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Assim como em qualquer atividade industrial, a mineragdo e o beneficiamento de
uranio tem o potencial de afetar a salde e o0 meio ambiente. Compreender o destino e o
transporte em subsuperficie de radionuclideos possivelmente liberados a partir de um
local de mineracdo é importante para avaliar a seguranca da instalacdo. Este estudo tem
como objetivo avaliar o transporte bidimensional do urénio a partir de um cenério
hipotético de vazamento de licor em uma unidade de mineracdo perto de Caetité, BA.
As simulacdes foram realizadas utilizando-se o cddigo HYDRUS-2D/3D e as isotermas
de sorcéo obtidas a partir de ensaios de batelada, utilizando-se amostras de solo do local
e o licor de urénio resultante do processo de lixiviacdo. Foram avaliados os casos de
transporte do uranio em equilibrio e ndo-equilibrio fisico, assim como o transporte em
equilibrio do cloreto presente no licor. O modelo de ndo-equilibrio pressupde a presenca
de &gua imdvel e uma certa particdo ( f) entre os sitios de sor¢cdo do uranio nas regides
moveis e estagnadas. Foi feita uma analise de sensibilidade do parametro f e do
coeficiente de transferéncia de massa relacionado an. Os resultados indicaram que f e o,
desempenham um importante papel na modelagem e o transporte em ndo equilibrio
pode ter um grande efeito sobre as taxas de transporte, levando a um deslocamento mais

rapido da pluma de uranio no subsolo.
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As with any industrial activity, uranium mining and milling has the potential to
adversely affect human health and the environment. Understanding the subsurface fate
and transport of radionuclides possibly released from a mining site is important for
assessing the safety of the facility. This study aims to evaluate the two-dimensional
transport of uranium possibly released from a uranium mining site near Caetité, Bahia,
Brazil. Numerical simulations were carried out by using the HYDRUS-2D/3D code,
with the required sorption isotherms being obtained with batch tests by using local soil
samples and liquor resulting from the uranium leaching process. The cases of physical
equilibrium and non-equilibrium transport of uranium were evaluated, as well as the
equilibrium transport of chloride present in the liquor. The non-equilibrium model
assumed the presence of immobile (non-moving) liquid water and a certain partitioning
(f) of uranium sorption sites in the mobile and immobile regions. A sensitivity analysis
was subsequently carried out of the parameter f, as well as of the associated mass
transfer coefficient an. Results indicate that f and apn. play an important role in the
modeling and non-equilibrium transport can have a major effect on the transport rates,

leading to much faster movement of the uranium plume in the subsurface.
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Capitulo 1

Introducao

O crescimento econémico de um pais esta intimamente relacionado a sua ca-
pacidade de producao de energia, logo, o Brasil nao pode abrir mao da diversidade
em sua matriz energética. Diante deste cenario, a energia nuclear continua sendo
uma alternativa tecnologica importante para dinamizar a economia sem que ocorra
a emissao de gases causadores de efeito estufa.

No Brasil, as atividades de mineracao e beneficiamento de minério para a
producao de concentrado de uranio em escala industrial tiveram inicio em 1982,
através da implantacao do Complexo Industrial de Pocgos de Caldas - CIPC, no
Municipio de Caldas, Estado de Minas Gerais. Ao fim do ano de 1995, as atividades
de lavra e beneficiamento no CIPC foram definitivamente paralisadas, decidindo-se
por explorar uma nova jazida, no Municipio de Caetité, regiao centro-sul do Estado
da Bahia. O empreendimento, denominado como Unidade de Concentrado de Uranio
(URA), é atualmente a unica planta de mineragao, beneficiamento e produgao de
concentrado de uranio em operacao na Ameérica do Sul.

Como qualquer atividade industrial, a mineracao e o beneficiamento de uranio
tem o potencial de causar algum tipo de degradacao no meio ambiente com impacto
no homem, que pode ser verificado a curto, médio ou longo prazo. Portanto, de
modo a controlar as perturbagoes causadas ao meio ambiente em funcao das ati-
vidades desenvolvidas na planta de producao de concentrado de uranio, os érgaos
regulatorios: IBAMA (ambiental) e CNEN (nuclear), e a sociedade exigem cada vez

mais do operador a transparéncia nas suas agoes. E estudos para garantir a operagao



segura de uma industria de mineracao de material nuclear sao requisitos basicos no
processo de licenciamento, seja ele nuclear ou nao nuclear.

Sendo assim, diante das especificidades desta atividade, a avaliacao de cenarios
hipotéticos de acidentes e de contaminagao, associados aos impactos na populagao
e no meio ambiente em longo prazo, é uma ferramenta indispensavel para garantir a
saude e a seguranca das populacoes futuras. Neste trabalho é feita uma avaliacao do
possivel transporte de uranio em subsuperficie no caso de uma liberacao acidental
de uma unidade de mineracéo e beneficiamento de uranio em operacio. E este um
possivel cenario de poluicao da URA, em Caetité, que sera estudado.

Apos a apresentagdo da motivac¢ao (se¢ao 1.1), a fim de propiciar um maior
entendimento sobre o processo, ¢ feita, na se¢ao 1.2, uma breve descricao da Unidade
de Concentrado de Uranio, onde sao apresentadas, de forma resumida, as principais
etapas envolvidas desde a extracao do minério até a producao do yellowcake. Os

objetivos especificos e o método estao resumidos, respectivamente, nas Secoes 1.3 e

1.4, enquanto a segao 1.5 apresenta uma visao geral da estrutura deste trabalho.

1.1 Motivacao

As questoes ambientais tornaram-se fatores relevantes para o desenvolvimento
sustentavel da sociedade. Para a industria nuclear, esses fatores sao ainda mais
importantes, uma vez que, somadas as questoes inerentes a qualquer atividade in-
dustrial, surgem as questoes relacionadas a radioatividade.

Por outro lado, os estudos sobre a potencial influéncia de uma instalacao
nuclear no meio ambiente, além de fazerem parte do processo de licenciamento,
constituem-se uma ferramenta importante para a identificacao dos riscos potenciais
que envolvem a operacao e o descomissionamento (fechamento) da planta industrial.

A anélise de seguranca de uma unidade direcionada & mineragao e ao beneficia-
mento fisico e quimico do uranio envolve a quantificacao do aumento da concentragao
de radionuclideos da série do uranio no ambiente circunvizinho as unidades opera-
cionais e as consequéncias desse aumento sobre os ntucleos populacionais, ou seja, o

acréscimo de dose radiologica efetiva sobre a populagao em geral.



Desta forma, dentre os principais impactos relacionados a este tipo de atividade
estd a liberacao de substancias quimicas no solo, ja que estas podem ser transporta-
das ao longo dos diversos compartimentos ambientais, alcancando a cadeia alimentar
dos seres humanos.

Em uma unidade de mineracao e beneficiamento de uranio existem diferentes
vias para possiveis contaminacgoes do solo por radionuclideos, tais como os processos
de britagem, a lixiviagao em pilhas, a producao de concentrado de uranio e a dispo-
sicao dos rejeitos. A precipitagao pluviométrica e a liberacao acidental de liquidos
oriundos do processo sao as principais fontes para o impacto radiolégico no solo e,
por conseguinte, nas aguas subterraneas.

Portanto, entender o comportamento do uranio no solo em longo prazo faz-
se necessario a fim de que os riscos associados a este tipo de contaminagao sejam
quantificados e as possiveis medidas de prevenc¢ao e remediacao sejam executadas.

Uma das formas de se prever o comportamento do uranio no solo se da atra-
vés da utilizagao de modelos mateméticos que envolvem a solugao das equagoes de
transporte advectivo-dispersivo na zona nao saturada (vadosa) e saturada (aquifero)
do solo, sendo a sor¢ao um dos principais fenémenos relacionados ao transporte de

contaminantes.

1.2 A Unidade de Concentrado de Uranio - URA

A geracao de energia elétrica a partir de uma central nuclear origina-se na
fissdo do urédnio contido no elemento combustivel. Contudo, até gerar o vapor que
movimenta as turbinas, o uranio passa por uma série de etapas conhecidas como o
ciclo do combustivel nuclear (Figura 1.1).

A lavra do minério (mineragao) e seu beneficiamento, atividades essenciais para
a geracao de energia nuclear, compoem a primeira etapa do ciclo do combustivel,
que é a producao do concentrado de uranio, também conhecido como yellowcake.

A URA é uma instalacao composta por uma mina a céu aberto e uma unidade
de beneficiamento (Figura 1.2), ocupando um terreno de aproximadamente 1.200 ha.

As unidades operacionais, ou seja, a mina, a usina de beneficiamento e os depositos
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Figura 1.1: Etapas do ciclo do combustivel nuclear.

Figura 1.2: Vista da planta de beneficiamento da URA.

de estéril e de rejeitos, ocupam uma area em torno de 110 ha.

O processo de obtengao do concentrado de uranio tem inicio na extragao mi-
neral. A rocha retirada da mina e classificada como minério segue para a unidade
de britagem, onde um sistema de britadores reduz a granulometria do minério até o
tamanho ideal (1/2 polegada), para a formagao da pilha estatica que sera submetida
ao processo de lixiviagao acida.

O patio de lixiviagao comporta duas pilhas com capacidades de 25.000 a 35.000

toneladas, dependendo da altura de empilhamento adotada. Nesta etapa, o uranio



juntamente com as impurezas presentes na superficie da rocha sao solubilizados pelo
gotejamento de acido sulftrico, gerando um licor de uranio solivel na fase liquida
(sulfato complexo de uranilo [UO(SO4)3]*™).

Em seguida é adicionado um floculante ao licor, cujo objetivo é a redugao de
s6lidos em suspensao, num processo denominado como clarificagao. O licor clarifi-
cado é filtrado com carvao antracioso e armazenado em um tanque revestido com
polietileno de alta densidade (PEAD).

Para aumentar a concentracao do uranio, o licor clarificado é encaminhado para
as células de extracao e reextracao. A extracgao é realizada com solvente organico em
contracorrente. O uranio é removido da fase aquosa (licor) e transferido para a fase
organica (soluc¢ao de alamina, tridecanol e querosene), separando-se das impurezas.
Apos essa etapa de extracao, a solugao orgéanica contendo urénio é reextraida em
contracorrente com uma solucao aquosa de cloreto de sodio.

A solug@o concentrada em uranio proveniente do processo de reextracao é
misturada com hidréxido de aménio, levando a precipitacao do diuranato de amoénio
(DUA) que, apos a lavagem, é submetido ao processo de secagem, de modo a reduzir
a umidade do produto final para menos que 5%. O DUA, também conhecido como
yellowcake, é transferido para um silo de onde é embalado em tambores metalicos

de 200 L.

1.3 Objetivo

O objetivo deste trabalho é estudar o transporte de uréanio em um solo tipico
da regiao de Caetité onde se encontra a tnica planta de mineragao e beneficiamento
de urénio em funcionamento hoje no Brasil, a partir dos modelos de equilibrio e
nao equilibrio fisico, utilizando os valores obtidos na determinagao das isotermas de
sor¢ao como o parametro de transporte na simulagao computacional.

Fatores como pH, composi¢ao mineral do solo, ions, matéria organica etc sao
capazes de alterar as propriedades fisicas e quimicas do meio, modificando significa-
tivamente a sorcao e, portanto, a forma de migracao do uranio. Logo, foi efetuada a

modelagem da area da plataforma da URA para a avaliagao do transporte de uranio



utilizando-se os resultados especificos para o local.

Para a simulacao do transporte de uranio, foram realizados experimentos de
batelada utilizando-se amostras de solo representativas da plataforma da usina e o
licor de uranio oriundo do processo de lixiviagao do minério, reproduzindo, portanto,
as caracteristicas de operagao do sitio, de modo a se obter o valor mais proximo
possivel das condigoes existentes no local.

Adicionalmente foi realizada uma anélise de sensibilidade dos parametros de
transporte, especificamente dos que podem afetar o transporte de urinio em nao
equilibrio fisico na subsuperficie. Para este efeito um modelo bidimensional de
transporte em nao equilibrio fisico foi adotado para estudar possiveis cenarios de
contaminagao que podem afetar o transporte de urénio no local. A analise de sensi-
bilidade concentrou-se especialmente no coeficiente de transferéncia de massa entre
as regioes moveis e estagnadas do fluido e na fracao dos sitios de sor¢ao em contato

com a agua em movimento.

1.4 Meétodo

Neste trabalho foi utilizado o codigo HYDRUS-2D /3D (Simitinek et al., 2011),
que é um codigo computacional desenvolvido para simular o transporte de dgua, calor
e miultiplos solutos em meios com saturacao variada, resolvendo numericamente,
através de elementos finitos, a equacao de Richards e as equagoes de advecgao-
dispersao.

