Nicholson, 1988). Estes valores tém, até certo ponto, sido
corroborados por varios estudos laboratoriais, particularmente quando se trata de
superficies com baixa rugosidade. As experiéncias de campo, no entanto, sugerem
valores mais elevados, nalguns casos superiores a 1 cm st (Nicholson, 1988).

Alguns destes estudos de campo recorrem a métodos indirectos ou, mais
concretamente, técnicas micrometeorologicas tais como o método do perfil de
concentragio (Sievering, 1982; Delany & Davies, 1983; Allen et al., 1991) ou o
método da correlagdo turbulenta (Wesely et al., 1985; Sievering, 1987; Ruijgrok
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et al., 1997; Feliciano & Pio, 1999). Outros estudos utilizam métodos directos, ou
seja, a anélise de diferentes espécies contaminantes em determinadas superficies
de deposigiio, recorrendo quer a colectores artificiais, quer a superficies naturais
de deposi¢ido, como vegetacdo, neve ou massas de agua (Bondietti ef al., 1984;
Erlandsson & Mattsson, 1988; Shanley, 1989; Beier et al., 1992; Bytnerowicz et
al., 1992; Butler & Likens, 1995; Prado-Fiedler & Fuenzalida, 1996;
Hofschreuder et al., 1997; Yi et al., 1997, Wyers & Veltkamp, 1997; Rea et al.,
2001). Na Figura 4.1 apresenta-se um resumo de velocidades de deposi¢do seca

obtidas experimentalmente, através da utilizagio dos diferentes métodos atras

referidos.
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Figura 4.1 — Velocidades de deposi¢do calculadas sobre superficies vegetativas,
utilizando diversos métodos experimentais (adaptada de Zufall &
Davidson, 1998; inclui dados obtidos por Sievering, 1987; Shanley,
1989; Main & Friedlander, 1990; Allen et al., 1991; Santachiara ef
al., 1991; Nicholson & Waiterson, 1992; Lovblad, 1992; Koester &
Hites, 1992; Aoyama & Hirose, 1992; Foltescu et al., 1994; Schery &
Whittlestone, 1995).

Todos os métodos utilizados até a data para estimar velocidades ou fluxos

de deposigdo seca apresentam vantagens e desvantagens. Os métodos indirectos
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tém sido criticados devido a grande variabilidade dos resultados produzidos. Por
outro lado os dados micrometeorolégicos obrigam ao recurso a equipamento
dispendioso, no caso do método da correlagio turbulenta, ou a utilizago de torres
(ou medidas de avifio), no caso do método do perfil de concentragdo. Devido a
estas restricdes, os métodos mais utilizados tém sido os directos, embora a
utilizagiio de colectores artificiais também possa apresentar alguns problemas,
uma vez que a deposigio pode ser fortemente influenciada pelas caracteristicas de
retengdio para particulas da superficie em questdio, podendo os fluxos de deposi¢éo
determinados ndo ser representativos daqueles que ocorrem em condigdes
naturais. Por outro lado, a utilizagdo de superficies naturais de deposi¢do
(vegetagdio, por exemplo) ndo est4 isenta de problemas, devido a possibilidade de
contaminagdo por deposigdo himida.

O método utilizado no presente estudo, recorrendo, por um lado, a utilizagdo
de radionuclidos de vida curta (*'’Pb e 2'*Pb) como tragadores naturais das
particulas submicrométricas e, por outro, utilizando vegetagdo natural rasteira
como superficie de deposigdo, procura contornar algumas destas dificuldades,
nomeadamente a ocorréncia de efeitos de “memoria” devido a anteriores

episddios de deposigdo por via hiimida.

51



Capitulo 4 — Processos de Deposi¢do

4.2. DEPOSICAO HUMIDA

Ao contrario da deposigdo seca, a deposi¢io por via himida tem um caracter
episodico, ndo deixando, contudo, de ser um eficaz mecanismo de remogdo de
particulas da atmosfera. Este facto ficou claramente demonstrado na sequéncia do
acidente de Chernobyl, onde foi possivel verificar a existéncia de uma forte
correlagiio entre os niveis de radioactividade depositados no solo € a quantidade
de precipitaciio nos locais afectados pela passagem da nuvem radioactiva.

Uma das mais importantes propriedades do aerossol atmosférico € a sua
higroscopicidade, ou mais concretamente, a higroscopicidade de alguns dos seus
constituintes principais, como, por exemplo, os sulfatos, os nitratos ¢ algumas
espécies orginicas, que resulta na acumulagio nessas particulas de uma
consideravel fracclio de 4dgua (Jennings, 1998). Uma particula higroscopica
consiste, basicamente, numa solucfio salina em suspensfio na atmosfera, sendo a
concentrago do material solivel determinante para o seu ponto de deliquiscéncia,
ou seja, para o valor de humidade relativa a que poderéa ocorrer uma transigéo de

fase (Tabela 4.1).

Tabela 4.1 — Ponto de deliquiscéncia de alguns sais
inorganicos atmosféricos (extraido de
Jennings, 1998).

Constituinte Humidade relativa (%)

(NH4);2S04 79,9
NH,Cl 77

NaCl 76,3
Na,S04 84,2
NH,NO; 61,8
NH4HSO, 39

NaNO; 74,3

A nucleagfio é o processo responsavel pela formagfio de gotas a partir do
vapor de agua atmosférico. A nucleagfio heterogénea, a mais importante para as
condi¢des atmosféricas normais, resulta da condensagfo de vapor de agua sobre as
particulas do aerossol (nucleos de condensagdo de nuvens). O pardmetro

determinante nos processos de nucleagdio ¢ a razfio de saturagdo, definida como a
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razdo entre a pressdo parcial de vapor da particula ¢ a sua pressio de vapor de
equilibrio. Para que a particula possa crescer por condensagdo, a pressdo de vapor
terd que exceder a pressio de vapor de equilibrio. Existem dois efeitos que
influenciam o processo: (1) o efeito de Kelvin, que resulta num aumento da
pressio de vapor de equilibrio devido a curvatura da particula, ou seja, particulas
de muito pequenas dimensdes terdo pressdes de vapor de equilibrio mais elevadas,
e (2) a presenca de compostos na solugio, que provoca um efeito contrério,
diminuindo a pressdo de vapor de equilibrio.

O facto de apenas as particulas cuja pressdo de vapor de equilibrio seja
inferior & pressio de vapor ambiente serem susceptiveis de crescer por
condensacdio, significa que nem todas as particulas de aerossol que sdo
incorporadas nas nuvens serdo “activadas” (Figura 4.2), funcionando como
nucleos de condensagfio e dando origem a formagdo de gotas que posteriormente

precipitardo na forma de chuva (Hallberg et al., 1998).
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Figura 4.2 — Representagio esquemética de uma nuvem, ilustrando o
mecanismo de “in-cloud scavenging” (adaptado de Knies,
1994).
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Os processos que ocorrem no interior das nuvens (“in-cloud scavenging”),
constituem um importante mecanismo de transformagdo e remogéo das particulas
atmosféricas. Outro mecanismo responsavel pela deposi¢io himida de acrossdis,
consiste simplesmente no arrastamento das particulas por acgdo das gotas de
precipitagiio (“below-cloud scavenging”). Neste caso, o aerossol interage com as
gotas através de difusdo Browniana, colisdo devido a efeitos foréticos, forgas
eléctricas ou captura inercial (Jennings, 1998). Na Figura 4.3 esta representada a
variagdio da taxa de remogdo em fungdio do raio das particulas. A taxa de remogéo
apresenta um minimo para particulas com raios compreendidos entre 0,05 € 2 pm,
conhecido como o “hiato de Greenfield”, devido a predomindncia da difusdo
Browniana na captura de particulas com raios inferiores a 0,05 pm ¢ da
intersepgdo inercial na captura de particulas com raios superiores a 2 pm. Estes
resultados foram mais tarde confirmados por outros autores, em estudos mais

alargados, onde se incluia também o efeito de forgas eléctricas (Pranesha &

Kamra, 1996 € 1997).
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Figura 4.3 — Taxa de remogdo em fungfo do raio das particulas, sendo
Tmax O raio maximo das gotas (adaptado de Jennings, 1998
e baseado em resultados obtidos por Slinn & Hales, 1971)

54



Capitulo 4 — Processos de Deposi¢do

De acordo com Knies (1994), as taxas de remog8o que tém lugar no interior
das nuvens sio cerca de uma ordem de grandeza superiores s taxas de remogéo
por arrastamento, o que significa que a atmosfera no interior das nuvens € mais
eficazmente deplectada de contaminantes do que a atmosfera abaixo do nivel das

nuvens.

Os processos de transformagéo e remogdo do aerossol no interior das nuvens
comegaram a suscitar maior atengdo apés o trabalho tedrico desenvolvido por
Flossman et al., 1985 (citado em Jennings, 1998). Mais recentemente, podem ser
referidos o estudo tedrico desenvolvido por Barret (2000), e os estudos
experimentais conduzidos por Trautner et al (1992) Hallberg et al. (1998) e
Blando & Turpin (2000).

Os processos de remogdo abaixo do nivel das nuvens, quer relativamente a
remogio de diversos constituintes do aerossol, quer no que diz respeito aos
diversos factores fisicos que influenciam as taxas de remogio, encontram-se mais
bem documentados (Tanaka et al., 1980; Todd et al., 1989; Prado-Fiedler, 1990;
Jaffrezo et al., 1990; Nicholson et al., 1991; Papastefanou & Ioannidou, 1991;
Knies et al., 1994; Ishikawa et al., 1995; Pranesha & Kamra, 1996 ¢ 1997;
Paatero, 2000; Lopez-Gutiérrez et al., 2001; Caillet ef al., 2001).
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5. MATERIAL E METODOS

As particulas constituintes do aerossol atmosférico resultam de uma
multiplicidade de fontes, naturais e antropogénicas, apresentando, por isso, uma
composi¢do quimica e uma gama de didmetros muito variadas. Desta forma, a
seleccio dos equipamentos de amostragem e medida a utilizar, em cada caso,
devera ter em conta os resultados que se esperam obter e quais os constituintes
que se pretendem estudar.

Basicamente, um sistema de amostragem de aerossol € composto por uma
cabeca de amostragem, uma sec¢do de transmiss@io, um selector de didmetros
(nem sempre presente, utilizado apenas para amostragens fraccionadas), uma
superficie de recolha (ou regido de sensibilidade no caso de amostradores ndo
gravimétricos), um sistema de monitorizagdo e controlo do fluxo € uma bomba de
aspiragdo (de baixo ou alto volume). Neste tipo de equipamento, a amostra
produzida, pode posteriormente ser analisada para determinacdio dos seus
diferentes constituintes.

Outra categoria de equipamentos sdo os de leitura directa, que permitem
obter a concentragiio de particulas em tempo real. Sdo exemplo desta categoria de
equipamentos os instrumentos épticos, que tiram partido da interaccdo da luz
visivel com a superficie das particulas, ou os analisadores de microbalanca de
elemento conico oscilante, em que o aumento da massa efectiva do elemento
conico (devido a deposicdio de particulas) se reflecte numa alteragéo da frequéncia
de oscilag@o.

Por sua vez, os equipamentos utilizados para medir distribui¢des em fungéo
do diadmetro das particulas podem ser classificados de acordo com o principio que
utilizam: inércia, difusdio da luz e mobilidade eléctrica. Os impactores inerciais em
cascata separam as particulas de acordo com o seu didmetro aerodindmico. Os
contadores opticos de particulas medem a quantidade de luz difundida pelas
particulas 4 medida que estas atravessam um feixe de luz, sendo a magnitude do

sinal eléctrico produzido proporcional ao tamanho da particula. Em relagdo a
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tltima classe de instrumentos, a mobilidade eléctrica de uma particula é fungéo da

velocidade que esta adquire quando sujeita & influéncia de um campo eléctrico.

No presente estudo foram utilizados dois tipos de equipamento para a
amostragem de particulas totais em suspensdo: um amostrador de alto volume e
uma estagio fixa, tendo esta Gltima como objectivo principal a vigilancia da
radioactividade atmosférica, no &mbito do programa nacional de monitorizagdo da
radioactividade ambiente. As principais diferencas entre o amostrador de alto
volume e a estagdo fixa de amostragem, reside no facto desta dltima ter a
capacidade de funcionar em continuo ¢ com caudais muito mais elevados,
produzindo um maior volume de amostra ¢ permitindo a detecgfio de mais baixos
niveis de radioactividade. Para o estudo da distribuigdo dos constituintes
radioactivos em fungfio do didmetro aerodindmico das particulas foi utilizado um

impactor inercial em cascata de alto volume.
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5.1. EQUIPAMENTO DE AMOSTRAGEM

5.1.1. Amostrador de particulas de alto volume

O amostrador de particulas de alto volume (TSP Graseby Andersen, modelo
SAUV-1360H) permite a amostragem de todas as particulas da gama fina e parte
das particulas grandes. O seu didmetro de corte maximo pode variar entre 25 ¢ 40
um, de acordo com a direcgdo e velocidade do vento. O equipamento funciona no

interior de um abrigo de protec¢do (Fig. 5.1) em aluminio anodizado.

Cobertura de
Suporte do filtro protecgao
e adaptador do impactor
: e . Bombade [
i aspiragao
=
[ Programador

_] a) I_ ] b) LI

Figura 5.1 — Esquema do amostrador de particulas de alto volume,
mostrando o abrigo de protecgdo, o suporte de filtros, o
motor da bomba de aspiragdo e o programador; a) vista
frontal e b) vista lateral.

Um fluxo de ar de 67,8 m’ hlé aspirado através de um filtro (20,3x25,4
cm) colocado horizontalmente e controlado através de um controlador de fluxo
volumétrico (modelo G10557 TSP) que consiste num “venturi”, abaixo do qual
esta colocado o motor de aspiragdo. O controle do fluxo ¢ conseguido através do

principio do “fluxo critico”, que mantém um fluxo constante durante todo o
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periodo de amostragem, nfo sendo este drasticamente afectado por colmatagéo do
filtro, temperatura ambiente ou pressdo. O equipamento inclui , ainda, um
registador continuo de fluxo (modelo G105) e um temporizador digital
programavel (modelo G302), apresentando a grande vantagem de permitir a
adaptagfio de um impactor inercial em cascata para amostragem fraccionada de

aerossol.
5.1.2. Impactor inercial em cascata

O tipo de impactor utilizado é um impactor inercial em cascata de alto
volume e de cinco andares (modelo Sierra 235), com didmetros de corte efectivos
de 0,49-0,95-1,5-3,0-7,2 um, quando a operar ao fluxo nominal de 67,8 m> h!
(Fig. 5.2).

Figura 5.2 — Aspecto do impactor em cascata de alto volume
(modelo Sierra 235) utilizado para a recolha
fraccionada de aerossol.

O amostrador permite o fraccionamento das particulas de aerossol de acordo
com o seu didmetro aerodindmico através do principio da inércia. Durante a
amostragem, o fluxo de ar, contendo as particulas de aerossol; ¢ acelerado através
das ranhuras, cada vez mais estreitas, dos sucessivos andares do impactor. Cada
ranhura é precedida de uma superficie de deposi¢do, sendo o ar obrigado a

deflectir bruscamente para contornar a superficie e passar ao andar seguinte
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(Fig. 5.3). As particulas de maior didmetro aerodindmico, com maior inércia, néo

conseguem acompanhar o movimento do fluxo de ar e sdo colectadas. As

+— Ranhuralarga
Particula grosseira —, K

Filtros de
recolha "-’.\

Particula fina — '

Figura 5.3 — Corte transversal do modelo de impactor em cascata utilizado,
mostrando o fluxo de ar (contendo particulas) e a posi¢do dos
filtros em dois dos pratos (andares) de amostragem (adaptado de
Chan et al., 2000).

particulas de menor didmetro aerodindmico passam ao andar seguinte, onde
eventualmente se depositam. O processo continua ao longo de todos os andares do
impactor, até que as particulas de menores dimensdes (neste caso as inferiores a
0,49 pm) sdo recolhidas pelo filtro de “backup”. Cada andar consiste num prato
rectangular em aluminio anodizado com 10 ranhuras paralelas (a excepgdo do
andar n° 1, que apresenta 9 ranhuras). Os pratos do impactor sio montados de
forma a que as ranhuras de andares consecutivos se encontrem desfasadas
(Fig. 5.3), sendo progressivamente mais estreitas, o que promove a aceleragéo do
fluxo de ar ao longo dos diversos andares e, consequentemente, a deposigdo de
particulas de dimensdes cada vez menores. Na tabela 5.1 apresentam-se os
parametros especificos dos diversos andares, para o modelo utilizado. Os mesmos

pardmetros sdo representados esquematicamente na figura 5.4.
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Tabela 5.1 — Parametros caracteristicos dos diferentes andares do impactor utilizado
(a67,8m’ h', 25° C e 98 kPa).

Largurada  Profundidade  Distincia n° de Velocidade
Andar ranhura, W dagarganta, T aoprato,S T/W  S/W  Reynolds do fluxo
(cm) (cm) {cm) ranhura (ms™h)
1 0,396 0,635 0,318 1,60 0,80 2245 4,3
2 0,162 0,127 0,190 0,78 1,17 2005 9.4
3 0,091 0,127 0,190 1,39 2,08 2005 16,7
4 0,046 0,127 0,190 2,78 4,16 2005 33,4
5 0,025 0,127 0,190 5,00 7,50 2005 60,1
i
§
1
|
i
[ l:i i I3
W]l
T T
] ) 1 :l ] t
: < : ! ;Y : :33.,‘.'1_)'
':",r ,;:‘\ \ . ! N
’ :,— Fluxodear‘--.‘,/ ; \\‘ . 1 “»
!

Figura 5.4 — Representagdo esquematica dos pardmetros referidos na tabela 5.1,
especificos para o impactor utilizado.

Como substrato de recolha foram utilizados filtros de fibra de vidro
ranhurados de 14,3x13,7 cm (referéncia SAC-230-GF) nos diversos andares do
impactor. Como filtros de “backup” (filtros nfio ranhurados, colocados apds o
tiltimo prato do impactor, para recotha da fracgdo de particulas com didmetro
aerodindmico inferior ao ultimo didmetro de corte, ou seja, inferior a 0,49 pm)
utilizaram-se filtros de fibra de vidro de 20,3x25,4 cm (tipo G810), ambos da
Andersen e especificamente fabricados para este tipo de equipamento. Os filtros
em fibra de vidro apresentam a vantagem de permitir uma recolha em

profundidade, apresentando, assim, uma elevada capacidade de carga e uma
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elevada eficiéncia de retencdo (diminuindo a possibilidade de particulas
previamente depositadas reentrarem no fluxo), em oposi¢do aos filtros de

membrana onde a recolha ¢ feita a superficie (Mark D., 1998).
5.1.3. Estagdo fixa de amostragem em continuo

A estacio de amostragem de aeross6is ASS-500 (Physik Technic
Innovation) pode ser operada em continuo com um minimo de manutengdo,
mesmo em condi¢des atmosféricas adversas. E constituida por uma bomba de alta
pressdo, uma cabega de aspiragdo de grandes dimensdes, onde ¢ alojada a moldura
de fixacdo do filtro e duas l4mpadas de infravermelhos que o mantém isento de
humidade (com sensor de temperatura automatico). A estagio ¢ ainda equipada
com um medidor continuo de fluxo e um totalizador de volume de ar filtrado (Fig.
5.5).

) Cobertura de

ST, Lampada de protecgdo ______ S RRREEE

< A \ Infravermetho A S
.~ oW N Kl -
o Y, Suporte do Fornecimento | ! :
Y filtro deenergia | :
Flux6metro Aquisicdo : s :
. de dados \ - e
2 H

1Y Regutador Sflenctador [T

/ de fluxo Saidade/ar \ \

LY T 7ial

\
Bomba de
aspiracio

Figura 5.5 — Esquema indicando os diversos componentes da estagdo de
amostragem de aerosso6is ASS-500.
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Ambos os parimetros s3o armazenados num “data logger” (Datrans 97),
podendo ser posteriormente transferidos para PC. O fluxo de ar pode atingir os
950 m> h”', dependendo do tipo de filtro utilizado, o que permite a amostragem de
volumes de ar da ordem dos 100 000 m’ por semana e, consequentemente, a
obtencdo de limites de detecgdo muito baixos (da ordem de algumas dezenas de
uBq m’). Neste caso foram utilizados, como substrato de recolha, filtros de
polipropileno tipo G-3 de 44x44 cm, especialmente indicados para posterior

incineracdo.
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5.2. EQUIPAMENTO DE MEDIDA

5.2.1. Medida de Actividades

Todas as amostras foram medidas por espectrometria y. Foram utilizados
detectores semi-condutores (Fig. 5.6), sendo um de Ge(Li) e os restantes de

Germénio hiperpuro, num total de seis.