Além disso, o programa pode simular o transporte através dos modelos de
equilibrio e nao equilibrio fisico, incluindo as provisoes para as reagoes nao lineares
e de nao equilibrio entre as fases solida e liquida, reagoes lineares e de equilibrio
entre as fases gasosa e liquida, producao de ordem zero, reacoes de degradagao de
primeira e segunda ordens, além da possibilidade de modelar solos nao uniformes e
escoamentos nas diregoes vertical, horizontal ou inclinada.

Para a determinacao experimental das isotermas de sorcao, por sua simpli-
cidade e aceitacao, foi utilizado o método de batelada, seguindo os procedimentos

descritos pela EPA (1992). Visando a minimizagao dos efeitos do pH e da compo-



sicao das fases solida e liquida, foram feitos ensaios a partir de solugoes contendo o
licor de uranio e uma amostra de solo local.

A determinacao da concentracao do urénio na solucao resultante do experi-
mento foi feita pela técnica de Espectrometria de Emissao Otica com Plasma In-
dutivamente Acoplado (ICP-OES). Os resultados experimentais foram ajustados
aos modelos de sor¢do linear e ndo lineares (de Langmuir e de Freundlich), sendo
adotados na modelagem computacional os modelos que melhor representaram os

resultados experimentais.

1.5 Organizacao do Trabalho

A anélise do transporte de soluto no solo envolve uma série de parametros e
o desenvolvimento de equagoes sobre o fluxo de agua e de transferéncia de massa.
Nesse sentido, no Capitulo 2 foi feita uma revisao bibliografica contendo as aproxi-
macoes cléssicas para a modelagem do transporte em equilibrio e em nao equilibrio
(fisico e quimico), a descri¢ao das principais caracteristicas do codigo HYDRUS-
2D /3D, alguns trabalhos desenvolvidos com o codigo, e os trabalhos ja realizados
na URA.

O Capitulo 3 trata sobre o problema fisico estudado, as principais caracteris-
ticas do local, a modelagem do problema para a simulacao de transporte de uranio,
os parametros empregados na modelagem e a modelagem para o célculo da recarga
dos aquiferos. Ja o Capitulo 4 apresenta as principais caracteristicas das amostras
do licor e do solo utilizadas, os experimentos para a determinacao das isotermas de
sor¢ao e os resultados das simulagoes para os casos de transporte de soluto em equi-
librio e nao equilibrio fisico, além do teste de sensibilidade. Por tltimo, no Capitulo

5, constam as conclusoes do estudo e as sugestoes para trabalhos futuros.



Capitulo 2
Revisao Bibliografica

O solo pode ser definido como o resultado da acao de intempéries sobre as
rochas. E um meio poroso complexo, heterogéneo, trifasico, particulado, com uma
grande area interfacial por unidade de volume (Hillel, 2004, Jury e Horton, 2004),
compondo-se basicamente de minerais em diferentes granulometrias, matéria orga-
nica, ar, agua e microorganismos.

A zona vadosa (ndo saturada) é delimitada pela camada superficial do solo
em contato com a atmosfera, juntando-se as dguas subterraneas por meio da franja
capilar, cujas forcas capilares somadas as de adsorcao sao responsaveis pela retencao
de agua no solo (Delleur, 2007). Neste meio, a dgua experimenta uma constante
alteracao nas suas caracteristicas quimicas em fungao dos processos de infiltragao
da chuva ou irrigacao, absorcao de agua pelas plantas e evaporagao a partir da
superficie do solo (Delleur, 2007, Hillel, 2004).

Muitas formas de poluicao das aguas subterraneas estao associadas ao trans-
porte de substancias ao longo da matriz do solo, o que pode trazer grandes riscos a
satude da populagao (Stagnitti et al., 2001). A utilizagao de fertilizantes e pestici-
das, a disposi¢ao inadequada dos residuos urbanos, a mineragao e o vazamento de
substancias quimicas representam as principais fontes de poluicao do solo, pois apos
a sua liberacao para o meio ambiente, estas substancias estao sujeitas a diversos
fenomenos incluindo o transporte advectivo-dispersivo, a adsorcao, a troca ionica, a
dispersao, a floculacao, entre outros (Hillel, 2004). Portanto, entender os mecanis-

mos fisicos e quimicos em ocorréncia no solo é de suma importancia na previsao do



transporte tanto de agua como de solutos.

Na primeira aproximacao da modelagem para o fluxo de agua, Richards, em
1931, combinou a lei de Darcy com a equacao de continuidade, derivando uma equa-
¢ao geral para o fluxo transiente no solo nao saturado. Para esta modelagem, houve
a suposic¢ao do solo como um meio isotrépico (homogéneo), onde os valores individu-
ais de carga de pressao hidraulica (h) e de condutividade hidraulica (K') poderiam
caracterizar adequadamente um certo volume de controle (REV - representative
elementary volume of soil), permanecendo praticamente sem contestagao por quase
meio século (Jury e Horton, 2004).

Ja a teoria do transporte de solutos (ADE - advection-dispersion equation),
desenvolvida ao longo de linhas conceitualmente similares & da equagao de Richards
(baseadas nas leis de Fick), ganhou imensa popularidade na tltima metade do século
20. Esta teoria pressupoe que os processos de mistura laterais sao rapidos em relacao
ao transporte por convecgao vertical (Jury e Horton, 2004).

Entretanto, a questao de como lidar com o meio anisotropico (ndo homogéneo)
continua sem solu¢ao. Desta forma, ainda é comum na modelagem do transporte de
agua e de solutos, os modelos considerarem o solo como um meio homogéneo, bem
como considerarem o processo de sor¢ao instantaneo, a fim de reduzir sua comple-
xidade através da aplicacdo dos fundamentos dos modelos de equilibrio (Stagnitti
et al., 2001).

Por outro lado, em problemas fisicos reais, as heterogeneidades levam a forma-
¢ao de fluxos preferenciais (modelo de nao equilibrio fisico), que sao muito dificeis
de serem caracterizados macroscopicamente através da formulagao padrao baseada
na equagao de Richards e na equagao de advecgao-dispersao (ADE) (van Genuchten
et al., 2009).

Diferentemente do modelo de equilibrio, no modelo de nao equilibrio fisico
a agua e o soluto movem-se através de determinados caminhos, desviando de uma
parte dos poros da matriz de solo (Simiinek e van Genuchten, 2008), fazendo com que
o tempo levado pela infiltracao da dgua nao seja grande o suficiente para promover
o equilibrio com a dgua presente nos microporos da matriz (Jarvis, 1998). Portanto,

o nao equilibrio ocorre em fun¢ao das heterogeneidades, resultando na geragao de



diferencas laterais, tanto na carga de pressao hidraulica quanto na concentracao dos
solutos durante o transporte e o escoamento vertical, invalidando o conceito REV
(Jarvis, 2007), ou seja, as taxas de equilibrio sdo lentas quando comparadas ao fluxo
vertical nos macroporos (Beven e Germann, 1982, Fliihler et al., 1996, Skopp, 1981).

Tradicionalmente, os modelos transporte de contaminantes em nao equilibrio
foram desenvolvidos ao longo de duas vertentes: o nao equilibrio fisico, causado
por fatores fisicos, e o nao equilibrio quimico, causado por questoes relacionadas a
cinética de reacao entre o solo e os solutos. Contudo, poucos autores combinaram
ambos os efeitos (néo equilibrio fisico e quimico) na modelagem do transporte de
soluto no solo (Simunek e van Genuchten, 2008).

Desde a década de 1960 (Elango et al., 2004) diferentes modelos, numéri-
cos, analiticos ou hibridos, baseados nas equagoes matematicas que representam os
principais fené6menos e processos em ocorréncia no solo, vém sendo desenvolvidos.
Inicialmente as simulacoes tinham como objetivo aprimorar os conhecimentos de
questoes basicas relacionadas & quimica aquatica, aos problemas muito visiveis de
poluicao da agua de superficie, bem como a avaliacao dos processos diagenéticos,
como por exemplo a formagao e a alteragdo de rochas (Crawford, 1999).

Em seu trabalho, Elango et al. (2004) avaliaram as caracteristicas funcionais
e operacionais das varias classes de modelos, constatando que eles variaram consi-
deravelmente em complexidade no que diz respeito as descrigoes do fluxo de agua
e aos processos geoquimicos. Desta forma, concluiram que nao ha um modelo uni-
versal que seja capaz de simular o transporte de soluto para todas as situagoes e,
consequentemente, muitos modelos tem sido construidos de modo a refletirem a
realidade existente no campo (por exemplo, rejeitos de mineragao, aplicagao de pes-
ticidas, fluxo preferencial etc), requerendo, portanto, a valida¢ao por meio de dados
experimentais.

Diversas abordagens para a modelagem do nao equilibrio fisico (ou fluxo pre-
ferencial) foram revisados por Simunek et al. (2003), também diferindo em termos
de suas complexidades: dupla porosidade, dupla permeabilidade e multi regiao. As
vantagens e desvantagens dos diferentes modelos foram discutidas, além de terem

sido apresentados varios exemplos e comparacoes com modelos de fluxo e de trans-
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porte tanto em equilibrio bem como em nao equilibrio. Verificaram que a modelagem
em nao equilibrio fisico continua sendo um desafio, porém com os avancos continuos
dos computadores e das técnicas numéricas, esta se tornando cada vez mais viavel
realizar simulagoes completas de processos em nao equilibrio na zona vadosa. Con-
cluiram que as simulagoes, especialmente se combinadas com bons dados coletados
em campo, sao essenciais para a melhor compreensao e quantificacao dos efeitos
muitas vezes controladores do fluxo e do transporte em escala de campo (Jarvis,
2007, Simunek e van Genuchten, 2008).

Desta forma, a solugao dos problemas de fluxo e transporte na subsuperficie
requer a utilizacao de modelos adequados, sejam eles simples ou complexos. Nesse
sentido, Simiinek et al. (2008) revisaram a historia do desenvolvimento, os principais
processos envolvidos e aplicagoes de diferentes codigos computacionais, entre eles o
HYDRUS (Simtnek et al., 2011), mostrando a importancia dos mesmos tanto em
estudos sobre a zona vadosa como na previsao de propriedades do solo.

Cada vez mais a utilizacao de modelos tem se mostrado essencial nao s6 na
previsao do movimento de dgua e soluto na zona vadosa e saturada, como também
na analise de experimentos (de campo ou de laboratério) que envolvam o transporte
de contaminantes no solo nao saturado e na extrapolacao de dados em casos onde
existe um namero limitado de experimentos (Simtnek et al., 2011). Assim sendo,
codigos computacionais tornaram-se ferramentas bastante utilizadas na investigacao
de passivos ambientais e analise de seguranca de diferentes instalagoes industriais,
entre as quais as nucleares.

Brown e Lowson (1997), na avaliacdo da liberagdo de contaminantes para a
remediagao de uma area de mineragao de uranio utilizaram a modelagem cinética
com o codigo STEADYQL (Furrer et al., 1990, Furrer e Westall, 1989). Destacou
que, neste tipo de modelagem, os processos geoquimicos podem ser divididos em trés
grupos baseados nas suas taxas de reagao: os processos rapidos, modelados através
de equagoes de equilibrio quimico; processos lentos, modelados utilizando equagoes
de taxa quimica; e processos muito lentos, onde se assume serem tao lentos que tem
um efeito desprezivel na geoquimica. Como conclusao, os resultados indicaram que

a modelagem cinética é uma ferramenta bastante ttil, principalmente se utilizada
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com outro modelo geoquimico para a avaliacao de remediagao.

No estudo dos potenciais efeitos relacionados ao fechamento da mina de ura-
nio de Konigstein, Bain et al. (2001) criaram um modelo geoquimico e utilizaram
codigo MIN3P (Mayer, 2000) para avaliar a evolu¢ao geoquimica da adgua que sai
da mina ap6s a inundacao, além da contaminacao do aquifero localizado a jusante.
Foi simulado o transporte potencial de metais em diferentes condigoes através do
acoplamento dos processos de transporte e das reagoes quimicas que sao esperadas
quando a agua interage com os minerais do aquifero, tanto em baixos valores de pH
como em elevados valores de s6lidos dissolvidos. Os resultados mostraram que a mo-
bilidade dos metais é significativamente afetada pela composi¢ao do aquifero. Além
disso, verificaram que a interacao rocha-agua pode levar a atenuacao ou liberagao
dos contaminantes em aquiferos impactados pela drenagem &acida.

Na simulagao do transporte reativo de uranio em um aquifero aluvial localizado
sob uma antiga planta em Naturita, Estados Unidos, Curtis et al. (2006) utilizaram
o modelo de complexagao superficial (SCM). Foram realizados experimentos de ba-
telada com sedimentos do aquifero a fim de determinar a adsor¢ao do urdnio. O
modelo apresentou boas previsoes para a adsorcao de uranio no sedimento contami-
nado e em estudos in-situ. Desta forma, os autores concluiram que o modelo SCM
é capaz de considerar os efeitos da variabilidade da condigao quimica do meio no
transporte reativo que envolve as reagoes de adsorcao.