Detector

Suporte do
Alimentaca detector
imentagao
eléctﬁcga Encapsulamento

do detector
Caixa do
pré-amplificador

Tubos de = e Anel de
enchimento e ventilagao i transferéncia de

i azoto fiquido
& ’

Filtros
moleculares

“Dewar”

Super-isolamento

| “Coldfinger”

Figura 5.6 — Representacdo esquematica de um sistema de medida
de espectrometria Y, indicando os varios
componentes do detector e o contentor de azoto
liquido (adaptado do catdlogo da Canberra,
2000).

(1) Detector de pogo modelo Canberra GCW2522, com um volume activo de 140
cm’, eficiéncia relativa de 25% e resolugdo de 1,08 keV a 122 keV e 1.83 keV
a 1333 keV; razdo pico/Compton de 59:1 (Fig. 5.7)

(2) Detector coaxial tipo p da Tennelec, modelo CPVDS 30-35200, com um
volume activo de 159 cm®, eficiéncia relativa de 35% e razdio pico/Compton

de 55:1; resolugéio de 0,860 keV a 122 keV e 1,99 keV a 1333 keV (Fig 5.8).
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L L

Figura 5.7 — Esquema do detector de pogo (adaptado do
catalogo da Canberra, 2000).

(3) Detector coaxial tipo p, Silena modelo PRGC 5521 com um volume activo de
265 cm’, eficiéncia relativa de 65% e razdo pico/Compton de 73:1; resolugéo
de 1,10 keV na energia de 122 keV e de 2,00 keV na energia de 1333 keV.

(4) Detector coaxial tipo p, Princeton Gamma-Tech Inc., modelo PRGC 5521,
com um volume activo de 100 cm’ , eficiéncia relativa de 20% e razdo
pico/Compton de 50:1; resolugdo de 0,90 keV na energia de 122 keV e de
1,80 keV na energia de 1333 keV.

Contacto N+

Figura 5.8 — Esquema de um detector coaxial (adaptado do
catalogo da Canberra, 2000).

(5) Detector coaxial tipo p, Princeton Gamma-Tech Inc., modelo IGC20 com um
volume activo de 109 cm’, eficiéncia relativa de 24,4% e raziio pico/Compton

de 52:1; resolugdo de 0,980 keV a 122 keV e de 1,91 keV a 1333 keV.
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(6) Detector de Ge(Li) Ortec, modelo GLI-25210, volume activo de 120 cm’,
eficiéncia relativa de 25% e razdo pico/Compton de 56:1; resolugéo de 0,970

keV a 122 keV e de 2,05 keV a 1333 keV.

Todos os detectores se encontram instalados no interior de blindagens de
chumbo, para redugdo da radiagdo de fundo. Para andlise dos espectros foram

utilizados dois tipos de software: 0 SAMPO 90, da Canberra, e 0o GAMMAPLUS,

da Silena, consoante o detector utilizado.

5.2.2. Calibragdo dos detectores

Os detectores foram calibrados para eficiéncia e energia utilizando uma
solucdo mista de calibragdo certificada (Amersham) QCY48 e uma solugdo
certificada de 2'°Pb. A solugio QCY48 consiste numa mistura de is6topos

radioactivos, conforme descrito na Tabela 4.1.

Tabela 5.1 — Constitui¢do da solugdo mista de calibragio QCY48 da Amersham
(data de referéncia: 01/11/2000).

Isétopo Energia (keV) Y sTml™! en;liasl:;lod(?%)) Act(i];iqc;ade
M Am 59.5 1201.3 35.7 3365
%¢cd 88.03 682.,7 3.6 18963.9
Co 122.1 622,0 85.5 727.5
$ce 165.9 771.1 79.9 965.1
20Hg 279.2 2067.2 81.5 2536.4
113gn 391.7 22109 64.0 3454.5
85Sr 541,0 41748 99,27 4205.5
B7cs 661.7 2629.5 85.21 3085.9
By 898.0 6606.2 92,7 7126.4
80Co 1173 3681.7 99.9 3685.4
89Co 1333 3684.9 99,9824 3685.5
8By 1836 6983.2 99.35 7028.9
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A solugdo padrdo de 20, contém uma actividade total de 19,8+0,47 kBq
(data de referéncia: 01/05/80) e foi utilizada com o objectivo de conseguir uma
risca extra na zona das baixas energias (46,5 keV). Na Figura 5.9 é apresentado

um espectro de energias correspondente a ambas as fontes (QCY48 e 219,

SANPD 90 C I\ SAMPONSPECTRASDE 2001 210801 11:49:35
ANALZR CALIBR DATH MUCLID REFORT UTLITY EXIT
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Figura 5.9 — Exemplo de um espectro de calibrago, para uma das geometrias utilizadas,
obtido com a solugdo de calibragdo QCY48 mais a solugéo de 10py,,

Foram utilizadas diversas geometrias de contagem, de acordo com o tipo de
amostra que se pretendia medir. O espectro apresentado na Figura 5.9,

corresponde a uma geometria do tipo caixa (para filtro).
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5.3. PREPARACAO DAS AMOSTRAS

3.3.1. Aerossol

Os filtros utilizados na recolha de aerossol foram secos, em estufa, e
pesados, em balanga analitica de alta precisfio, antes e ap6s cada periodo de
amostragem. Ap6s este procedimento, os filtros de fibra de vidro provenientes do
amostrador de alto volume e do impactor em cascata, sdo dobrados todos de igual
modo e colocados em caixas especialmente calibradas para o efeito, ficando
disponiveis para ser medidos. No caso de radionuclidos com periodos de semi-
desintegracdo muito curtos (como o 21pp), os filtros sdo medidos imediatamente
ap6s a amostragem. Os filtros de polipropileno utilizados na estagdo ASS-500,
para além de secos e pesados antes e apds cada periodo de amostragem, sdo
posteriormente incinerados a 450° C durante 24 horas, sendo as cinzas resultantes

medidas no detector de pogo em geometria tubo, também calibrada para o efeito.

5.3.2. Vegetagdo

As amostras de vegetac¢do foram colhidas a meio do periodo de amostragem
de aerossol (3 horas, no caso das experiéncias de deposi¢do seca) e rapidamente
preparadas para contagem por espectrometria y em geometria “Marinelli”. Devido
aos baixos niveis de actividade nestas amostras, contagens de fundo (3 horas)
foram efectuadas para cada série de medidas e descontadas as respectivas
amostras de vegetagdo e aerossol. Todas as amostras de vegetagdo foram
novamente contadas apds um periodo de 48 horas para garantir a inexisténcia de
actividade “suportada” (ou seja, actividade proveniente de raddo e tordo que
pudessem estar entre as folhas de vegetagfio na altura em que estas deixaram de
estar expostas a atmosfera, podendo contribuir para as actividades em 2%pp, ¢

212pyy),

5.3.3. Agua da chuva

A recolha de 4gua da chuva foi efectuada utilizando colectores com uma

area superficial de 1 m?, colocados a cerca de 1 m de altura. As amostras foram
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acidificadas com acido nitrico a 65%, para evitar a perda de radionuclidos por
adsor¢io as paredes dos recipientes de recolha. Todas as amostras foram
concentradas, por evaporagdo, e as respectivas actividades em "Be e *'°Pb medidas

por espectrometria y em detector de pogo (descrito em 5.2.1.).
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5.4. CALCULO DE TRAJECTORIAS

A origem das massas de ar que transportam as particulas de aerossol até ao
local de amostragem pode ser estimada através do célculo de trajectorias no
sentido inverso, ou seja, do receptor para o emissor (“backward trajectories”),
utilizando dados meteoroldgicos de arquivo. O receptor €, neste caso, a estagéo de
amostragem de aerossois localizada no campus do Instituto Tecnolégico ¢
Nuclear, em Sacavém, cujas coordenadas sdo 38°48’N — 9°05°W.

Com esse objectivo, foi utilizada a versio 4.0 do modelo HYSPLIT
(HYbrid Single-Particle Lagrangian Integrated Trajectory), desenvolvido por
Drexler (1992) no NOAA Air Resources Laboratory e posteriormente modificado
por Drexler & Hess (1997). Os dados meteoroldgicos de arquivo seleccionados
para o calculo das trajectorias (“FNL archive data™) foram gerados pelo National
Climatic Data Center do NOAA, conforme descrito em Stunder (1997), e cobrem

todo o hemisfério norte, utilizando uma grelha com resolugéo de 191 km.
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6. APRESENTACAO E DISCUSSAO DOS RESULTADOS

6.1. DISTRIBUICOES POR DIAMETRO AERODINAMICO

6.1.1. Distribuicdo das Actividades de 22pp 21pp ¢ "Be

Os didmetros geométricos médios € os respectivos valores de o, calculados
a partir das distribuicdes das actividades de *'*Pb, 21%pp ¢ "Be, sdo apresentados na
Tabela 6.1. E possivel verificar que todos os radionuclidos se encontram
associados a particulas submicrométricas no modo de acumulagio, embora o
didmetro geométrico médio do "Be, e o méximo da respectiva distribuiggo (Figura

6.1), se encontre desviado para didmetros superiores.
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Figura 6.1 — Distribui¢des médias da actividade em fungdo do didmetro
aerodinmico das particulas: a) >'*Pb ¢ 2'*Pb; b) 'Be.
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Tabela 6.1 — Didmetros geométricos médios (DGM, em pm) e respectivos desvios
padrio geométricos (op) calculados a partir das distribui¢bes de
actividade medidas nos diferentes andares do impactor em cascata.

DGM (oy)
Data

212py, 214py Be
25/06/1999 0,17 (3.5) — 0,50 (2,2)
02/07/1999 0,18 (3,3) — 0,45 (1,2)
09/07/1999 0,12 (3,9) 0,09 (3,6) 0,43 (1,2)
13/07/1999 0,28 (2,8) 0,23 (3,2) 0,55 (2,2)
04/08/1999 0,11 (4,6) — 0,42 (2,4)
09/08/1999 0,18 (3,5) 0,39 (1,2) 0,45 (1,2)
12/08/1999 0,23 (3,1) 0,22 (3,2) 0,44 (1,2)
18/08/1999 0,12 (4,5) 0,80 (1,4) 0,45 (1,2)
23/08/1999 0,25 (2,8) 0,23 (2,6) 0,37 (2,6)
26/08/1999 0,19 (3,3) 0,25 (4,0) —
16/05/2001 0,31 (3,0) 0,46 (1,2) 0,64 (1,3)
23/05/2001 0,23 (4,2) 0,50 (1,3) 0,60 (1,3)
08/06/2001 0,14 (4,3) 0,38 (1,4) 0,58 (1,3)
26/06/2001 0,27 (3,0) 0,50 (1,4 0,61 (1,3)

Em média, verifica-se que 88% da actividade em *'*Pb e 79% da actividade
em 2Pb se encontra em particulas com didmetros aerodindmicos inferiores a
0,95 pm. No caso do Be, apenas 65% da actividade total foi medida em
particulas com didmetros aerodindmicos inferiores a 0,95 pum. Esta diferenca
deve-se, provavelmente, ao maior periodo de semi-desintegragdo do "Be (53,3

dias), comparativamente aos curtos periodos de semi-desintegracdo do 22py ¢
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21%pp (10,6 horas e 26,8 minutos, respectivamente), o que, em termos praticos, se
traduz numa mais prolongada interac¢dio do 'Be com as particulas do aerossol
atmosférico, passando pelos mesmos processos de transformagio e crescimento a
que este se encontra sujeito.

Como se pode verificar pelas distribuigdes apresentadas na Figura 6.1, a), a
actividade do 2'*Pb, relativamente ao 2'?Pb, apresenta-se ligeiramente desviada
para particulas de maiores dimensdes, apresentando um didmetro geométrico
(considerando a média de todas as distribuigdes) de 0,37 um (com um desvio
padrdo de 0,20), contra o valor de 0,20 uym (com um desvio padrdo de 0,06)
calculado para o *'?Pb.

Este inesperado efeito, apenas referido anteriormente por Papastefanou &
Bondietti (1987) através de medidas efectuadas no Oak Ridge National
Laboratory (E.U.A.), deve-se, provavelmente, ao movimento de recuo provocado
pela desintegragio o do *'*Po, o progenitor directo do 214pp. 0 28po, com um
periodo de semi-desintegragdo de 3,05 minutos, tem tempo suficiente para
interagir com as particulas de acrossol que se encontram na atmosfera. Se a sua
desintegragdo, para formar 2'*Pb, ocorrer na superficie de uma particula é muito
provavel que o seu descendente sofra desadsor¢do da particula devido a energia
gerada pela emissdo da particula a. Com efeito, de acordo com Mercer (1976),
apos a emissdo de uma particula o por um atomo de *'®Po, o atomo residual de
21%ph sofre um movimento de recuo com uma energia inicial de 112 keV. Isto
significa que, se o atomo de 218p,, se encontrar adsorvido a uma particula, a
energia gerada pela desintegragiio pode ser suficiente para libertar o atomo de
21%ph da particula. A probabilidade de ocorréncia deste efeito sera tanto maior
quanto menor for o didmetro da particula.

Pelo contrério, o periodo de semi-desintegracéo extremamente curto (0,15
segundos) do progenitor directo do 2'*Pb, o 215py, torna improvével a sua adsorgiio
as particulas de aerossol antes de sofrer desintegragio para formar *'*Pb, ndo se
verificando o efeito referido anteriormente para o 219ph, 0 que explica os menores

didmetros geométricos médios obtidos para o 2'*Pb.
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6.1.2. Distribuicdo das Actividades de 210pp ¢ "Be

Os didmetros geométricos médios e os respectivos valores de o, calculados
a partir das distribui¢des das actividades de 219y}, ¢ "Be, sdio apresentados na
Tabela 6.2. Os resultados comprovam que, em termos médios, o 21%pp se encontra
associado a particulas com didmetros geométricos da ordem dos 0,72 um (com
um desvio padrdo de 0,14). Para o "Be calculou-se um valor médio de 0,50 um

(com um desvio padréo de 0,12).

Tabela 6.2 — Diimetros geométricos médios (DGM, em pm) e
respectivos desvios padrdo geométricos (oy) calculados
a partir das distribui¢des de actividade medidas nos
diferentes andares do impactor em cascata.

DGM (oy)
Data
210p}, Be
12/05/2000 — 0,68 (3,4)
17/05/2000 0,62 (1,2) 0,57 (2,4)
27/06/2000 0,76 (2,6) 0,84 (2,5)
29/08/2000 0,62 (1,2) 0,35 (3,5)
13/09/2000 0,58 (1,2) 0,42 (3,3)
03/10/2000 0,87 (1,3) 0,41 (3,2)
02/11/2000 — 0,58 (1,2)
22/11/2000 0,97 (4,5) 0,47 (4,3)
27/12/2000 0,61 (1,2) 0,36 (3,2)
19/02/2001 0,75 (1,3) 0,46 (2,6)
06/03/2001 — 0,35 (4,0)
16/03/2001 — 0,46 (2,4
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Comparativamente aos outros radionuclidos estudados, o 219} ¢ o que se
encontra associado a particulas de maiores dimensdes, apenas com 55% da sua
actividade total associada a particulas de didmetro aerodindmico inferior a
0,95 um. E interessante verificar que o Be e o 21%Pb, apesar de terem diferentes
origens (0 primeiro tem origem césmica enquanto que o segundo tem origem
terrestre), apresentam distribui¢des por didmetro aerodindmico idénticas (Figura
6.2), o que sugere que ambos os radionuclidos apresentem o mesmo tipo de
sensibilidade aos processos de remogdo atmosférica, nomeadamente por via

hamida.
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Figura 6.2 — Distribui¢des médias da actividade de 21%pp ¢ "Be em fungédo do
didmetro aerodindmico das particulas a que se encontram
associados.

As distribui¢des médias apresentadas na Figura 6.2 sfo tipicas e
representativas da generalidade das distribui¢des obtidas para cada uma das
diferentes datas de amostragem (realizadas entre 12/05/2000 e 16/03/2001).
Ocorreu, no entanto, uma excep¢do no caso da distribui¢do de 21%p obtida em
19/02/2001 (Figura 6.3, a)). Embora a distribuigdo de "Be correspondente a esta
data (Figura 6.3, b)) seja idéntica a distribuigiio média apresentada na Figura 6.2,
a distribuicdo de *'°Pb apresenta um caréacter bimodal nio obtido anteriormente,
podendo-se distinguir um maximo na regido das particulas submicrométricas

(0,49um<d,.<0,95um) e outro na regiio das particulas grandes
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(1,5um=<d,e<3,0um). Para além desta constatagdio, verificou-se que, nesta data
ocorreu a mais elevada concentragio de 2'°Pb, 1,01 mBq m? ( para esta série de
amostragens as concentragdes variaram entre 0,09 e¢ 1,01 mBq m?). Estes
resultados sugerem a possibilidade de ocorréncia de uma forte influéncia
continental na massa de ar que transportou as particulas até ao ponto de

amostragem.
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Figura 6.3 — Distribui¢des da actividade de 2%}, a) e 'Be, b), obtidas através
da amostragem efectuada entre 16 e 19/02/2001).

De forma a poder correlacionar a ocorréncia de valores mais elevados de
21%ph e a modificagdio das respectivas distribuices por didmetro aerodinimico

com a origem das massas de ar, foram calculadas as trajectérias, em sentido
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inverso (“backward trajectories”), a partir das coordenadas correspondentes a
localizagdio da estagdo de amostragem (38°48°N, 9°05°W) utilizando o modelo
HYSPLIT 4.0 (HYSPLIT4, 1997). Os resultados obtidos comprovam que, no
caso da amostragem obtida em 19/02/2001, as massas de ar foram transportadas
sobre o continente europeu até atingirem a estagdo (Figura 6.4). Este percurso,
para além de enriquecer a massa de ar em 219pp, pode explicar o caracter bimodal
da distrbui¢do, devido a possivel ocorréncia de fenomenos de ressuspensdo, com
consequente aparecimento de um maximo na zona das particulas grosseiras

(geralmente originadas por processos mecanicos).
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Figura 6.4 — Trajectorias percorridas pelas massa de ar que atingiram a
estagdo de amostragem em 19/02/2001. Foram consideradas
trés altitudes acima do nivel médio do mar: 50 m,
representada a vermelho; 500 m, representada a azul; 1000 m,
representada a verde; (Simulagdes efectuadas recorrendo a
versdo 4.0 do modelo HYSPLIT do NOAA Air Resources
Laboratory).
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Pelo contrario, nas restantes amostragens, as massas de ar ndo sofreram
fortes influéncias continentais, sendo transportadas sobre o Atlantico, o que
explica as menores concentragdes em 210pp, (na Figura 6.5 apresentam-se, como

exemplo, as trajectorias obtidas para a amostragem efectuada entre 17 e

22/11/2000).
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Figura 6.5 — Trajectorias percorridas pelas massa de ar que atingiram a
estagdo de amostragem em 22/11/2000. Foram consideradas
trés altitudes acima do nivel médio do mar: 50 m,
representada a vermelho; 500 m, representada a azul; 1000 m,
representada a verde (a concentragdo em 21%p associada a
amostra obtida nesta data foi de 0,20 mBq m™).

Analisando os didmetros geométricos médios do 'Be apresentados nas
Tabelas 6.1 € 6.2 dum ponto de vista sazonal, é interessante verificar que os
valores mais elevados ocorrem durante a Primavera, com um valor médio de
0,61 um, comparativamente aos valores de 0,48 pm, 0,49 um e 0,41 um obtidos,
respectivamente, para os periodos de Verdo, Outono e Inverno. Este significativo

aumento do didmetro geométrico médio do 'Be durante as amostragens efectuadas
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na Primavera, pode estar relacionado com o fenémeno de afundamento temporario
da tropopausa que, desta forma, promove a injecgdio na troposfera de aerossol
estratosférico mais envelhecido e enriquecido em "Be. De acordo com Baskaran
(1995), é precisamente nesta altura do ano que se da a ocorréncia, nas latitudes

médias, deste fendmeno que promove as trocas entre a estratosfera e a troposfera.

6.1.3. Tempo de Residéncia na Atmosfera

Considerando que as particulas que constituem o aerossol atmosférico estdo
em constante transformacdo, o tempo de residéncia de uma particula néo traduz
apenas o periodo de tempo que essa particula permanece na atmosfera, como
também o tempo que a particula permanece numa determinada gama de didmetros
(Jaenicke, 1998).

O "Be, ap6s ser formado por interacgdo da radiagéio cosmica com atomos de
carbono, azoto e oxigénio, é adsorvido nas particulas de aerossol em suspensdo na
atmosfera, podendo crescer por condensagdo de espécies ndo radioactivas
(Bondietti et al., 1988). Durante a sua migragfio, desde as camadas mais altas da
atmosfera onde ¢ formado, até atingir a baixa atmosfera, o 'Be é também sujeito a
um progressivo processo de coagulagio, que resulta na alteracdo do seu didmetro
inicial.