Jacques et al. (2008) revisaram as interagoes entre os processos biogeoqui-
micos na zona vadosa através da simulacao de uma aplicacao hipotética anual de
fertilizante fosfatado no solo, durante o periodo de 200 anos. O transporte dos prin-
cipais elementos presentes: fosforo (P) e célcio (Ca), e do elemento trago uranio (U),
foi modelado usando codigo HP1 (Jacques e Simtinek, 2005) , que simula o trans-
porte reativo multicomponente através do acoplamento dos cédigos HYDRUS-1D
(Simunek et al., 2005), para o fluxo de dgua e transporte de soluto, e PHREEQC-2
(Parkhurst e Appelo, 1999), para a modelagem dos processos biogeoquimicos. As
interagoes dos elementos P, Ca e U com a fase solida foram descritas usando os
mecanismos de troca catidonica e as reacoes de complexacao. Foram analisadas as

simulagoes em regime estacionario e transiente, nos termos de variacao temporal no
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coeficiente de particao linear, K , que é fortemente dependente da composicao da
fase liquida e do pH. Verificaram que, devido a adi¢ao anual de fertilizante (Ca, P
e U) e a competigao entre o fosforo e o urdnio na sor¢ao, o K, para estes elementos
diminuiu com o tempo, na faixa superficial do solo. Nas camadas mais profundas, o
K4 do uranio seguiu o aumento do pH devido a falta de competicao com o fosforo.
Logo, observaram que os efeitos combinados nas mudancas hidrologicas e geoqui-
micas, levaram a variagoes de até trés ordens de grandeza tanto no fluxo como nos
K;’s do urénio e do célcio.

Ja Batalha (2011) analisou o transporte multicomponente dos contaminantes
radioativos contidos no fosfogesso em solo e dguas de subsuperficie de uma regiao ti-
pica do Cerrado Brasileiro, apresentando primeiramente uma abordagem tradicional
de avaliacao do fluxo de agua e transporte do contaminante com o cédigo HYDRUS-
1D (Simunek et al., 2005), e em seguida a mesma modelagem utilizando o codigo
multicomponente, HP1 (Jacques e Simiinek, 2005). Do mesmo modo, Bezerra (2011)
utilizou o codigo HP1 (Jacques e Siminek, 2005) para estudar o escoamento de fluido
no regime transiente através de pilhas de fosfogesso, bem como varios processos ge-
oquimicos que incluem a sor¢ao/dessorgao e interagdo entre cétions e dnions no
sistema.

Elango et al. (2012), na modelagem do transporte de contaminantes para es-
timar o impacto radiol6gico em uma &rea destinada a instalagao de uma lagoa de
rejeitos de uranio, na India, utilizaram o cédigo FEFLOW (FEFLOW 6, 2010) com
o objetivo de desenvolver um modelo tridimensional para o fluxo de dgua e o trans-
porte de radionuclideos. Verificaram que os radionuclideos movem-se lentamente da
lagoa de rejeitos mesmo ao final de 10.000 anos, devido, principalmente, aos elevados
valores do coeficiente de particao e as baixas velocidades da agua subterranea.

Existe um grande nimero de modelos, sejam eles analiticos, numéricos ou hi-
bridos, para predizer os processos de transferéncias entre o solo e o aquifero. Entre-
tanto, vale destacar que o sucesso desses modelos depende do grau de confiabilidade
das variaveis de transporte envolvidas (Pereira et al., 2011).

Neste Capitulo todas as equagoes sao apresentadas para sistemas unidimensio-

nais. Equagoes similares podem ser desenvolvidas para sistemas bi e tridimensionais
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e serao utilizadas posteriormente para o modelo da plataforma da usina da URA.

2.1 Abordagem Classica para Modelagem do Trans-
porte em Equilibrio Fisico

Os modelos de transporte em equilibrio baseiam-se na descricao classica do
escoamento e transporte de soluto uniformes, cuja matriz de solo é formada por
particulas solidas ou agregados impermeaveis separados por poros ou fraturas, locais
estes onde o escoamento e o transporte de soluto acontecem (Figura 2.1) (Simuinek

e van Genuchten, 2008).

Figura 2.1: Escoamento uniforme na matriz de solo (Simtnek e van Genuchten,

2008)

Sendo assim, a modelagem do transporte em equilibrio nesta regiao (zona
vadosa) se da tipicamente pela aplicagdo da equagao de Richards para um meio
poroso com grau de saturacao variada e pela aplicacao da equacao de advecgao-
dispersao no transporte de soluto (van Genuchten et al., 2009) que, para um sistema

unidimensional, é descrito pelas seguintes equagoes:

= =5 {K(h) <% + 1)} — o(h) (2.1)

900 pS 0 [, 0C\ 9qC
o at'_az<&Daz)_'az'_ (22)

onde z a é coordenada de posigao vertical (positivamente orientada para cima)|L|;

h & carga de pressao hidraulica [L]; 6 ¢ o teor de umidade volumétrica [L3L73]; K

¢ a condutividade hidraulica nao saturada [LT '], que pode ser funcao tanto de h
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quanto de #; C' é a concentracao do soluto na fase liquida [ML73]; S é a sor¢ao
pela fase solida [MM™; p, é a densidade aparente do solo [ML™3]; ¢ é o termo de
geragao ou perda de massa (sumidouro ou fonte de agua) [L2L3T~!]; ¢ ¢ o fluxo
volumétrico de dgua [LT '], conforme a lei de Darcy-Buckingham (Simtnek e van
Genuchten, 2008, van Genuchten et al., 2009):

oh

§= K5~ KH) 2.3

e D ¢é o coeficiente de dispersao [L*T '], dado pela equagao:

D = Doé + A (2.4)

sendo Dy o coeficiente de difusao molecular ou i6nico [L2T~!]; € o fator de tortuosi-
dade [—]; A a dispersividade [L] e v (= ¢/0) a velocidade média da agua nos poros
[LT71].

Entretanto, para sistemas cuja sor¢ao pela fase solida seja linear, a equagao de

advecgao-dispersao 2.2 reduz-se a:

dORC) 0 oC 0qC
o o (”a) s (2:5)
onde, para sorcao linear:
S =KyuC (2.6)
e
R=14 0 (2.7)

0
sendo K, o coeficiente de partigao [L>M '] e R o fator de retardamento [—].
Embora as equagoes de equilibrio sejam aplicéveis em diversas situagoes (van
Genuchten et al., 2014), tenham sido usadas em diversas pesquisas e trabalhos de
engenharia no passado e sirvam de base para outras aproximagoes (Siminek et al.,
2003), elas ignoram a ocorréncia de nao equilibrio fisico e de fluxos preferenciais (van
Genuchten et al., 2009), sendo, portanto, frequentemente incapazes de descrever com

precisao situagoes reais e dados experimentais (Mallants et al., 2011).
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2.2 Abordagem Classica para Modelagem do Trans-
porte em Nao Equilibrio Fisico

Diversos estudos apontam que o modelo classico para descrever o fluxo de
agua e o transporte de soluto nao é capaz de prever corretamente os processos em
ocorréncia no solo, demonstrando a existéncia de fluxos preferenciais e transporte
em nao equilibrio (Siminek e van Genuchten, 2008).

Processos em nao equilibrio sao certamente frustrantes em termos de previsoes
precisas, resultando em um molhamento irregular do solo, consequéncia direta do
rapido deslocamento da dgua em algumas regides em detrimento de outras (Simu-
nek et al., 2003), devido principalmente & presenca de macroporos, fraturas e vazios
estruturais através dos quais a dgua e os contaminantes podem se mover preferenci-
almente (van Genuchten et al., 2014).

Os modelos de nao equilibrio tipicamente assumem que o meio poroso consiste
em duas regioes distintas, uma associada aos macroporos (ou fraturas, agregados e
rochas) e outra associada aos microporos presentes nas estruturas dos agregados de
solo (Simiinek et al., 2003, van Genuchten et al., 2014), conforme apresentado na

Figura 2.2.

Figura 2.2: Escoamento uniforme pelos macroporos do solo e a presenca de adgua

nos microporos (Simunek e van Genuchten, 2008).

O fluxo preferencial pode ser descrito utilizando uma gama de modelos: du-
pla porosidade, dupla permeabilidade, multi porosidade e/ou multi permeabilidade
(Simunek et al., 2003). Nos modelos de dupla porosidade considera-se que a agua

nos microporos da matriz de solo é estagnada e os solutos movem-se livremente por
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difusao molecular entre as regioes estagnadas e moveis. Por outro lado, no modelo
de dupla permeabilidade ocorre o fluxo transiente de dgua entre os microporos e
macroporos do solo (Siminek et al., 2003, van Genuchten et al., 2014, 2009). Ja
os modelos de multi-porosidade e/ou multi-permeabilidade baseiam-se nos mesmos
conceitos dos modelos anteriores, entretanto, inclui regioes adicionais para a intera-
¢ao, podendo também ser reduzidos aos modelos dupla porosidade/permeabilidade
(Simunek et al., 2003).

A formulagao para o fluxo de dgua dos modelos de dupla porosidade pode se
basear na equagao de Richards para descrever o fluxo de 4gua nos macroporos e um

balanco de massa para a dinamica de mistura na matriz:

6 = 0,0 + O (2.8)
Wpo O Oh
One _ 0 [K<h> (a— n 1)] ~ o —Ta (2.9

onde 6,,, e 0;, representam os teores de umidade volumétrica nas regides moéveis
e estagnadas [L3L73]; ¢mo € @i sd0 os termos de geragao ou perda de massa nas
regioes moveis e estagnadas respectivamente [L3L 3T~ !] e T, a taxa de transferéncia
de 4dgua entre as regices moveis e estagnadas do fluido [L3L73T1.

Para o transporte de soluto a formulacgao segue a equacao de advecgao-dispersao

para as regides moveis (equagao 2.11) e estagnadas (equagao 2.12):

aemocmo + afprmO — g (emoDmO

acmo 8qu0

0z 0z

ot ot

sendo [ a fragao dos sitios de sor¢ao em contato com a agua em movimento [—| e

= —im + I (2.12)

I'y a taxa de transferéncia de soluto entre as regioes moveis e estagnadas do fluido

[L3L-3T-1).
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Uma aproximagao para o modelo de dupla permeabilidade é considerar as
equagoes de advecgao-dispersao tanto no dominio dos macroporos (fraturas) quanto

no da matriz (microporos) (Gerke e van Genuchten, 1993a, 1996):

a(ngf 8pb8f 0 8Cf anCf FS
=—(6,D - g — 2 2.1
ot a0z \ "7 oz 0z Y (2:13)
00,,Cpy  OppSin O oC,, 04 Chn T,
ot " ot 0z (QmDm 0z ) 0z Pm + 1 —w (2.14)

onde os subscritos f e m correspondem, respectivamente, as regioes das fraturas e
da matriz de solo e w é a razao entre o volume de vazios da regiao moével e o volume
total de vazios [—|. Desta forma, 0,,, € 6;,, estdao relacionados com o teor de umidade

da regioes de fraturas e da matriz pelas seguintes relacoes:

Omo = Wl (2.15)

Oim = (1 — w)b, (2.16)

Segundo Gerke e van Genuchten (1993a), a modelagem de problemas utilizando
o modelo de dupla permeabilidade requer a utilizacao de duas curvas de retengao:
uma para a matriz e outra para as fraturas, e duas ou trés fungoes para a condu-
tividade hidraulica: Ky(hs), para a regiao de fraturas; K,,(h,,) para a matriz e,
possivelmente, K,(h,) para a interface entre a matriz e as fraturas, que embute o
coeficiente de transferéncia de massa entre as regioes moveis e estagnadas do fluido
(v - soma dos fluxos difusivos e convectivos). Na préatica, esses pardmetros nao sao
facilmente determinados, logo, simplificacoes do modelo como, por exemplo, consi-
derar instantaneo o equilibrio hidraulico entre a regiao de fraturas e a matriz, sao
frequentemente adotadas (van Genuchten et al., 2014, 2009).

Um dos pontos criticos da modelagem em nao equilibrio fisico €, sem duvida, o
coeficiente de transferéncia de massa entre as regioes moveis e estagnadas do fluido
(), que pode ter um grande impacto na mobilidade dos solutos. van Genuchten

e Dalton (1986) ¢ Gerke e van Genuchten (1993b) relacionaram «, as propriedades
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geométricas das fraturas ou da matriz e, embora essa aproximagao se mostre bastante
util, solos sao estruturas bastante complexas para limitarem-se apenas a correlagao
com suas propriedades geométricas (van Genuchten et al., 2009).