Tendo ainda em conta que o periodo de semi-desintegragio do "Be (53,3
dias) é superior ao tempo médio de residéncia na troposfera do aerossol a que se
encontra associado, € possivel, de acordo com Papastefanou & loannidou (1995),
estimar tempos médios de residéncia a partir dos pardmetros extraidos das
distribui¢des de 'Be em fungfio do didmetro aerodindmico. Os tempos médios de

residéncia, 7z, podem entfo ser calculados através da seguinte equagéo:

r = (DGM)Be—7 — (DM)Alrken

Eqg. [6.1
2 TMC q. [6.1]
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em que (DGM)g.; é o didmetro geométrico médio calculado a partir das
distribui¢des de Be; (DM) g,4ken € 0 didmetro médio dos nucleos de Aitken e TMC
a taxa média de crescimento.

Tendo em conta que os nucleos de Aitken correspondem a particulas com
diametros compreendidos entre 0,03 e 0,1 pm, foi utilizado, para efeitos de
calculo, um valor médio 0,065 pm.

De acordo com a teoria do crescimento por condensagdo desenvolvida por
McMurry & Wilson (1983), a taxa média de crescimento pode variar entre 0,004 e
0,005 um h™. Mais recentemente, Bondietti et al. (1988), estimaram taxas médias
de crescimento da ordem dos 0,00125 pm h’!, para particulas com didmetros entre
aproximadamente 0,2 ¢ 0,4 pm.

Os tempos médios de residéncia estimados através da Eq. [6.1] variaram
entre 2,4 ¢ 8,1 dias (com um valor médio de 4,1 dias), utilizando a taxa média de
crescimento calculada por McMurry & Wilson, e entre 9,5 e 25,8 dias (com um
valor médio de 14,4 dias) recorrendo a taxa média de crescimento obtida por
Bondietti et al.. Estes valores, particularmente os primeiros, estdo de acordo com

o tempo de residéncia médio de 5,7 dias, obtido para o mesmo local por Carvalho

(1995), e calculado utilizando a razéo 210B;/21%p,
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6.2. DEPOSICAO ATMOSFERICA

6.2.1. Determinagdo de Velocidades de Deposigdo Seca

O 2Pb e o 2?Pb sdo continuamente formados na atmosfera através da
. . .. 2 220
desintegraco radioactiva dos seus precursores gasosos, O Rn e *Rn

respectivamente, de acordo com o esquema apresentado na Figura 6.6.

222 220

Rn Rn
(3,823 d) (555)
Bpo 2161:‘o
(3,05 min) 4. 0,155%)
ai Bi al Wy,
- #(19,7 min) & .
2p, V g, (60,6 min)
(26,3 min) (10,64 h)
a) b)

Figura 6.6 — Esquema parcial das séries radioactivas do Urénio e do Tério,
evidenciando os emissores y de interesse para este estudo e os
respectivos periodos de semi-desintegracdo. a) Série
radioactiva do Urénio; b) Série radioactiva do Tério.

ApoOs a sua formagfio na atmosfera, o 24pp ¢ 0 *’Pb sdo rapidamente
adsorvidos nas particulas de aerossol, passando a fazer parte da sua constituigéo €
participando em todos os processos de transformagdo a que estas estdo sujettas
(Bondietti et al., 1988; Papastefanou & loannidou, 1995; Wyers & Veltkamp,
1997; Porstendorfer et al., 2000), constituindo, por isso, bons tragadores do seu
comportamento na atmosfera, nomeadamente da sua deposigéo. Considerando que
a presenga de 214py, ¢ 212Pp na vegetagdio resulta, fundamentalmente, da deposicio
atmosférica das particulas a que estes radionuclidos se encontram associados, a
transferéncia do aerossol para superficies vegetativas pode ser avaliada
relacionando a actividade desses radionuclidos na vegetagio com a sua actividade

no ar. Uma vez que ambos os radionuclidos tém um tempo de vida finito, a sua
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presenga na vegetagdo € indicadora de um periodo de deposi¢do bem delimitado
no tempo. Tanto o 2"*Pb como o **Pb possuem periodos de semi-desintegragdo
muito curtos (26,8 minutos ¢ 10,6 horas, respectivamente) pelo que se pode
assumir que o valor inverso das suas constantes de desintegragdo (A=4,3x10" s
para o 2"*Pb e 4,=1,8x10° s para o 212pp) & equivalente ao tempo de residéncia
médio destes radionuclidos na superficie em que se depositam (Bondietti er al.,
1984), ou seja, cerca de 30 minutos para o caso do 21pp e cerca de 15 horas para
o 22Pb. Estes curtos tempos de residéncia na vegetagdo sio importantes em
estudos de deposicdo seca pois evitam a possibilidade de ocorréncia de
interferéncias provocadas por eventuais episodios anteriores de deposigdo por via
hamida.

Os curtos periodos de semi-desintegragdo dos radionuclidos em causa
implicam a medida da amostra imediatamente ap6s a sua colheita e a utilizagdo de
baixos tempos de contagem (1 hora, neste caso), o que s6 se torna possivel através
do método de espectrometria y, que nd3o necessita de preparagdo prévia da
amostra. Na Figura 6.7 apresenta-se um espectro y tipico de uma amostra de

aerossol apos 3 horas de amostragem.
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Figura 6.7 — Espectro de radiagio y obtido para uma amostra de aerossol, onde se podem
observar os fotopicos correspondentes ao *'*Pb e *'*Pb.
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No caso da vegetagdo, todas as amostras foram novamente medidas apds um
periodo de 48 horas, para averiguar da eventual existéncia de actividade
“suportada”, ou seja, actividade em 214pp, & 212Pp proveniente da desintegragio dos
respectivos precursores gasosos que pudessem estar entre as folhas de vegetagéo
na altura em que estas deixaram de estar expostas a atmosfera (isto €, quando
foram fechadas no interior do “Marinelli”’). Néo foi detectada actividade
“suportada” em qualquer das amostras, o que significa que a toda actividade
medida ¢ originada por deposigdo atmosférica.

Na Figura 6.8 ¢ apresentado um espectro de radiacéio y, representativo da

generalidade dos espectros obtidos para amostras de vegetacéo.
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Figura 6.8 — Espectro de radiagdo y obtido para uma amostra de vegetacdo, onde se
podem observar os fotopicos correspondentes ao *?Pb e 2'Pb.

Pretendeu-se, através deste método, obter velocidades de deposicio seca
para particulas submicrométricas (as distribui¢des por didmetro aerodindmico
obtidas para ambos os radionuclidos comprovam que estes se associam
preferencialmente a particulas submicrométricas na gama do modo de
acumulagdo) que sejam representativas dos fluxos de transferéncia de

radionuclidos atmosféricos para superficies com coberto vegetal de baixo porte.
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De acordo com Bondietti et al., 1984, as velocidades de deposigdo, V,

podem, ento, ser calculadas através da seguinte relagéo:

v,=4,/(C,/C.)D, [6.2]

em que: A, € a constante de desintegragdo do radionuclido i (s™), C,¢a
actividade do radionuclido i na vegetagdo (Bq kg), C,, ¢ a actividade do

radionuclido 7 no aerossol (Bq m>) e D, é a densidade de vegetagio (kg m). Foi
determinado um valor de D, = 0,4 kg m para a vegetagfio e época do ano em

causa.

Na Tabela 6.3 apresentam-se as actividades em 21%pp ¢ 2’Pb medidas em
amostras de vegetagdo e aerossol obtidas durante o verdo de 2001, bem como os
correspondentes valores de velocidade de deposi¢do, calculados através da

expressdo [6.2].

Observando a Tabela 6.3 verifica-se que as velocidades de deposig¢éo do
21%pp s30 sempre superiores as velocidades de deposigo do 212pp_ Considerando
que, de acordo com as distribui¢cdes obtidas em 6.1.1., o 24ph se associa a
particulas com didmetros ligeiramente superiores (didmetro geométrico médio de
0,37 um comparativamente ao valor médio de 0,20 pm determinado para o 212p),

esta diferenga podera, em parte, ser atribuida a dimenséo das particulas.

Outra razdo que explicaria as diferencas entre as velocidades de deposigédo
obtidas para cada um dos radionuclidos, seria o filtro utilizado no amostrador de
particulas apresentar, eventualmente, diferentes efici€éncias de retengdo para o
21%pp ¢ o 22Pb, 0 que ndo parece provavel, pois a diferenca entre o diametro
geométrico médio dos dois radionuclidos ndo parece ser suficiente para justificar

este efeito.

Para as elevadas velocidades de deposigdo obtidas para o 2*Pb contribui,

muito provavelmente, a deposicdo de 218pg ndo associado a particulas (fracgdo

84



Capitulo 6 — Apresentagdo e Discussdo dos Resultados

livre), com coeficientes de difusfio mais elevados, € cuja posterior desintegracdo

contribui para o aumento da actividade de 214pp na vegetagio.

Tabela 6.3 — Actividades de 2**Pb e 2'’Pb medidas em amostras de vegetagdo e aerossol e
os correspondentes valores de velocidade de deposigéo, Va.

214Pb 212Pb
Data C,. Ca Vi Cn Cra Va
(Bqkg') (Bqm®) (ems’) (Bqkg') (Bqm?®) (cms’)

21 Ago. 44,8+56  0,5+0,02 1,46 56,1+4,2 0,140,005 0,33
22 Ago. 39,5+6,0 1,2+0,04 0,58 49,3+4,1  0,3+0,010 0,14
23 Ago. 51,846,6  0,9+0,03 1,03 51,8+4,2  0,3+0,010 0,14
24 Ago.  27,1%5,3  3,140,10 0,15 19,1+29  0,4+0,060 0,03
27 Ago.  40,5+9,1  0,61+0,03 1,13 10,6+2,7 0,140,007 0,07
28 Ago.  13,443,5  0,240,01 1,05 40,9+3,4 0,110,010 0,53
29 Ago. 22,8457  0,8+0,03 0,48 29,4+3,3 0,140,007 0,31
30 Ago.  43,9+9,1  1,0£0,03 0,73 283432 0,140,007 0,19
31 Ago. 49,7458  1,0+0,03 0,83 32,243,0 0,140,005 0,20

03 Set.  72,649,9  0,9+0,03 1,39 38,0+3,7 0,1£0,007 0,34
04 Set.  82,247,5  4,040,11 0,36 41,0£3,6  0,3£0,020 0,12
11Set. 45564  1,9+0,05 0,42 29,0433  0,1£0,006 0,27

12 Set.  23,846,8  1,3£0,04 0,32 23,3£3,9 0,140,010 0,24
13 Set.  99,6+9,5  4,7+0,12 0,36 33,0+3,7 nd. —
14 Set.  92,1+9,4  0,5+0,02 3,47 47,6+4,5  0,1+0,005 0,33

n.d. = ndo detectado

Por outro lado, € interessante verificar que os valores de V; obtidos para o
212py apresentam menor variabilidade, comparativamente aos obtidos para o
214pY,. A maior variabilidade de ¥, para o 2**Pb podera estar relacionada com uma
resposta mais rapida deste radionuclido a variagdo das condi¢des meteorologicas,

o que provavelmente se deve ao seu menor periodo de semi-desintegragéo.
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No entanto, os valores médios de V; obtidos, 0,92 cm s para o 24pp ¢
0,23 cm s para o 2'?Pb, encontram-se dentro da gama de valores publicados por
outros autores (recorrendo a métodos diferentes), para velocidades de deposigéo
de particulas submicrométricas em superficies com coberto vegetal (Sievering,
1982; Bondietti ef al., 1984; Wesely et al., 1985; Wyers & Veltkamp, 1997).