Maraga (2001), em seu estudo, demonstrou que «,, depende de parametros
do sistema tais como a velocidade da agua nos poros (v), a escala (L), o fator de
retardamento (R) e o tamanho das particulas ou agregados do solo. Neste estudo,
dados experimentais reportados na literatura e experimentos de campo foram utili-
zados na construgao das curvas «,, versus v e «,, versus t, (tempo de residéncia |T|;
t, = LR/v) com o objetivo de desenvolver relagoes nas estimativas de «,,. Baseado
nos resultados, verificou-se que «,, é inversamente proporcional a t,., da seguinte

forma:

O = B0 (2.17)

Pequenas variagoes nos valores de ¢ [—| foram observadas, demonstrando ser
independente do tamanho das particulas ou agregados do solo. Por outro lado,
|[—] diminuiu drasticamente com o aumento do tamanho das particulas ou agregados
do solo.

Portanto é possivel verificar a dependéncia de «,, com a escala do problema,
pois algum grau de nao equilibrio sempre estara presente durante o transporte em
um meio naturalmente heterogéneo e este grau de nao equilibrio sera controlado
por novas heterogeneidades de forma continuada com o aumento do dominio de

transporte (van Genuchten et al., 2009).

2.3 Sorcao: Modelos de Equilibrio e Nao Equilibrio
Quimico

O transporte do urinio, assim como qualquer outro constituinte reativo, é
bastante afetado pelos fenomenos de sorcao. Nos modelos de equilibrio quimico
assume-se que a taxa de mudanca na concentragao devido & sor¢ao ¢ muito maior

que a mudanca atribuida a qualquer outra causa, e a velocidade do escoamento
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sendo lenta permite que o equilibrio seja alcancado (Fetter, 1999). Portanto, se o
processo de sorcao, comparado a velocidade do fluxo da agua, é rapido, o equilibrio
entre a fase solida (solo) e o soluto é alcangado, podendo ser descrito através de uma
isoterma de equilibrio. Essas isotermas podem ser classificadas como linear e nao
lineares.

Para a isoterma linear (equagdo 2.18), a mais simples de todas e bastante apro-
priada para baixas concentragoes do soluto, sua inclinagao é comumente conhecida
como coeficiente de particao - K. Por definicao o Ky é a razao entre a quantidade
de um determinado soluto adsorvida por unidade de massa de solo e a quantidade
de soluto remanescente na solugao. Desta forma, é um parametro importante para
a estimativa do transporte de qualquer soluto ao longo da zona vadosa e da zona
saturada, pois permite a simplificacao da modelagem matematica, a partir do agru-

pamento dos fenémenos de sor¢ao em um tnico valor.

S = K,C (2.18)

onde S ¢ a sorgao [M M|, K4 o coeficiente de partigao |[L3M~!] e C a concentragao
do soluto [M L73].

Brown et al. (2002), Sheppard et al. (2009), COPPE (2006, 2008, 2012),
Naveira-Cotta et al. (2012), Mishra et al. (2011), Elango et al. (2012) e Maity et al.
(2012), determinaram e/ou utilizaram o K,; em estudos de transporte de uranio no
solo, sendo que os valores tipicos encontrados apresentaram grande variabilidade em
funcao do tipo de solo e do pH, conforme previsto pela (EPA, 1999a). Segundo os
dados apresentados por Thibault et al. (1990), os valores de K, para o urénio nos
diferentes tipos de solo sdo: areia 35 mL/g, silte 15 mL/g, argila 1.600 mL/g e
matéria organica 410 mL/g. Baseando-se apenas no pH, a EPA (1999b) estimou os
valores para o K; conforme apresentado na Tabela 2.1.

Embora simples, existem duas limitacoes para o modelo linear de sorcao se-
gundo Fetter (1999): a primeira é que ela nao limita a quantidade de soluto que pode
ser sorvida pelo solo; e a outra, é que uma quantidade insuficiente de dados pode
levar a uma aproximagcao equivocada, ja que o fendmeno de sor¢ao é tipicamente nao

linear (Fetter, 1999), dependendo também da competigao entre as espécies presentes
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Tabela 2.1: Valores do K, do uranio baseados no pH.

K4 (mL/g)
P Minimo Méximo
3 <1 32
4 0,4 5.000
5 25 160.000
6 100 10°
7 63 630.000
8 0,4 250.000
9 <1 7.900
10 <1 5

na fase liquida para a sor¢ao no solo (Mallants et al., 2011).
Diferentes modelos de isotermas nao lineares foram desenvolvidos no passado,
entretanto, os dois modelos mais amplamente utilizados sao os de Freundlich (equa-

¢ao 2.19) e Langmuir (equagao 2.20):

S =K;CN (2.19)
Kb, C

_ LOLY 2.2
1+ K. .C (2.20)

onde N [—] e K |L*N M "] sdo coeficientes empiricos da equagao de Freundlich. K,
¢ o coeficiente da equacgao de Langmuir [L>M | e by, indica a maxima quantidade
de soluto que pode ser adsorvida [M M ~!| (Fernandes et al., 2013).

Da mesma forma que a isoterma linear, o modelo da isoterma de Freundlich
também nao apresenta um limite superior para a sorcao, portanto os seus valores
nao devem ser extrapolados além dos dados observados (Fetter, 1999).

Por outro lado, a isoterma de Langmuir foi desenvolvida baseada nos concei-
tos de que uma superficie solida apresenta uma capacidade finita de sor¢ao, muito
embora seus valores ndo devam também ser extrapolados (Fetter, 1999).

Baseando-se na EPA (1999a), existem cinco métodos para a determinagao do
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Ky, sendo que estes podem ser utilizados para a determinagao das isotermas de
sor¢ao, quais sejam: método de batelada, método de batelada in-situ, método de
coluna, método de modelagem de campo e o método do K,., sendo este tltimo
apropriado para solutos orgéanicos.

O método de batelada é o método mais amplamente utilizado. Neste método,
uma determinada massa M [M] de solo é colocada em contato com uma solugao
aquosa de soluto de volume V' [L3] e concentragao conhecida Cy [M L™3]. A mistura
solo e solugao é entao agitada até que o equilibrio seja alcancado. O tempo neces-
sario para tal pode variar de horas até varios dias. Apos o equilibrio, a mistura é
centrifugada, filtrada e mede-se a concentragdo de equilibrio Cy, [M L™3]. Esse ex-
perimento é repetido com diferentes concentracoes de soluto, a fim de que se possa
construir a isoterma de sorcao.

A massa adsorvida M, [M] é calculada a partir da seguinte equagao 2.21:

M, = (Co — Cup)V (2.21)

Com o valor da massa adsorvida, calcula-se a sorcao S, conforme a equacao

2.22:

S = M,/M (2.22)

e plota-se o gréfico da sorcao versus a concentracao de equilibrio para a obtencao da
isoterma. A partir dos pontos obtidos, verifica-se qual dos modelos de sor¢ao (linear,
Freundlich ou Langmuir) é o que melhor reproduz os valores obtidos no experimento
e, portanto, o mais adequado.

No método de batelada in-situ, uma amostra de solo saturada é retirada di-
retamente do aquifero. A fase aquosa é separada do solo e é feita a medida da
concentracao de equilibrio. Em seguida ¢é feita a medida da concentragao do soluto
na fase solida (EPA, 1999a).

No método de coluna, a solucao aquosa contendo uma concentracao de soluto
conhecida passa através de uma coluna com a amostra de solo, cuja densidade e
porosidade sao conhecidas, e a concentragao do efluente é monitorada em fun¢ao do

tempo. Os dados gerados sao plotados em uma curva de distribuicao de efluente
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(break through curve - BTC), obtendo-se assim, tanto a velocidade do soluto, bem
como a velocidade da agua nos poros do solo. O K, é calculado a partir do fator
de retardamento R, que pode ser definido aproximadamente como a razao entre a
velocidade da agua nos poros e a velocidade do soluto (EPA, 1999a).

O método de modelagem de campo ¢é interativo e as amostras sao retiradas dos
proprios pocos de monitoramento e, a partir desses dados, um modelo de transporte
¢ calibrado. Por outro lado, os parametros hidrogeologicos, meteorolégicos, o termo
fonte, a distancia da fonte ao pogo e a data exata do evento precisam ser conhecidos.

Mecanismos quimicos também levam ao transporte em nao equilibrio. Caso
as reacoes entre o solo e o soluto nao sejam instantaneas, um modelo cinético que
descreva a taxa em que o soluto é sorvido/dessorvido na superficie ¢ mais apropriado.

O modelo de nao equilibrio quimico mais simples considera que a taxa de sor¢ao
é funcao da concentracao de soluto remanescente na solucao e, uma vez sorvido no
solido, o soluto nao pode ser dessorvido. Esta ¢ uma reagao irreversivel e este
processo leva a uma atenuagao do soluto (nao ao retardamento que, por definigao,
é reversivel) (Fetter, 1999). Uma formulagao popular e simples para o modelo de
nao equilibrio quimico surge quando se assume a cinética de uma reagao de primeira

ordem linear (Mallants et al., 2011):

% = ap(K,C — S) (2.23)
onde ay, ¢ um coeficiente cinético de primeira ordem [T71].

Este modelo, também conhecido como modelo de nao equilibrio de um sitio
de sor¢ao, nao é capaz de prever com exatidao condi¢oes de campo e laboratoriais.
Logo, o conceito do modelo de um sitio foi estendido ao conceito de dois sitios de
sor¢ao. Neste modelo, em uma parte dos sitios ocorrem as reagoes instantaneas (tipo
1: equilibrio), enquanto que na outra parte as reagdes dependem do tempo (tipo 2:

cinético). Assumindo a sor¢ao linear, o modelo de transporte de dois sitios é dado

por van Genuchten e Wagenet (1989):

ot 0z oD 0z

0z

A fpKa+0)C _ 0 ( 30) _eC) (2.24)
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0S5k
ot
onde f ¢ a fragao de sitios de sor¢ao em equilibrio [—[; ¢. [ML3T ] e ¢y, [MM T

= ai[(1 = f)KqC — Si] — o (2.25)

sao reacoes nas fases de equilibrio e de nao equilibrio, respectivamente, e o indice k
refere-se a cinética (tipo 2) dos sitios de sorgao. Quando f = 0, o modelo de sorgao
de dois sitios reduz-se a um modelo de um sitio de sorgao totalmente cinético (ou
seja, quando apenas o tipo 2 esté presente). No entanto, se f = 1, o modelo de dois
sitios reduz-se ao modelo de sor¢ao de equilibrio para as quais somente os sitios de

tipo 1 estao presentes.

2.4 O Cbdigo HYDRUS

O HYDRUS-2D/3D (Simiinek e van Genuchten, 2008, Simtinek et al., 2011)
é um coédigo computacional para simular o escoamento bi e tridimensional de calor
e de agua em meios variavelmente saturados, além do transporte de solutos. Ele
resolve numericamente através de elementos finitos (método de Galerkin) a equagao
de Richards para escoamentos em meios nao saturados, parcialmente saturados e
saturados, além das equagoes de convecgao-dispersao para o transporte de soluto
e calor, onde sao consideradas tanto a conduc¢ao quanto a convecg¢ao, juntamente
com a agua em movimento. Adicionalmente, a equagao para o escoamento de dgua
possui um termo de perda de massa para incorporar a retirada de agua do sistema,
como, por exemplo, pelas raizes das plantas.

O programa pode simular o transporte através dos modelos de nao equilibrio
fisico (modelo de dupla porosidade ou dupla permeabilidade com troca de soluto
entre as regioes moveis e estagnadas), inclui as provisoes para as reagoes nao lineares
e de nao equilibrio entre as fases solida e liquida, reagoes lineares e de equilibrio
entre as fases gasosa e liquida, producao de ordem zero, reacoes de degradagao de
segunda e primeira ordens, além da possibilidade de modelar solos nao uniformes e
escoamentos nas diregoes vertical, horizontal ou inclinada.

Sua aplicabilidade inclui estudos para a estimativa dos parametros fisicos do

solo, conforme discutido no trabalho de Simunek et al. (2012), podendo ser verificado
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no trabalho realizado por Nakhaei e Simunek (2013), que utilizaram o HYDRUS-
2D /3D para estimar os parametros da equagao de van Genuchten para solos nao
saturados, além de parametros de condutividade térmica através da solugao do pro-
blema inverso, a partir dos dados de infiltragao e temperaturas observadas durante
um ensaio no campo. Diversos autores, entre eles Caldwell et al. (2012), Inoue et al.
(2000), Mertens et al. (2006), Vrugt et al. (2008), também utilizaram a modelagem
inversa com o0 HYDRUS para determinar as propriedades hidraulicas de solos.
Adicionalmente, o c6digo é utilizado na avaliacao de interacoes entre aquiferos
e corpos d’agua, bem como na avaliacao de impactos de plumas de contaminacgao

diversas.

2.5 Estudos de Modelagem da Migracao de Radio-
nuclideos na URA para Avaliacao de Impactos

A COPPE (2006) e Naveira-Cotta et al. (2012) efetuaram o estudo de dispersao
de rejeitos radioativos no solo da regiao da URA onde estao localizadas as células dos
ponds (tanques para depdsito de rejeitos liquidos tratados), com o intuito de avaliar
o impacto radiol6gico ambiental da migracao dos contaminantes 14 armazenados.

Neste trabalho, foi utilizada a Técnica da Transformada Integral Generalizada
(GITT) para a solucao hibrida numérico-analitica das equagoes de convecgao-difusao
para a cadeia radioativa do uranio (U-238, U-234, Th-230, Ra-226 e¢ Pb-210) em
solos saturados e/ou nao saturados finitos. O codigo, construido na plataforma
Mathematica 5.2 (Wolfram, 2003), empregou a formulagao unidimensional transi-
ente utilizando GITT para a solugao que, segundo apresentado no estudo, é uma
das técnicas recomendadas pela Agéncia Internacional de Energia Atomica para a
avaliacao de impactos ambientais em repositorios de rejeitos radioativos.

Foram analisados trés modelos, sendo desconsiderada a presenca da geomem-
brana que envolve o pond e da camada de argila compactada imediatamente abaixo
da geomembrana, a fim de que os estudos fossem mais conservativos para as hipo-
teses de contaminacao.

No primeiro modelo, foi considerada a infiltracao vertical no solo residual
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abaixo do pond, primeiramente de forma simplificada, considerando-se o solo sa-
turado, com a recarga anual estimada através da soma da precipitagao média com
o volume de rejeito liquido armazenado no local. Em seguida, considerou-se a in-
filtracao em solo residual nao saturado, com teor de umidade estimado pelo co6digo
HYDRUS-1D (Siminek et al., 2005). Em ambos os cenarios, o dominio de simulagao
é considerado desde a superficie até atingir o topo rochoso.

O segundo modelo considerou a auséncia da camada de solo residual, estando
o pond posicionado diretamente sobre o aquifero granular horizontal de inclinagao
suave, permanentemente saturado, limitado pelo topo rochoso, sendo a recarga es-
timada pelo gradiente hidraulico.

O terceiro modelo conjugou a camada vertical de solo nao saturado imediata-
mente abaixo do pond e o aquifero granular horizontal (suposto permanentemente
saturado), tendo as condigbes de recargas vertical e horizontal dadas, respectiva-
mente, pelo balango hidrico e pelo gradiente hidraulico e condutividade hidraulica
da camada. Neste modelo existe uma regiao de mistura onde a infiltracao vertical e
o aquifero se comunicam, modelado a partir de uma profundidade de penetracao.

Esses trés modelos foram avaliados variando-se a saturacao e a espessura das
camadas do solo residual e do aquifero logo abaixo do pond, levando a oito casos

distintos para a avaliacao de quatro cenarios de quantificacao de dose:

e Cenario Operacional - CENO, onde supoe-se que a adgua é retirada do aquifero
exatamente abaixo do aterro para a ingestao. Considerando somente precipi-
tagdo (sem evapotranspiragao), a dose maxima encontra-se em torno de 4.000

anos, com valor de 0,28 mSv/ano, inferior ao limite adotado de 1 mSv/ano;

e Cenério de Lixiviagao - CEN1, que corresponde ao uso de dgua contaminada
decorrente da lixiviacao dos rejeitos dispostos apds migragao dos radionucli-
deos através do solo nao saturado e aquifero. Considerando somente a preci-
pitagdo, o valor da dose maxima é em torno de 0,07 mSwv/ano, bem inferior

ao limite de 1 mSv/ano;

e Cenério de Intrusao - Moradia - CEN2, onde supoe-se a instalacao de pequena

propriedade rural com construgao de residéncia no local. A dose total decai
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rapidamente do seu valor inicial de 1,42 mSv/ano, mas um periodo de controle
institucional se faz necessario para evitar a intrusao humana ao depoésito de
rejeitos, uma vez que o valor da dose é superior ao limite de 1 m.Sv/ano nos

anos iniciais apos o fechamento do deposito;

e Cenério de Intrusao - Construgao de Rodovia - CEN3, o depdsito é acessado e
o rejeito ¢ trazido para a superficie. O valor da dose total é menor que 0,016

mSv/ano em todo o tempo, inferior ao limite de 1 mSv/ano.

Um novo estudo foi feito pela COPPE em 2008 (COPPE, 2008), desta vez para
investigar a migragao dos radionuclideos uranio (U), radio (Ra), torio (Th) e chumbo
(Pb) das pilhas de minério lixiviado e estéril da URA. Neste trabalho foram feitas as
estimativas do termo-fonte (inventéario radiolégico das pilhas de minério lixiviado e
rocha estéril) e a simulagao do escoamento e transporte na pilha de minério lixiviado
seguido da diluicao na pré-bacia, infiltracao no solo vertical abaixo da pré-bacia e
mistura da infiltracao vertical na zona vadosa com o aquifero granular, migrando ao
longo do aquifero até o Riacho das Vacas.

Novamente a técnica GITT foi empregada para a solugao das equagoes de
Richards na infiltragao vertical e de transporte de radionuclideos no solo nao satu-
rado, por meio do modelo de nao equilibrio fisico também construido na plataforma
Mathematica (Wolfram, 2003). Os parametros utilizados no modelo foram obtidos
por ensaios de batelada e de coluna, medidas experimentais dos pocgos e, na falta
destes, dados de literatura.

As premissas para a concep¢ao do modelo para a anélise da migragao dos con-
taminantes radioativos a partir da infiltracao pluvial nas pilhas de minério lixiviado

foram as seguintes:

e A ultima lavagem das pilhas (a terceira) no pétio da usina estabelece as con-

digoes iniciais dos contaminantes dissolvidos.

e A drenagem da pilha é feita a partir dos drenos de fundo, onde os vales originais
funcionam como o caminho natural das aguas infiltradas em conjuncao com a

caracteristica drenante do estéril rochoso empregado em sua construgao.
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e O termo-fonte para a contaminacao por radionuclideos da cadeia do uranio
provém da percolagao das aguas pluviais (balango hidrico por meio do codigo
HYDRUS 1D (Simunek et al., 2005)), através da pilha de minério lixiviado,
ocorrendo os processos de dessorcao e dissolugao de contaminantes, aumen-
tando as concentragoes até a base da pilha e, a seguir, a diluicao desse efluente
ao encontrar o restante das aguas percoladas através das camadas de estéril,

que também sao captadas na pré-bacia.

e A partir da pré-bacia ocorre a infiltragao vertical em zona nao saturada (solo
de transigao), até o encontro com o aquifero granular sobre o topo rochoso, em
solo de rocha alterada. Apos a aplicagao do modelo de mistura da infiltragao
vertical com o aquifero granular, ocorre a migracao no sentido do gradiente
hidraulico (horizontal) até o Riacho das Vacas, conforme o modelo adotado na

analise dos ponds.

A partir do modelo foram avaliados cinco casos, sendo que o ultimo avaliou
as incertezas das condigoes iniciais dos outros radionuclideos que nao o uranio. O
caso 1 fez uso do balango hidrico e da hipdtese conservativa de modelo de equilibrio
fisico para o transporte apenas no minério lixiviado, ou seja, a hipotese de nao se
ter caminhos preferenciais para a migracao do contaminante na pilha, mas levou em
conta os caminhos preferenciais nas camadas vertical e horizontal de solo.

A situacao de equilibrio fisico para as trés camadas, minério lixiviado, solo de
transicao e aquifero granular foi feita no caso 2, visando analisar a importancia de se
considerar os caminhos preferenciais na simulacao da migragao dos contaminantes
ao longo do aquifero. O caso 3 difere do caso 1 apenas pela infiltragao considerada,
j& que o primeiro caso considerou o balanc¢o hidrico da regiao enquanto que o ter-
ceiro considera a precipitacao anual menos o runof f de 20%. O caso 4 analisa a
importancia dos modelos com ou sem caminhos preferenciais, como no caso 2, com
os dados referentes ao caso 3.

No caso 5, que foi uma variante do caso 2, utilizou-se, como condigao inicial
para a simulagao, o valor médio de concentracao do Ra para a terceira dgua de

lavagem de pilha de lixiviagao disponibilizado no documento de licenciamento da
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unidade, diferentemente dos casos de 1 a 4 que consideraram todos os radionuclideos
com concentracao inicial nula, com exce¢ao do uranio.

Como resultado, foi observado que os modelos que assumiram apenas o equili-
brio fisico (casos 2 e 4) tém um atraso significativo na chegada da frente de contami-
nacgao se comparado aos casos 3 e 4 que consideraram caminhos preferenciais. O caso
1 apresentou concentragdo maxima de urénio, 34,6 Bg/L, em cerca de 4.000 anos
enquanto que o caso 3 a maxima de uranio foi 33,4 Bq/L, em cerca de 2.900 anos.
Ja no caso 2 a maxima concentra¢ao de urénio foi 24,3 Bq/L, no tempo de 5.700
anos e no caso 4, 22,9 Bq/L para um tempo de 4.200 anos. No caso 5 constatou-se
a importancia de serem inseridos os valores iniciais para os outros radionuclideos da
cadeia de decaimento do urénio, pois o decaimento do radio em chumbo na faixa
de tempo considerada na analise promoveu atividades ainda maiores do chumbo,
ultrapassando, em um dado momento, a atividade do uranio.

Em 2012, a COPPE estudou o transporte de material radioativo na plataforma
da usina da URA, com o objetivo de avaliar o impacto radiologico advindo das
atividades 14 desenvolvidas. Para a analise, estimaram o termo fonte, estudaram as
caracteristicas da hidrogeologia, pedologia, hidrologia e propriedades fisicas do solo
e do aquifero granular.

A partir desses dados, foi criado um modelo bidimensional que vai desde o
final do péatio de lixiviacao, passando pelos tanques de armazenamento de licor,
baseado nas informagoes obtidas através dos pocos de monitoracao, de sondagens
geotécnicas e de niveis de 4gua na subsuperficie. O declive médio considerado para o
contorno da plataforma foi de dois por cento (2%) e a inclinagao (slope) aumentando
gradativamente para fora dessa area.

As simulagoes de fluxo de 4gua de subsuperficie e transporte de cloreto e uranio
foram feitas por meio do codigo HYDRUS-2D /3D (Siminek et al., 2011), baseadas
na equacao geral de Richards para o fluxo e na equagao de advecgao-dispersao para
o transporte do soluto em um meio variavelmente saturado bidimensional.

Utilizando o modelo de equilibrio no transporte dos solutos na regiao, verificou-
se que o cloreto move-se relativamente rapido para fora da area de plataforma, tendo

a maior parte dele se deslocado para fora do dominio da simula¢gao num periodo de

29



15 anos, restando ainda uma porgao no solo da regiao imediatamente abaixo dos
tanques. Ja o transporte do uranio, utilizando a condi¢ao de equilibrio, mostrou um
comportamento contrario ao do cloreto, movendo-se muito lentamente na regiao,
permanecendo na zona nao saturada abaixo dos tanques, com pouco movimento em
direcao a zona do aquifero granular.

Em seguida, foi simulada a condicao de nao equilibrio, predizendo tanto as
concentragoes moveis quanto as estagnadas, nas regioes com liquido nos macroporos
ou sistema de fraturas na subsuperficie que possuam fluxo preferencial. Na simulagao
com o modelo de nao equilibrio, observou-se maior transporte de uranio para fora
da area abaixo dos tanques se comparado ao modelo de equilibrio, contudo, uma
parte significativa do uranio também permaneceu na zona nao saturada abaixo dos

tanques.
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Capitulo 3

Formulacao do Problema

3.1 Problema Fisico

Sabe-se que na mineracao e no beneficiamento do urénio, o meio ambiente pode
ser impactado de diferentes formas. No solo, o processo de lixiviagao em pilhas e o
armazenamento de solugoes contendo uranio representam as principais vias para a
dispersao de radionuclideos.

A area da plataforma da URA abriga diferentes tanques devidamente imperme-
abilizados com geomembranas de PEAD, onde sdo armazenadas diferentes solugoes
entre as quais o licor de uranio. Contudo, a perda de estanqueidade nessas geomem-
branas pode levar a liberacao de material radioativo no solo, causando impactos
imediatos ou nao, que dependem, dentre outros, das caracteristicas do local e da
magnitude do termo fonte.

Nesse sentido, a avaliagao de cenarios de contaminacao torna-se uma ferra-
menta essencial no processo de licenciamento, atuando tanto na previsao de impac-
tos, bem como na implantacao de medidas mitigadoras e de remediacao. Portanto, o
problema aqui tratado consiste no estudo, em médio prazo, do transporte do uranio
no solo da plataforma da URA, a partir de um vazamento hipotético do tanque de
armazenamento do licor oriundo da primeira lavagem do minério.