As vantagens deste método (comparativamente a outros métodos referidos

em 4.1) séo:

(1) as particulas e respectivos fluxos de deposi¢do sdo naturais, ndo se
verificando interferéncias atribuiveis a utilizagdo de colectores
artificiais;

(2) inexisténcia de “contaminagdes” por via humida, devido aos curtos
periodos de semi-desintegragfo dos radionuclidos utilizados;

(3) as determina¢des podem ser efectuadas em diferentes condigbes
atmosféricas e em qualquer altura (excepto na presenga de precipitagdo);

(4) ndo é necessario proceder a uma preparagdo complexa da amostra ou a
métodos radioquimicos, uma vez que os radionuclidos seleccionados
podem ser medidos por espectrometria v;

(5) as amostras sdo medidas directamente ndo sendo necessario recorrer a
lavagem foliar, o que geralmente implica perdas devido a forte
aderéncia das particulas & superficie das folhas;

» (6) o método analitico utilizado, a espectrometria y, ndo ¢ um método
destrutivo, pelo que as amostras poderfio ser posteriormente utilizadas

para outro tipo de determinagdes.

6.2.2. Fluxos de Deposigdo Humida

Os processos de deposi¢do por via humida constituem uma importante
forma de remogdo dos constituintes associados ao aerossol atmosférico,
promovendo a sua transferéncia para a superficie terrestre. O "Be ¢ 0 2'°Pb, devido

ao facto de se associarem a particulas no modo de acumulagéo, sdo eficazmente
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removidos da atmosfera através desta via (Papastefanou & loannidou, 1991;
Ishikawa et al., 1995; Caillet et al., 2001).

Entre 1999 ¢ 2001 foram recolhidas amostras de 4gua da chuva com o
objectivo de determinar a sua concentragdo em "Be e 21°Pb (Tabela 6.4) e estimar
os correspondentes fluxos de deposi¢do. Uma vez que se pretendia determinar
somente fluxos de deposi¢dio por via humida, procurou-se utilizar apenas as
amostras em que ocorreu precipitagdo durante todo o periodo de amostragem. De
qualquer maneira, serd mais correcto considerar os fluxos calculados como fluxos
de deposi¢do total. Foram utilizados para o efeito colectores com uma &rea de
recolha de 1 m?, colocados a 1 m de altura do solo, sendo as amostras medidas por
espectrometria y e preparadas de acordo com os procedimentos descritos em

3.3.3.

Tabela 6.4 — Actividades de "Be e *'’Pb em amostras de 4gua da chuva.

Volume total Actividade especifica (Bq1™)
Data recolhido (1) "Be L

09/12/1999 1 4,4+0.4 0,8+0,2
14/12/1999 0,8 6,5+1,3 1,9+0,7
13/01/2000 1 5,5+0,7 3,0+0,5
27/04/2000 0,48 7,3+1.4 n.d.
03/05/2000 1 5,840,8 0,91+0,3
17/10/2000 8 0,9+0,1 0,14+0,05
30/10/2000 3 1,940,3 nd.
02/11/2000 8 2,1+0,2 n.d.
22/11/2000 32 1,510,1 0,04+0,01
05/12/2000 16 2,4+0,2 0,08+0,01
07/12/2000 10 1,8+0,3 n.d.
27/12/2000 42 4,340,3 0,03+0,01
08/01/2001 42 12,3+0,6 0,5+0,02
14/02/2001 42 4,8+0,3 0,2+0,02
06/03/2001 42 3,310,2 0,04+0,01

n.d. = nfo detectado
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Os fluxos de deposi¢io, estimados a partir dos diferentes episédios de
precipitagdo, apresentam grandes variagdes para o "Be, entre 3,5 ¢ 517 Bq m?,
com um valor médio de 82 Bq m™. No caso do *!°Pb, os fluxos variaram entre 0,8
e 21 Bq m™, com um valor médio de 4 Bq m>.

Os coeficientes de correlagdo obtidos entre a taxa de precipitagdo e os
fluxos de deposicio para cada um dos radionuclidos sdo mais elevados no caso do
"Be (r=0,78 comparativamente ao coeficiente de correlagdo de 1=0,55 obtido para
0 '%Pb). Estes resultados estio de acordo com os obtidos anteriormente por Olsen
et al. (1985) e por Caillet et al. (2001) e devem-se, provavelmente, a maior
contribui¢do da deposigio seca no caso do 210pp, uma vez que este radionuclido se
encontra associado a particulas de didmetros ligeiramente superiores (didmetro
geométrico médio de 0,72 um, comparativamente ao valor de 0,50 um para o "Be,
de acordo com os resultados obtidos em 6.1.2.).

Ao correlacionar os fluxos de deposi¢do de 'Be com os fluxos de deposigio
de *'°Pb obteve-se um coeficiente de correlagio mais elevado (r=0,92), sugerindo
que a deposi¢do de ambos os radionuclidos € controlada pelos mesmos processos,
0 que, alias, esta de acordo com os resultados obtidos por Baskaran ef al. (1993) e
Baskaran (1995).

E interessante verificar que a razdo da actividade 'Be/*'’Pb, nas diferentes
amostras de agua da chuva, apresenta grandes variacdes (entre 1,8 e 143),
ocorrendo os valores mais baixos nos periodos de menor precipitagdo. Este
comportamento pode ser interpretado como resultado da maior contribuigdo de
particulas originarias do solo, enriquecidas em 2190, durante os periodos com
taxas de precipitagdo mais baixas. Para além disso, podera também resultar da
diferenca nas distribui¢bes verticais destes dois radionuclidos na baixa troposfera

(Caillet et al., 2001).
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6.3. INFLUENCIA DOS PROCESSOS DE TRANSPORTE E ORIGEM DAS
MASSAS DE AR NOS NIVEIS LOCAIS DE RADIOACTIVIDADE
ATMOSFERICA

6.3.1. Variacdo do Indice de Carga Radioactiva

Entre Maio de 2000 e Julho de 2001, foi efectuada a amostragem de
aerossol, com periodicidade semanal (correspondendo a volumes da ar de cerca de
100 000 m® por amostra), recorrendo a uma estagio fixa do tipo ASS-500
(descrita em 5.1.3), e tendo por objectivo a determinagdo simultidnea, por

espectrometria y em detector de pogo, de Be e 2'°Pb (Figura 6.9).
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Figura 6.9 — Espectro tipico de uma amostra de aerossol, ap6s desintegracdo dos
radionuclidos de vida curta, mostrando os fotopicos do 2%, & do 'Be em
46,5 keV e 477 keV, respectivamente.

Na Figura 6.10 ¢ apresentada a variagdo das concentragdes no ar de ambos

os radionuclidos durante o periodo referido.
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Figura 6.10 — Variacgdo das concentragdes no ar de: a) "Be e b) *'°Pb.

Considerando que o 'Be ¢ o *'°Pb atmosféricos tém origens distintas, a
determinacdio da sua actividade em amostras de aerossol fornece importantes
informagdes acerca da origem das massas de ar que os transportam. A variagdo
das actividades relativas destes dois radionuclidos depende, fundamentalmente, de
dois factores: a altitude a que a massa de ar ¢ transportada e a importincia das
influéncias continentais.

De acordo com estes pressupostos, massas de ar provenientes da alta
troposfera (ou eventualmente com algum contributo estratosférico) apresentardo
uma actividade relativa mais elevada em 'Be comparativamente a massas de ar

que tenham estado em contacto com superficies continentais, que serfo
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enriquecidas em 2'°Pb. Enquanto que o nivel de actividade conjunta destes dois
radionuclidos é dependente dos processos de remogdo por via himida, a sua
concentragdo relativa, ou mais concretamente a razdo da actividade "Be/*'%Pb, sera
pouco afectada por estes processos, uma vez que estes is6topos apresentam
distribui¢des por didmetro aerodindmico semelhantes, sendo igualmente afectados
pela precipitagéo.

Resumindo, pode-se afirmar que a abundéncia relativa ou a razéo "Be/*'Pb
em conjugaco com o nivel da sua actividade combinada, podem funcionar como
bons indicadores da origem e transporte das massas de ar e da influéncia da
remogdo por via htimida.

De forma a poder relacionar a variagiio das concentragdes de ambos os
radionuclidos com a origem das massas de ar que os transportam, de acordo com
os pressupostos anteriormente referidos, foi calculado um indice de carga
radioactiva, ICR, como forma de quantificagdo da actividade combinada dos dois
radionuclidos (segundo Arimoto et al., 1999), a partir da soma das actividades em

"Be e 2'%Pb, normalizadas pelas respectivas médias e desvios padréo:

ANy, 5+ ANpy 510

ICR = > Eq. [6.3]
em que:
a -a
AN, , =BT Bl Eq. [6.4]
i apg.
e
a -a
ANy 510 = Pb_;z £-20 Eq. [6.5]
Pb-210

representando AN a actividade normalizada, a a actividade na amostra, a a
actividade média e dp o desvio padréo.

Na Figura 6.11 apresenta-se a variagiio do indice de carga radioactiva,
conjuntamente com a variagdo da precipitagdio. Verifica-se que os mais baixos
valores de JCR ocorrem, precisamente, nos periodos de mais elevada precipitagdo,

registados durante os meses de Novembro e Dezembro de 2000 e em Janeiro de
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2001. Estes resultados confirmam o pressuposto de que a actividade combinada
dos dois radionuclidos € afectada pelos processos de remogdo por via himida. A
razdo da actividade "Be/?!°Pb variou, no mesmo periodo entre 6 € 47 (com um
valor médio de 20), embora, conforme previsto, de forma independente da
precipitagdo, o que confirma que este processo remove, tanto o "Be como o 2'°Pb

com eficiéncias idénticas.
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Figura 6.11 — Relagdo entre o indice de carga radioactiva, ICR, e a quantidade de
precipitacdo (mm).

Os maiores indices de carga radioactiva registaram-se nas amostragens
efectuadas nos periodos entre 12 e 19 de Junho de 2000, entre 14 e 21 de
Fevereiro de 2001 e entre 18 ¢ 25 de Junho de 2001.

No primeiro caso, em simultdneo com o pico no valor do ICR, registou-se
uma maior abundéncia relativa em 2'°Pb ("Be/*'Pb = 9), o que sugere uma forte
influéncia continental durante o percurso das massas de ar que transportaram as
particulas de aerossol até ao local de amostragem. As trajectdrias apresentadas na
Figura 6.12 confirmam estas conclusdes, mostrando que, ao longo do periodo de

amostragem, as massas de ar se deslocaram sobre Franga, Espanha e Portugal,

sendo, por isso, enriquecidas em 210pp,
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Figura 6.12 — Trajectorias percorridas pelas massa de ar que alcangaram a
estagdo de amostragem em 19/06/2000. Foram consideradas
trés altitudes acima do nivel médio do mar: 50 m,
representada a vermelho; 500 m, representada a azul; 1000 m,
representada a verde. (Simulagdes efectuadas recorrendo a
versdo 4.0 do modelo HYSPLIT do NOAA Air Resources
Laboratory).

O pico de ICR registado entre 14 e 21 de Fevereiro de 2001, também neste
caso associado a uma maior abundéncia relativa de *'°Pb ("Be/*'’Pb = 12),
sugerindo, portanto, forte influéncia continental, revelou-se muito interessante.
Segundo a andlise das trajectorias para esse periodo (Figura 6.13), confirma-se a
influéncia continental, uma vez que a estacdo de amostragem se encontra sob a
influéncia conjunta de massas de ar provenientes da Europa e do norte de Africa.
Precisamente durante este periodo, é possivel observar, através de imagens de
satélite, a desloca¢do, em direccdo a Europa, de uma nuvem de aerossois

proveniente do deserto do Saara.
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Figura 6.13 — Trajectorias percorridas pelas massa de ar que alcangaram a
estagdo de amostragem em 21/02/2001, onde se pode observar
que as parcelas de ar representadas a vermelho (50 m) e azul
(500 m) tém origem no continente Europeu e a parcela de ar
representada a verde (1000 m) tem proveniéncia do norte de
Africa.

Outro facto a registar é a ocorréncia de acentuado movimento vertical ao
longo do percurso das massas de ar desde a sua origem até ao local de

amostragem, promovendo a mistura nas diversas camadas da atmosfera (Figura

6.14).
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Niveis de presséo do modelo (hPa)
Velocidade vertical (hPa h*1)

Niveis de pressdo do modelo (hPa)
Velocidade vertical (hPa h-)

Niveis de presséo do modelo (hPa)
Velocidade vertical (hPa h-')

Figura 6.14 — Movimento vertical das parcelas de ar correspondentes as trés
trajectorias apresentadas na Figura 6.12: a) trajectoria 1 (50 m); b)
trajectéria 2 (500 m); c) trajectdria 3 (1000 m).
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No caso da amostragem efectuada entre 18 e 25 de Junho de 2001 (o
terceiro pico a destacar-se no grafico da Figura 6.11), o aumento do indice de
carga radioactiva deve-se, contrariamente ao observado para os outros dois picos,
ao aumento da concentra¢do em "Be (15,7 mBq m>, em comparagdo com um
valor médio de 6,4 mBq m™). Também contrariamente aos casos anteriores, o
valor da razio 'Be/’'Pb = 27 ¢é mais elevado, sugerindo fraca influéncia
continental, o que ¢ confirmado pelas trajectorias apresentadas na Figura 6.15,
onde se pode observar que todo o percurso das massas de ar ¢ efectuado sobre o

Atlantico.
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Figura 6.15 — Trajectdrias percorridas pelas massa de ar que alcangaram a estagao
de amostragem em 25/06/2001, mostrando o percurso efectuado
sobre o oceano Atlantico.

O aumento da concentragdo em 'Be pode ser explicado pelo movimento
descendente das massas de ar correspondentes as trajectorias representadas a azul
e a verde, provenientes de camadas mais altas da atmosfera e, consequentemente,

enriquecidas em 'Be.
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Nos meses de Abril e Maio de 2001, registou-se uma maior abundéancia
relativa em 7Be, com a razio da actividade 'Be/*'°Pb a variar entre 29 e 43. Estas
situagdes ocorreram associadas a movimentos verticais marcadamente
descendentes durante todo o percurso das massas de ar, possibilitando o

transferéncia, para as camadas mais baixas da atmosfera, de ar enriquecido em
"Be (Figura 6.16).
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Figura 6.16 — Exemplo de duas situagdes com ocorréncia de movimentos
predominantemente descendentes das massas de ar durante o seu
percurso: a) Abril de 2001; b) Maio de 2001.
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Na Figura 6.17 encontra-se representado o movimento vertical das massas
de ar ao longo do seu percurso até ao local de amostragem, sendo particularmente
visivel 0 movimento marcadamente descendente a que foram submetidas as

massas de ar durante os periodos referidos.

Niveis de pressao do modelo (hPa)
Velocidade vertical (hPa h-1)

Dia/Hora

Figura 6.17 — Movimento vertical das parcelas de ar correspondentes as
trajectorias dos 500 m e 1000 m e relativas a dois periodos de
amostragem onde foi detectada uma maior abundancia relativa
em 'Be: a) Abril de 2001; b) Maio de 2001.

Os resultados apresentados mostram que as actividades de Be e 2'°Pb em
amostras de aerossol podem ser de grande utilidade para o conhecimento da
origem e movimento das massas de ar que transportam esses mesmos aerossois,
nomeadamente a importancia das influéncias continentais ao longo do transporte e
a eventual contribuicio de camadas mais elevadas da atmosfera. A utilizagdo

conjunta da razéo "Be/*!°Pb, como indicadora das influéncias continentais, e da

98



Capitulo 6 — Apresentagdo e Discussdo dos Resultados

actividade combinada destes dois radionuclidos, através de um indice de carga

sensivel 4 remogdo por via hiimida, facilita a interpretagdo dos resultados.

6.3.2. Fluxos de deposi¢do seca

O fluxo de deposigdio seca, para um determinado constituinte do aerossol,
pode ser calculado através do produto da sua concentragdo atmosférica pela
velocidade de deposicéio seca das particulas a que se encontra associado:

F=CJ, Eq. [6.6]

a

sendo:
F o fluxo de deposigéo seca (mBq m?s?);
C, a concentragdo no ar (mBq m>);

V4 a velocidade de deposigéo seca (m s™).

A velocidade de deposicfio seca é dependente da distribui¢do das particulas
por didmetro aerodinimico. Desta forma, os fluxos de deposi¢do seca foram
estimados utilizando as velocidades de deposi¢io calculadas em 6.2.1. ¢ as
concentragdes de 'Be e 210py, apresentadas na Figura 6.10 (calculadas com base
em amostragens integradas ao longo de periodos de uma semana).

Considerando que o 210p}, ge encontra associado, em média, a particulas com
didmetros aerodinimicos ligeiramente superiores (de acordo com os resultados
obtidos em 6.1.2.), foram utilizadas velocidades de deposi¢éo diferentes. No caso
do 2'°Pb, foi usado o valor médio de V; (0,92 cm s7) calculado através da
utilizagdo de *"*Pb como tragador, enquanto que no caso do "Be foi utilizado o
valor médio de ¥4 (0,23 cm s™") obtido para o 22pp,

Os fluxos de deposi¢do seca variaram entre 0,007 e 0,036 mBq m? s (com
uma média de 0,015 mBq m? s7) para o Be e entre 0,001 e 0,009 mBq m?s!
(com um valor médio de 0,003 mBq m~ s7) no caso do 210pp,,

Verifica-se a ocorréncia de variagdo sazonal no caso do "Be, com médias

mais elevadas na Primavera (0,019 mBq m?s7) e no Inverno (0,015 mBq m? s'l),
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relativamente aos valores médios para o Verdo (0,012 mBq m? s) e para o
Outono (0,010 mBq m? s7). Os fluxos de 219ph nio apresentam variagdo sazonal,
tendo-se obtido um valor médio de 0,003 mBq m? s para a Primavera, Outono e
Inverno e um fluxo médio de 0,004 mBq m? s para o periodo de Verfo.

Os valores apresentados traduzem uma importante contribuigdo da
deposi¢do por via seca para a remogdo de "Be e *'°Pb da atmosfera. Se
considerarmos velocidades de deposigdio constantes ao longo do dia, podem ser
estimados fluxos de deposicdo didrios (para a Primavera, por exemplo) da ordem

dos 1642 mBq m’, no caso do "Be, e da ordem dos 259 mBq m™, para o 2'°Pb.
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7. CONCLUSOES

Todas as amostragens foram efectuadas nas instalagdes do Instituto
Tecnoldgico e Nuclear, em Sacavém, entre 1999 e 2001. O principal equipamento
de amostragem consistiu num amostrador de particulas de alto volume, com um
impactor em cascata associado (para recolha fraccionada de aerossol), e numa
estagdio fixa de amostragem em continuo (onde se procedeu & mudanga semanal
dos filtros) com um caudal de cerca de 800 m’ h! (correspondendo a um volume
de ar aspirado superior a 100000 m’ por semana). A actividade das amostras foi

medida por espectrometria y, recorrendo a detectores de Germéanio hiperpuro.

Os radionuclidos seleccionados para este estudo (7Be, 20pp,_ 2Mpp ¢ me),
todos eles emissores vy, revelaram-se bons tragadores naturais dos diversos
processos atmosféricos, por um lado devido ao facto de apresentarem origens
distintas (o "Be é cosmogénico, enquanto que os outros radinuclidos referidos tém
origem terrestre) e, por outro, devido a diversidade dos seus periodos de semi-
desintegragdio, o que permitiu uma utilizagio distinta consoante o objectivo

pretendido.