O vazamento tem origem na ruptura da geomembrana no fundo do tanque "A",
estando este ponto submetido a uma pressao de 400 ¢m de liquido, que é a altura

alcancada pelo licor no tanque. A ruptura possui 7,5 m de extensao e estima-se uma
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taxa de infiltracao de 10 em/dia.

Considerou-se um modelo bidimensional, a partir de um corte transversal na
area da plataforma. No sentido horizontal este corte tem inicio no patio de lixivia-
¢ao, passando pelos tanques "A"e "B", conforme indicado na Figura 3.1, seguindo
de forma aproximada a dire¢ao do fluxo de agua do aquifero indicado tanto pelo es-
tudo hidrogeologico da unidade, como também pelo estudo elaborado pela COPPE
(2012). No sentido vertical foi considerado o perfil de solo até alcangar o aquifero

fissural.
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Figura 3.1: Vista superior da plataforma com a ilustracao do corte realizado para a

modelagem.

De acordo com a orientacao do corte da Figura 3.1, as dimensoes utilizadas no

contorno da area da plataforma sao apresentadas na Figura 3.2. O fundo do tanque
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"A"mede 46 m, tendo a parte superior 61 m. O fundo do tanque "B"mede 71 m e
sua parte superior possui 88 m de comprimento, enquanto que as profundidades sao
4,70 m e 5,60 m, respectivamente. A lateral esquerda do contorno possui 29 m de
altura e a lateral direita 17 m. Ja a parte inferior do contorno possui, ao longo da

diregao vertical, 320 m de comprimento.
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Figura 3.2: Corte da plataforma com as dimensoes externas.

Foi considerado um declive médio do terreno de 2 graus e este terreno, con-
forme os estudos de licenciamento do empreendimento, apresenta em seu perfil ver-
tical quatro estratos de solo sobrepostos, quais sejam: solo coluvionar na superficie,
solo de transi¢ao na subsuperficie, aquifero granular e aquifero fissural. Destaca-se
que a espessura das camadas de solo baseia-se nas informagoes dos pogos de monito-
ramento, além das sondagens geotécnicas e niveis de agua na subsuperficie, quando
disponiveis (COPPE, 2012).

Adicionalmente, para a construcao do modelo, foram levados em consideracao

0s seguintes aspectos:

e 0 solo da plataforma é um meio isotrépico;

e a superficie do perfil encontra-se sujeita as variacoes climaticas de precipitacao

33



e de evaporagao;

e cxiste a possibilidade de runof f, caso a precipitagao tenha intensidade maior
que a capacidade de infiltragdo no solo (no caso do calculo da taxa de recarga

do aquifero);

e 0s tanques sdo impermeabilizados por uma geomembrana de PEAD e depois

do acidente o tanque é reparado e nao ha mais infiltragao sob ele;
e nao existe vegetacao na area da plataforma;
e foi usado o modelo de dupla porosidade para o transporte;
e 0 vazamento do tanque de licor (termo fonte) tera duragao de 120 dias;

e sera avaliado o transporte por um periodo de 30 anos.

3.2 Caracteristicas do local

Nesta secao serao apresentadas as caracteristicas geologicas da érea do em-
preendimento. Todo o contetido baseia-se nas informagoes contidas nos estudos de
licenciamento elaborados para implantagao e funcionamento da unidade, ou seja,
em documentos tais como o Estudo Hidrogeologico elaborado pela GEOSERVICE
(2004) e o Estudo de Impacto Ambiental - EIA (PLANARQ), 1997), que contém,
dentre outros, o detalhamento referente ao meio fisico. Estas informagoes sao fun-

damentais para a melhor visao e compreensao da area em estudo.

3.2.1 Aspectos geotécnicos

Segundo os dados apresentados no EIA (PLANARQ), 1997), a estrutura geolo-
gica da regiao é composta basicamente por rochas metamorficas de origem vulcano-
sedimentar, albititos, migmatitos e outras rochas granitoides as quais estao associ-
adas as mineralizacoes de uranio da Provincia Uranifera Lagoa Real. Observa-se
na area do empreendimento a ocorréncia de trés dominios geoldgicos-geotécnicos

proprios:
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e 0 dominio associado aos depositos de cobertura detrito-residuais, onde predo-
minam areias ou areias argilosas, englobando proporgoes variaveis de argila e
silte, e localmente nas partes basais ou préximo as encostas, podendo ocorrer

fragmentos de rocha;

e 0 dominio associado aos terrenos graniticos-gnaissicos do Complexo Lagoa
Real, com litologia representada por granitdides e alcali-gnaisses. A agao do
intemperismo sobre os diferentes litotipos deste dominio promoveu o desenvol-
vimento de um perfil de alteragao tipico, onde sao individualizados os horizon-
tes correspondentes aos solos residuais (e transportados) e ao macigo rochoso

21Nnalss1Co;

e 0 dominio associado aos depositos aluvionares, formando terragos ou aluvioes
que se estendem ao longo das drenagens, lagoas e planicies de inundacao que
cortam a area. Sua composi¢ao é predominantemente arenosa com proporgoes
variaveis de silte, argila e matéria organica, podendo ser encontrados na base,

horizontes cascalhosos.

Associados a esses dominios geologicos estao os dominios hidrogeologicos, ou
sistemas de aquiferos, quais sejam: o Dominio A, associado as coberturas detriticas;
o Dominio B, associado as rochas granito-gnaissicas e migmatiticas do Complexo
Lagoa Real; e o Dominio C, associado aos terrenos aliivio-coluvionares.

Quanto a porosidade, esses trés dominios podem ser separados em dois grupos:

e Aquifero granular: aquifero no qual a dgua subterranea percola por entre os
poros do material sedimentar (porosidade primaria). Os dominios A e C sao

aquiferos granulares.

e Aquifero fissural: aquifero no qual a agua percola através das fraturas, falhas,
foliag@o ou fissuras da rocha (porosidade secundaria). O dominio B representa

um aquifero fissural.
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Dominio A - Coberturas Dentriticas

Este dominio hidrogeolégico ocupa, dentro dos limites da area do empreen-
dimento, uma area de 25,6 km? (27,1% da superficie estudada). Possui geometria
tabular, aproximadamente horizontal, podendo atingir espessuras superiores a 50
metros. Devido & auséncia de investigacoes geologicas, hidrogeologicas ou geotéc-
nicas neste dominio, nao ha informacoes sobre a espessura média da camada ou
medigoes de nivel d’agua.

A recarga deste aquifero se dé através da infiltragao de parte da 4gua da chuva
e a descarga, pela infiltracao da agua nele contida nos aquiferos sotopostos, pela
evapotranspiragao e pela descarga nos rios da area (fluxo de base).

Os valores médios dos parametros hidrodinamicos deste aquifero foram esti-
mados através de ensaios laboratoriais, cujos resultados obtidos foram os seguintes:
condutividade hidraulica igual a 1,75x107% m/s, estimado com base em litologias
semelhantes; porosidade total igual a 29,28% e porosidade efetiva igual a 3,13% (en-

saios realizados em solos do tipo latossolo e podzoélico, predominantes no dominio

A).

Dominio B - Complexo Lagoa Real

E o principal sistema hidrogeolégico, pois ocorre em grande parte da area do
empreendimento. Geralmente encontra-se coberto por uma camada de solo ou de
rocha intemperizada. Este dominio foi subdividido em dois dominios distintos: o

B1, formado pelas rochas gnaissicas, e o B2, relacionado as intrusivas plutonicas.
e O Dominio B1:

Sao rochas foliadas de medianamente a muito fraturadas, principalmente quando
proximo a superficie. Este dominio hidrogeologico prevalece dentro da area de es-
tudo ocupando, em subsuperficie, uma area estimada de 62,93 km? (66,6% da sub-
superficie estudada). As rochas deste dominio estdo encobertas por uma camada de
sedimentos coluviais e aluviais (dominio C). A espessura das rochas deste dominio é

indeterminada, e estimada em centenas de metros. Sondagens de explora¢ao mine-
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ral, na area da cava, indicam a presenca dos gnaisses até a cota 700 metros, a mais
de 150 metros de profundidade.

Os valores dos parametros hidrodinamicos do aquifero foram extraidos dos
testes de aquifero, obtendo: condutividade hidraulica igual a 1,56x107% m/s, trans-
missividade igual a 9,95x107° m?/s e coeficiente de armazenamento 1,5x1072 (IPT
apud PLANARQ), 1983).

A recarga deste sistema aquifero se dé pela infiltracao de parte da agua da
chuva e a descarga pela evapotranspiracao e pela descarga deste nas drenagens
da area. Possui carater fissural e anisotropico. O fluxo das aguas subterraneas
nesta unidade depende da conexao, densidade, extensao e aberturas das estruturas

geologicas.
e Dominio B2:

E constituido pelas rochas igneas graniticas do Complexo Lagoa Real. Essas
rochas estao geralmente pouco foliadas e pouco a medianamente fraturadas. Este
dominio hidrogeoldégico ocupa, na subsuperficie, uma area estimada de 21,57 km?
(33,4% da subsuperficie estudada). As rochas deste dominio estdo encobertas por
uma camada de sedimentos coluviais e aluviais (dominio C) e estao distribuidas
principalmente a noroeste, a nordeste e ao centro da area do empreendimento. A
espessura das rochas deste dominio é indeterminada e estimada em centenas de
metros.

Os valores dos parametros hidrodinamicos do aquifero foram extraidos dos tes-
tes de aquifero, obtendo: condutividade hidraulica igual a 7,04x10~7 m/s e trans-
missividade igual a 3,28x107° m?/s.

O fluxo das aguas subterraneas se da das areas de maior potencial hidraulico
para as areas de menor potencial hidraulico, segundo as diregoes preferenciais de
fluxo NE e NW. A recarga deste sistema se dé através da infiltragdo de parte da
precipitacao e a descarga pela evapotranspiracao, pelo fluxo de base e também pela
extracao de agua subterranea em pogos (tubulares) de abastecimento, que representa

um tipo de descarga artificial.
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Dominio C - Coluvioes e Aluvioes

Constituido pelo solo de alteracao das rochas do Complexo Lagoa Real, que
se distribuem por toda a area (exceto na porgao a oeste, onde ocorre o dominio A)
e pelos aluvioes que se distribuem nas calhas dos rios, principalmente dos riachos
Fundo, Engenho, Vacas e Mangabeira.

Tem o formato de uma camada irregular, que recobre as rochas do Complexo
Lagoa Real, exceto nas areas de afloramento destas, e nas areas de afloramento
do dominio A. Ocupa uma &rea de aproximadamente 68,0 km? (72,0% da é&rea
superficial), possuindo espessura média de 6,9 m sendo que a espessura maxima
observada foi de 24 m.

Os valores médios dos parametros hidrodinamicos deste aquifero foram obtidos
através de ensaios in-situ e ex-situ. Os valores médios obtidos sao: condutividade
hidraulica igual 1,76x107% m /s, porosidade total igual a 28,45% e porosidade efetiva
igual a 5,23%.

A recarga se da pela infiltracao de parte das aguas pluviais e pela infiltracao
das aguas fluviais nas épocas de cheia. Também ha a contribuicao pela agua dos
outros aquiferos, que fluem para os rios devido ao fluxo de base. A descarga, da
mesma maneira que nos outros aquiferos, se da através da evapotranspiracao, pela
infiltracao da agua nos aquiferos subjacentes e pelo fluxo de base e pela descarga

artificial, através da extragao de dgua por pogos rasos e cacimbas.

3.2.2 Solos

Os solos na area do empreendimento apresentam poucas variagoes devido a re-
lativa uniformidade do material de origem, do clima, do relevo e, consequentemente,
da acao biologica. Destacam-se as seguintes classes de solo: Latossolo Vermelho
Amarelo, Podzoélico Vermelho Amarelo, Podzolico Acinzentado, Cambissolos e Solos
Hidromorficos.

O latossolo vermelho amarelo compreende solos profundos ou muito profundos,
textura muito argilosa, argilosa e média, saturacao de bases baixa a extremamente

baixa tendo percentagens entre 2 a 45% na maioria dos solos. Apresentam hori-
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zonte A' normalmente moderados (20 a 30 ¢m) e horizonte B* de cores amarelo-
avermelhado a vermelho amarelado.

Ja o podzolico vermelho amarelo compreende solos com horizonte B textural®
(Bt) nao hidromorficos. Possuem perfis bem diferenciados, usualmente com transi-
¢oes claras ou abruptas do horizonte A para o B, sendo pouco frequente a transigao
gradual. Sao normalmente profundos, tendo sequéncia de horizontes A, Bt e C.
Apresentam horizonte A normalmente moderados (20 a 40 ¢m), de textura arenosa,
média e argilosa; horizonte B espesso (1 a 2 m) e de carater textural, com textura
argilosa a média e cores vermelho amarelado a amarelo-avermelhado.

O solo podzodlico acinzentado compreende solos com horizonte Bt, nao hidro-
morficos de coloragao acinzentado, argila de atividade baixa, geralmente com textura
no horizonte A e argilosa no horizonte Bt.

Os cambissolos sao solos de textura média, argilosa ou muito argilosa, rasos a
moderadamente profundos. O horizonte A é normalmente moderado, de espessura
entre 10 e 25 ¢m, e cor amarelo-avermelhado a vermelho amarelado. O horizonte
B ¢ pouco espesso a espesso (30 a 80 cm), textural, e segue-se um horizonte C* de
alteracao de rochas graniticas e gnaissicas.

Os solos hidromérficos compreendem solos minerais, hidromoérficos, cuja ca-
racteristica ¢ a presenca o horizonte glei®, de cor cinzenta, & no maximo 50 cm
da superficie. Na regiao do empreendimento sao medianamente profundos, mal a
muito mal drenados, que ocorrem nas calhas dos principais cursos d’agua da area.

Sao desenvolvidos a partir de sedimentos recentes.

!Camada de solo mineral superficial adjacente & camada organica.
2Camada de solo mineral subjacente ao horizonte A.
30 horizonte B textural ¢ um horizonte mineral subsuperficial com textura franco arenosa ou

mais fina, onde houve incremento de argila (Embrapa, 2006).
4Camada mineral com material ndo consolidado.
5Segundo a Embrapa (2006), o horizonte glei ¢ um horizonte mineral subsuperficial ou even-

tualmente superficial, com espessura em torno de 15 ¢m ou mais, caracterizado por reducao de
ferro e a prevaléncia de seu estado reduzido, no todo ou em parte, devido principalmente a agua

estagnada.
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3.2.3 Clima

A Unidade de Concentrado de Uranio esta localizada na regiao semiarida nor-
destina, caracterizada pelo clima seco e quente (verdes quentes e invernos frescos a
quentes) com esta¢ao chuvosa concentrada no verdo e no outono, sendo a estagao
seca no inverno, apresentando umidade do ar média anual de 69%.

Nota-se que, normalmente, o ano hidrolégico na regiao comega em novembro
e o periodo seco de cada ano se estende desde maio até outubro. Neste contexto
destaca-se a importancia do periodo chuvoso, ja que a infiltragao direta de agua de
chuvas no solo, facilitada pela presenca da topografia plana, é a principal forma de
recarga do sistema de aquiferos apresentados anteriormente.

A partir da série historica dos dados de monitoracao coletados na estacao
meteoroldgica existente na URA, verifica-se que as médias de temperaturas maxima
e minima oscilam entre 27°C e 17°C, com picos de méaximo proximos a 38°C e de
minimos em torno de 11°C'. Desses valores, as maximas temperaturas tém ocorrido
sempre no periodo de primavera-verao, entre os meses de outubro a abril, coincidindo
praticamente com o periodo chuvoso. Por outro lado, as temperaturas minimas

ocorrem no inverno, nos meses entre junho a agosto, no periodo de seca.

3.3 Modelagem do Problema

O transporte do uranio e de qualquer outra substancia através do solo é go-
vernado por equagoes que regem o movimento do fluido (solucdo liquida presente
no solo) e a transferéncia de massa entre a fase liquida (substancias dissolvidas pre-
sentes) e a fase solida (particulas de solo). A combinac@o dessas equagoes fornece
os subsidios para a modelagem dos fenémenos de transporte nas zonas saturadas e
nao saturadas do solo.

As simulagoes do fluxo de dgua usando o HYDRUS-2D/3D baseiam-se na
equacao geral de Richards para sistemas bidimensionais, apresentada pela equacao

3.1:
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00) _ 0 [pea (O Y] gnyeij =
ot O {KKU (axj + 1)} ¢(h);i,j=1,2 (3.1)

conforme mencionado anteriormente, 6 ¢ o teor de umidade volumétrica [L3L73]; x;
representa as coordenadas espaciais (i = 1, 2) [L]; h é a carga de pressao hidraulica
[L]; ¢ o termo de geracao ou perda de massa [L3L3T~1; Kf} representa os compo-
nentes do tensor de condutividade hidraulica [—] e K é a fungao da condutividade

hidraulica nao saturada [LT '] dada pela equagao 3.2:
K<h7'r7y) = Ks($,y)Kr<h7I,y) (32)

sendo K, a condutividade hidraulica relativa (0 < K, < 1) [—| e K, a condutividade
hidraulica saturada [LT!].

Esta equacao diferencial governa o movimento da agua no solo em saturagoes
variadas. Considerando-se o meio (solo) como isotropico, o tensor de condutividade
hidraulica torna-se diagonal e os termos K, e K, no sistema bidimensional tornam-
se iguais a condutividade hidraulica nao saturada (Siminek et al., 2011).

Em escoamentos na zona vadosa, tanto a condutividade hidraulica, K, como
o teor de umidade volumétrica, #, sao funcao da carga de pressao hidréaulica, h.
Logo, verifica-se que esta equagao apresenta um carater fortemente nao linear e,
dependendo da natureza do problema, métodos analiticos ou numéricos podem ser
utilizados, porém poucas solugoes analiticas podem ser geradas (Mallants et al.,
2011).

Para os parametros K e 6, as expressoes mais comumente utilizadas sao as de

van Genuchten (1980):

0, — 0,
OR) =0, + o (3.3)
K(S) = K8 [1— (1= 52" (3.4)

onde 6, e 6, sao, respectivamente, os teores de umidade volumétrica residual e
saturada; o [L7Y, n [—], m [~] e [ [~]| sdo parametros empiricos (de forma) das

curvas de retengao e de condutividade (van Genuchten, 1980), sendo m =1 —1/n
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en > 1. O valor do parametro conectividade dos poros [ é fixado em 0,5 (van

Genuchten, 1980). S, ¢ a saturagao efetiva [L2L ™3] e é definida como:

0—0,
05 — 0,

J& o transporte de solutos através do solo é funcao do escoamento da agua em

S. = (3.5)

sua matriz porosa, do gradiente de concentracao e das caracteristicas quimicas do
soluto em interagao com os componentes solidos da matriz (Batalha, 2011), sendo o
transporte bidimensional de substancias nao volateis descrito pela seguinte equacao
de advecgao-dispersao (ADE):

9(ORC) 0 aC . 9(q:C)

ot :a_xi(w”axj)_ o;

onde C' [M L3] representa a concentragao do soluto (urénio); ¢; ¢ o fluxo de 4dgua

1,5 =1,2 (3.6)

[LT™']; D;; é o tensor de dispersao [L*T '] e R ¢ o fator de retardamento |—], dado
pela equagao 2.7.

O tensor de dispersao é descrito em termos das dispersividades longitudinal
(Dp) e transversal (D), de acordo com a equagao 3.7 (Bear, 1972), onde a dispersi-
vidade longitudinal é fungao da escala, ou seja, quanto maior a distancia percorrida
pelo soluto, maior serd a Dj, sendo ela da ordem de dez vezes a dispersividade

transversal.

lq| (D + Dr) g4
e e T

conforme mencionado, Dy é o coeficiente de difusao molecular do soluto em agua

+ Dy&0;; (3.7)

[L2*TY]; 6;; é o delta de Kronecker (§;; = 1,sei=jedy; =0,8ei # j)eléo
fator de tortuosidade para meio poroso |—|, dado pelo modelo de Millington e Quirk

(1961) (Simunek et al., 2005):

97/3
£(0) = 7

De forma simplificada, a sorcao S, termo presente no fator de retardamento

(3.8)

R (equagao 2.7), é o resultado dos processos de adsorgao, sor¢do quimica, troca

cationica e exclus@o anionica (Fetter, 1999). Neste trabalho, obteve-se a medida da
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sor¢ao do uranio experimentalmente (ensaio de batelada), através da determinacao
da quantidade de uranio retida no solo da plataforma pelos processos acima menci-
onados, sendo esta quantidade funcao, dentre outros, da concentracao do uranio.

Devido as caracteristicas dos macroporos e fraturas tanto do solo como dos
aquiferos da regiao, onde certamente ocorre a formacao de fluxos preferenciais na
subsuperficie (COPPE, 2012), sera analisado o modelo de nao equilibrio fisico tam-
bém conhecido como o modelo de dupla porosidade dgua movel-imovel (MIM), que
envolve a troca de soluto entre as regides moveis (mo) e estagnadas (im) do fluido.
O modelo ¢é essencialmente o mesmo discutido na secao 2.2, entretanto, agora para
sistemas bidimensionais.

Para isoterma linear de sor¢ao, este modelo de transporte é descrito conforme
o proposto no trabalho de van Genuchten e Wierenga (1976), que em um sistema

bidimensional assume a seguinte forma (Gérdenés et al., 2006):

— Gmo — I's (3.9)

80771007710 afpb‘smo o a aCmo aQiCmo
or o axi<9mﬂl) >

Oz, g 85(,’]' ZT;
00, C; 4 8(1 - f)pbsim
ot ot

onde C,,, e C;,, representam, respectivamente, a concentracao do liquido nos ma-

= —Qim + 15 (3.10)

croporos (dgua movel) e na matriz (dgua imoével) [ML73]; S, € Sin representam,
respectivamente, a sor¢ao nas regioes moveis e estagnadas [MM™'; f define as
fragoes dos sitios de sor¢ao em contato a Agua movel [—]; dmo € i 0s termos de
geracao ou perda de massa nas regioes moveis e estagnadas [L*L2T1| e 'y a taxa
de transferéncia de massa entre as duas regioes [M L=3T~!|, proporcional & diferenga

de concentracgao entre a agua movel e a agua imoével da seguinte forma:

Ty = wy(Cro — Clim) (3.11)

Ws = Oipn Ot (3.12)

onde wy é um coeficiente de taxa contendo tanto o teor de umidade volumétrica imo-

vel [L2L 73] quanto o coeficiente de transferéncia de massa «,,, [T~!]. Vale destacar
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que f, juntamente com 6;,,, determinam, principalmente, o tempo de chegada do
pico de concentracdo do soluto e a,, a amplitude do mesmo (COPPE, 2012) e, no

modelo MIM, 0;,,, é constante (Géardenés et al., 2006).

3.4 Condigoes de contorno e iniciais do problema

Para a solugao do problema da plataforma é necessario, ainda, definir as condi-
¢oes de contorno e iniciais para as equagoes de fluxo e transporte ora apresentadas.
A modelagem sera aplicada a segao transversal mostrada na Figura 3.3. Esta Figura
apresenta nao s6 o modelo da plataforma e suas respectivas condi¢oes de contorno,
como também a malha adotada, cujo espacamento foi de 70 ecm. A esta malha, foi
aplicado um refinamento na regiao do tanque "A", na se¢ao destinada ao vazamento
e na interface entre o solo de subsuperficie e o aquifero granular, com espacamento

de 35 em.

Fluxo nulo

Condigdes
Atmosféricas

Fluxo variavel: q =10 cm/dia Equilibrio

Figura 3.3: Condigao de contorno para o fluxo de agua.

Baseando-se nas caracteristicas do local, foi definida a condi¢ao de fluxo nulo

(No Flux), ou seja, ¢ = 0 c¢m/dia, tanto nas paredes e no fundo dos tanques,
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uma vez que os tanques sao impermeabilizados com geomembrana de PEAD, bem
como no contorno inferior do modelo, pois as rochas encontradas nos estratos mais
profundos sao de natureza cristalina, constituida basicamente por granitos e gnaisses
que apresentam condig¢oes para baixas vazoes, com caracteristicas aquiferas muitas
vezes insignificantes (dominio B) (GEOSERVICE, 2004). Vale ressaltar, ainda, que
o fluxo nulo na regiao abaixo dos tanques vem do fato de a impermeabilizacao dos
mesmos ser dotada de um sistema de detecgao rapida (DDR) que nao permite a
migracao para a subsuperficie.

Adicionalmente, nas laterais superiores esquerda e direita, na regiao que com-
preende a parte superior da zona vadosa, também foi considerada a condi¢ao de
fluxo nulo.

O contorno superior esta sujeito as condigoes atmosféricas, logo foi conside-
rada a condi¢ao de fluxo constante. A estimativa deste fluxo baseia-se nos da-
dos meteorologicos didrios, tais como precipitacao, temperaturas maxima e minima,
considerando-se, ainda, a existéncia de uma regiao com plantas, onde ocorre o feno-
meno de retirada de 4gua do solo pelas raizes e sua respectiva perda por transpiragao,
sendo detalhada na secao 3.6.