A distribui¢dio da actividade em fungdo do didmetro aerodinidmico revelou
que todos os radionuclidos estudados se encontram associados a particulas
submicrométricas na regiio do modo de acumulagfo, apresentando distribui¢des
unimodais. No entanto, algumas diferengas podem ser evidenciadas. O 21%pp ¢ 0
212pp (descendentes de vida curta do 22Rn e do **°Rn, respectivamente) sdo os
que apresentam didmetros aerodindmicos médios mais baixos, 0,37 pm no caso do
2l4pp e 0,20 pm no caso do 212p,. Em média, 88% da actividade em 212pp & 79%
da actividade em 2"Pb encontra-se associada a particulas com didmetros
aerodindmicos inferiores a 0,95 um. O ligeiro desvio do 214pp para didmetros mais
elevados foi atribuido a0 movimento de recuo provocado pela desintegragdo o do
218, progenitor directo do 214ppb, aquando da sua formagdo. O 218p5 (com um
periodo de semi-desintegragio de 3,05 minutos), apos ser formado na atmosfera,

tem tempo suficiente para interagir com as particulas de aerossol antes de se
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desintegrar para formar 214pp. Se, na altura da sua desintegragfo, o 218pg se
encontrar adsorvido na superficie de uma particula de aerossol, o atomo de 214pp
formado sofre um movimento de recuo, devido a energia associada & emisséo de
uma particula o, movimento esse que ¢ suficiente para o libertar da particula de
aerossol. A probabilidade de ocorréncia deste efeito serd tanto maior quanto
menor for o didmetro da particula em causa, provocando a deplecgdo de 21pp das
particulas de menores dimensdes. O referido efeito ndo se verifica no caso do
212pp, uma vez que o seu progenitor directo, o 215po (com um periodo de semi-
desintegragdio de 0,15 segundos), tem uma existéncia demasiado efémera para se

associar as particulas de aerossol antes de se desintegrar para formar 212pp,

O "Be e 0 2'°Pb, com periodos de semi-desintegragdo mais longos (53,6 dias
e 22,3 anos, respectivamente) apresentam didmetros geométricos médios mais
elevados, 0,50 pm para o "Be e 0,72 pm para o 219, 0 que se deve a uma
interaccdo mais prolongada com as particulas de aerossol, participando nos
processos de transformagfo a que estas se encontram sujeitas durante a sua
permanéncia na atmosfera. Apesar das diferentes origens (o "Be tem origem
cosmica enquanto que o “°Pb tem origem terrestre), ambos os radionuclidos
apresentam distribui¢des por didmetro aerodindmico semelhantes. De acordo com
os resultados obtidos, a ocorréncia de fenémenos de resuspensdo e a influéncia de
massas de ar com origem continental provocam alteragdes nas distribui¢des da
actividade do 2'°Pb, podendo estas passar a exibir um caréacter bimodal, com um
maximo na regido das particulas submicrométricas (0,49 pm < dge < 0,95 pm) e

outro na regifio das particulas grandes (1,5 pm < d,e < 3,0 pm).

No caso do Be, os didmetros geométricos médios apresentam uma variago
sazonal, registando-se os valores mais elevados durante a Primavera (com uma
média de 0,61 pum), comparativamente aos valores médios de 0,48 pum, 0,49 yme
0,41 pm obtidos, respectivamente, para os periodos de Verdo, Outono ¢ Inverno.
O significativo aumento do didmetro geométrico médio do "Be durante a
Primavera podera estar relacionado com a injecgdio tempordaria, na troposfera, de

aerossol estratosférico enriquecido em "Be, ou simplesmente, com a ocorréncia de
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um movimento vertical das massas de ar, preferencialmente descendente, durante

este periodo do ano.

As estimativas do tempo médio de residéncia do aerossol na baixa
atmosfera, para o local em estudo, foram efectuadas com base nas distribui¢des da
actividade de "Be por diAmetro aerodinimico. Os tempos médios de residéncia
obtidos, 4,5 dias e 16,1 dias, consoante a taxa de crescimento considerada,
encontram-se dentro da gama de valores referidos por outros autores recorrendo a

diferentes métodos.

A determinagio de velocidades de deposigfio seca foi efectuada recorrendo
aos descendentes de vida curta do 22?Rn e 22°Rn. A presenga de *'*Pb e 212ph na
vegetacio ¢ originada pela deposi¢do atmosférica das particulas a que estes
radionuclidos estfio associados. Desta forma, a sua transferéncia para superficies
vegetativas, por deposigdo seca, pode ser avaliada relacionando a actividade
desses radionuclidos na vegetagdio com a sua actividade no ar. Os curtos periodos
de semi-desintegragio do *'*Pb e do 212pp, (26,8 minutos € 10,6 horas,
respectivamente), e o facto de se associarem a frac¢do fina do aerossol, torna-os
particularmente adequados como tragadores naturais para fenémenos de deposicéo
seca na gama das particulas submicrométricas. Através deste método foi possivel
estimar velocidades de deposi¢do médias de 0,92 cm s' para o 2Mpph ¢ de
0,23 cm s para o *"’Pb. Estes valores sdo representativos das velocidades de

deposigdo local, em superficies com coberto vegetal rasteiro.

Utilizando as velocidades de deposi¢io médias determinadas para o local,
foram calculados os fluxos de deposigdo seca para o "Be e 0 *!°Pb com base nas
concentra¢des médias mensais destes dois radionuclidos. Os resultados obtidos
revelam a existéncia de variagdo sazonal no caso do 'Be, registando-se os fluxos
de deposicio mais elevados durante a Primavera (valor médio de 0,019
mBq m? s') e os mais baixos durante o Outono (valor médio de 0,010
mBq m? s™). No caso do 20pp, os fluxos de deposi¢io seca ndo apresentam

variagdes sazonais, tendo-se obtido um valor médio de 0,003 mBq m? s nos
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meses de Primavera, Outono € Inverno e um valor médio de 0,004 mBq m? s?

para o periodo de Verdo.

Os fluxos de deposicdo humida estimados a partir da concentragdo de Be e
210pp, em amostras de agua da chuva, resultaram em valores médios de 82 Bq m>
para o 'Be ¢ 4 Bq m? para o 210p}, (calculados com base nos diferentes episodios
de precipitagio amostrados e nfio em valores mensais). O elevado coeficiente de
correlagio (r=0,92) obtido entre os fluxos de deposigdo de "Be ¢ os fluxos de
deposicio de *'°Pb, sugere que, apesar das diferentes origens, a deposi¢do de
ambos os radionuclidos é controlada pelos mesmos processos € que estes
apresentam sensibilidades idénticas relativamente & deposigdo por via himida. O
facto de ambos os radionuclidos apresentarem distribui¢des de actividade por

didmetro aerodindmico semelhantes refor¢a estas conclusdes.

Com o objectivo de avaliar a importdncia das influéncias exteriores na
variacio dos niveis locais de radioactividade atmosférica, foram efectuadas
medidas da actividade de "Be e *'°Pb em amostras de aerossol. Para uma correcta
interpretagdo dos resultados, foi utilizada a razdo "Be/*'°Pb (como indicadora da
importancia das influéncias continentais) em conjugagdo com a actividade
combinada de ambos os radionuclidos, na forma de um indice de carga
radioactiva (construido com base nas actividades normalizadas de "Be e *!Pb),
sensivel ao efeito da deposi¢do por via himida. Os resultados demonstram uma
clara influéncia dos processos de transporte e origem das massas de ar nos niveis

da radioactividade atmosférica no local em estudo.

Assim, verificou-se que os mais baixos valores do indice de carga
radioactiva ocorreram associados as mais elevadas quantidades de precipitagéo,
indicando que os processos de deposi¢do por via hiimida séo eficazes na remog&o
de particulas atmosféricas na gama de didmetros associadas ao modo de

acumulago (onde se encontra a maior percentagem da actividade em "Be ¢ 21°Pb).

Durante os periodos de maior abundincia relativa em 219 (ou seja, para
valores da razio da actividade no ar 'Be/*'’Pb baixos), as massas de ar

deslocaram-se preferencialmente ao longo do continente Europeu até atingirem a
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estacdo de amostragem (o que foi comprovado através do cilculo das respectivas
trajectdrias), sendo enriquecidas em 210pp, em resultado da exalagdo de 22Rn
através da superficie do solo e da sua dispersdo na atmosfera. Num dos casos, em
que ocorreu um elevado indice de carga radioactiva associado a uma maior
abundéncia relativa em 2!°Pb, foi possivel verificar que, durante o periodo de
amostragem, a estacio esteve sob a influéncia conjunta de massas de ar

provenientes do norte de Africa e da Europa.

Os valores mais elevados da razio 'Be/*'°Pb, indicando uma maior
abundincia relativa em 'Be, ocorreram associados a movimentos verticais
descendentes durante todo o percurso das massas de ar até a estagdo de
amostragem, o que permitiu a transferéncia, para as camadas mais baixas da

troposfera, de aerossol enriquecido em "Be.

Todas as determinagSes de velocidades de deposi¢io seca foram efectuadas
durante os meses de Verdo e no periodo diurno. Futuramente, seria interessante
que estas medidas fossem alargadas ao periodo nocturno e efectuadas ao longo do
ano (uma vez que a altura do coberto vegetal também varia ao longo do ano e,
consequentemente a rugosidade do terreno), abrangendo uma gama variada de
condigdes atmosféricas. A principal explicagdo apresentada para as maiores
velocidades de deposigio seca obtidas para o 219p, para além do maior didmetro
geométrico médio das particulas a que este radionuclido se encontra associado,
comparativamente as obtidas para o 21Zpy, foi a possivel influéncia da fracgdo ndo
associada a particulas, com coeficientes de difusdio mais elevados. Esta teoria
deveria ser futuramente testada, através da determinagfio exacta da actividade
correspondente 3 fracgdo livre e da sua importdncia para o aumento das

velocidades de deposigdo seca estimadas através do método utilizado.

Relativamente & deposi¢io humida, uma diferente estratégia de amostragem,
mais virada para o estudo de episddios individuais de precipitagdo, deveria ser
experimentada futuramente. A vantagem deste tipo de abordagem seria uma
melhor apreensdio da importincia relativa dos diferentes mecanismos envolvidos

na remog¢io dos constituintes do aerossol por via himida, nomeadamente a
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remogio no interior das nuvens € a remogdo por arrastamento abaixo do nivel das

nuvens.

O conhecimento da distribui¢do vertical das concentragdes dos constituintes
radioactivos do aerossol e a variagdo, em altitude, das suas distribuigdes por
didmetro aerodindmico é, ainda, muito limitado. A possibilidade de efectuar este
tipo de medidas em diferentes camadas da atmosfera seria de todo o interesse para
a identificagio da origem de massas de ar e para a melhor compreensdo dos
complexos mecanismos envolvidos na deposigdo himida do aerossol radioactivo,
quer ao nivel das transformagdes que ocorrem no interior das nuvens, quer ao

nivel dos processos de arrastamento durante a ocorréncia de precipitagdo.
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