Para as laterais foi admitida a carga de pressao hidraulica constante (Constant
Head) em equilibrio com o ponto nodal mais profundo, cujo valor é h = 1.300 cm
na lateral direita do contorno. Foi adotado este valor uma vez que, baseando-se no
estudo prévio realizado pela COPPE (2012), o nivel da dgua encontrava-se localizado
4 m abaixo dos tanques, acompanhando a topografia do terreno. Para chegar a essa
conclusao, a COPPE, em sua modelagem, considerou que o nivel da zona saturada
estava a uma profundidade de 10 m no contorno lateral esquerdo e a 7 m no contorno
lateral direito, de acordo com as observagoes e as medidas realizadas nos pocos de
monitoramento a montante e a jusante, proximos da area em estudo.

Calculos preliminares foram realizados pela COPPE (2012) com o objetivo de
estimar a area efetiva de vazamento a partir da ruptura da geomembrana que reveste
o tanque. Nestes célculos foram avaliados o transporte de liquido e soluto a partir
de um rasgo com 15 ¢m, sujeito a uma pressao de 400 cm de liquido. Verificaram

que a area lateral efetiva afetada pela infiltracao deste liquido ficava em torno de 50
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m?2, com uma taxa de infiltracao de 10 cm/dia em toda area molhada, admitindo,
portanto, um termo fonte de 7,5 m x 7,5 m. Deste modo, para a realizacao deste
estudo, foi destinada uma secao de 7,5 m de comprimento na regiao central do
tanque "A'"para a simulacdo do vazamento. Nela também sera aplicada a condigao
de fluxo variavel (Variable Flux 2) para a infiltracao do licor a uma taxa de 10
c¢m/dia, durante um periodo de 120 dias.

Contudo, para a obtencao da taxa de infiltragdo em longo prazo no terreno,
resultado este que sera utilizado como condigao inicial (em termos de h) para a
simulagao dos casos de transporte de soluto, num primeiro momento considerou-se
o fluxo nesta secao igual a 0 ¢m/dia, reproduzindo, entéo, a condi¢do do tanque
ainda sem a ruptura para a obtencao da infiltracao em longo prazo no terreno.

Como condi¢ao de contorno para a equacao de transporte, apenas na regiao
destinada & simulacao do vazamento foi considerada a concentragao de urénio do
licor. Foram consideradas as condi¢oes de contorno do terceiro tipo (van Genuchten
e Parker, 1984) para todo o contorno diferente da condigdo de Neumann, conforme

indicado na Figura 3.4.

Neumann:
inclinagdo zero
da concentragdo

Condicéo de
terceiro tipo

Figura 3.4: Condicao de contorno para a solucao da equacgao de transporte.
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A condigao inicial para a solucao da equagao de fluxo e calculo da infiltragao de
agua no terreno é dada em carga de pressao hidraulica, h, conforme apresentado na
Figura 3.5. Deste modo, admitiu-se que a d4gua subterranea acompanha a topografia
do terreno, apresentando um declive linear da esquerda para a direita com inclinagao
(slope) de 2°. Considerou-se h em equilibrio com o ponto nodal mais profundo, cujo

valor é h = 1.300 ¢m, da mesma forma que na condi¢ao de contorno das laterais.

h[cm]
1777.465
1488.922
1200.379
911.836
623.294
334.751
46.208
-242.335
-530.878
-819.421
-1107.963
-1396.506
1777.465
-1396.506

= INAREROAEN

b

Figura 3.5: Condicao inicial, dada em termos de carga de pressao hidraulica (h),

para a soluc¢ao do problema de fluxo de agua.

3.5 Parametros Utilizados na Modelagem

Para a modelagem e a avaliacao da area da plataforma, é necessario conhecer
as propriedades fisicas, hidraulicas e de transporte das camadas que formam o perfil

do solo em questao.
De acordo com os estudos de licenciamento (GEOSERVICE, 2004, PLANARQ,

1997), este perfil &€ composto por quatro estratos sobrepostos, sendo a camada supe-
rior formada pelo solo coluvionar, seguidos por um solo de transi¢cao na subsuperficie
e pelos aquiferos granular e fissural.

Para a caracterizar e obter as propriedades hidraulicas dos solos de superfi-
cie e subsuperficie, a COPPE (2012) realizou diversas campanhas de amostragem,

que consistiram basicamente na coleta de amostras deformadas e nao deformadas
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de solo em diferentes profundidades, tanto na area ao redor dos tanques da pla-
taforma como também durante a perfuragao dos novos pocos de monitoramento.
As propriedades das camadas superiores (superficie e subsuperficie) basearam-se em
medidas de distribuicao de particulas, e os ensaios foram realizados de acordo com
os procedimentos prescritos pela ABNT, tais como as normas NBR 7181/1984 e
NBR 6508/1982. Com os resultados da andlise granulométrica foi possivel obter,
através da rede neural (Schaap et al., 2001) também existente no HYDRUS-2D /3D,
a estimativa dos parametros 6,, 0,, « e n. A condutividade hidraulica saturada K
foi ajustada por meio de medidas em amostras indeformadas. E, para a estimativa
dos parametros dos aquiferos, foram utilizadas as informacoes dos estudos prévios
realizados na URA, tais como o EIA e o Estudo Hidrogeologico.

As Tabelas 3.1 e 3.2 apresentam os valores dos parametros obtidos pela COPPE
(2012) a partir dos experimentos realizados e das informagoes levantadas sobre o

local. Estes mesmos valores foram utilizados no modelo ora em estudo.

Tabela 3.1: Parametros hidraulicos do modelo (COPPE, 2012).

0, 0, Q n K, l
Horizonte
(em3/em?)  (em3/em3)  (em™) () (em/dia) ()
Superficie 0,067 0,392 0,0250 1,33 12.6 0,5
Subsuperficie 0,042 0,386 0,0325 141 41,9 0,5
Aq. Granular 0,038 0,284 0,0400 1,55 36,4 0,5
Aq. Fissural 0,100 0,200 0,0100 1,50 12,0 0,5

Vale ressaltar que os valores dos parametros apresentados na Tabela 3.2 se
aplicam as simulagoes do modelo de nao equilibrio fisico (dupla porosidade). Os
valores de Dy, Dy e Dy foram assumidos como vélidos para o sitio; 6;,,, f e a,,
foram ajustados de acordo com os dados de monitoragao do local e p, foi obtido

experimentalmente (COPPE, 2012).
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Tabela 3.2: Alguns dos parametros fisico-quimicos e de transporte utilizados no
modelo em condi¢ao de nao equilibrio fisico. Os parametros de sor¢ao foram obtidos

experimentalmente e sao apresentados na secao 4.3.

. Po Dy, Dy Dy Oim f Om
Horizonte
(g/em?) (em) (em) (em?/dia) (—) (=) (dia™)
Superficie 1,295 100 20 1,0 0,100 0,06 0,0008
Subsuperficie 1,427 100 20 1,0 0,100 0,06 0,0008
Aq. Granular 1,450 100 20 1.0 0,100 0,06 0,0008
Aq. Fissural 1,500 100 20 1,0 0,100 0,06 0,0008

3.6 Calculo da Recarga do Sistema de Aquiferos

Conforme mencionado nas caracteristicas do local, a principal forma de recarga
do sistema de aquiferos na drea da URA se da pela infiltracao da agua das chuvas
na época de primavera-verao. Desta forma, para a estimativa da taxa de recarga
do sistema de aquiferos em longo prazo é feita uma modelagem utilizando o codigo
HYDRUS-1D (Simtinek et al., 2005).

Baseado na amostragem do local, o modelo fisico adotado para o célculo con-
siste de um perfil de solo com 7 m de profundidade, sendo a porcao inicial formada
por uma camada de cobertura organica com espessura de 60 cm. Adicionalmente,
adotou-se a presenca da vegetacgao natural e a retirada de agua pelas raizes das
plantas.

Considera-se que nesta profundidade (7 m) ndo mais havera a influéncia dos
fenomenos de evapotranspiragao e retirada de dgua pelas raizes das plantas, sendo,
deste modo, o fluxo acumulado no fundo do perfil o correspondente a taxa de recarga
do aquifero em longo prazo.

As propriedades hidraulicas das camadas foram estimadas através da rede neu-
ral (Schaap et al., 2001) existente no proprio HYDRUS-1D, a partir da distribui¢ao
granulométrica das amostras S1 (solo superficial) e S6 (5 m de profundidade) re-
alizadas pela COPPE (2012). As propriedades obtidas sdo mostradas na Tabela
3.3.
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Tabela 3.3: Propriedades hidraulicas do perfil de solo.

0, 0, o n K, )
Camada
(em?®/em?3)  (em3/em?)  (em™1) (-) (em/dia) ()
1 (00 - 606m) 0,067 0,392 0,025 1,330 12,60 0,5
2 (60 - 700cm) 0,029 0,431 0,010 1,546 77,07 0,5

O modelo para o calculo da taxa de recarga no perfil de solo da URA é caracte-
rizado como um escoamento de d4gua unidimensional em meio poroso com saturagao
variada e ¢ descrito pela Equagao de Richards para sistemas unidimensionais (equa-
¢ao 2.1). Neste caso, tanto para o calculo de 6 quanto de K foram adotadas as
equagoes de van Genuchten (1980) (equagoes 3.4 e 3.3). Ja o termo ¢, que re-
presenta a retirada de agua pelas raizes devido a transpiracao pela vegetacao, foi

calculado a partir da equagao de Feddes (COPPE, 2012):

o(h) = A(=)a. ()T, (3.13)

sendo A(z) a fungao de distribuigao das raizes no solo |—|, que neste trabalho foi
considerada linear, variando entre 0 (zero), no fundo da regiao de raizes, e 1 (um),
no topo (superficie do solo); 7}, indica a taxa de transpiragao potencial [L?L~3T 1|
e a,(h) uma fungdo-resposta ao estresse imposto as plantas devido a falta ou ao
excesso de dgua [—], ou seja, considera a redugao de retirada de agua pelas raizes
devido ao estresse por falta de 4gua em periodos de seca, sendo que o seu valor esté
compreendido no intervalo entre 0 (zero) e 1 (um) (Feddes et al., 1978).

Para o célculo da taxa de recarga usando as equacoes 2.1 e 3.13 sao neces-
sarios os valores de precipitacao e evapotranspiracao potencial diarios. Os valores
de evapotranspiracao potencial foram calculados a partir da equagao de Hargreaves
(Hargreaves e Allen, 2003), utilizando-se a latitude (13°51'S) e os dados histéricos
da estagao meteorologica da URA (temperaturas maxima e minima diarias) entre
os anos de 2003 e 2012. Na auséncia de alguns dados da estagao da URA, em fun-
¢ao da proximidade do local, foram utilizados os dados da estagao meteorologica de

Caetité, obtidos na péagina do INMET (Instituto Nacional de Meteorologia).

20



Na condicao de contorno superior foram adotadas as condi¢oes atmosféricas,
com possibilidade de runof f (escoamento superficial). Ja na condi¢ao de contorno
inferior foi considerada a drenagem livre.

Para a estimativa de retirada de dgua pelas raizes das plantas, tanto a altura
média das plantas como a profundidade das raizes foi considerada 150 c¢m, sendo
A(z) uma funcgao linear decrescente alcancando a profundidade de 150 ¢m e o indice
de area foliar (LAI - leaf area index) igual a 3. Este indice pode ser definindo
como sendo a area foliar produzida por unidade de &rea plantada e, a titulo de
comparagao, Costa et al. (2009) cita em seu trabalho que o indice de area foliar
para a Caatinga ¢ abaixo de 4 m?/m?.

Como condicao inicial foi adotada a carga de pressao hidraulica h = —200 cm,

em todo o perfil.
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Capitulo 4

Resultados

Neste capitulo sao apresentados os resultados obtidos para o problema da
plataforma, detalhado no Capitulo 3. As simulagoes utilizaram tanto o HYDRUS
1-D, para a obtencao da taxa de recarga do aquifero, como também o HYDRUS-
2D /3D, para o problema de transporte de tracador e de urdnio em longo prazo.

Primeiramente sao mostrados os resultados do calculo de recarga do aquifero,
funcao direta das caracteristicas e propriedades do solo, da vegetacao e da meteoro-
logia local, que juntas sao responsaveis pelos fendémenos de evapotranspiracao e de
retirada de dgua pelas raizes das plantas.

Em seguida sao detalhados os procedimentos experimentais e os resultados
obtidos nos ensaios para a determinagao das isotermas de sor¢ao. Em seguida é ava-
liado o transporte de solutos: um elemento tragador em equilibrio fisico e o uranio,
tanto em equilibrio fisico bem como em nao equilibrio fisico, além da analise de sen-
sibilidade para a fracao dos sitios de sor¢ao em contato com a agua em movimento
f e para o coeficiente de transferéncia de massa entre as regioes moveis e estagnadas

do fluido a,.

4.1 Recarga do Sistema de Aquiferos

A Figura 4.1 apresenta os dados referentes aos registros de pluviometria da
estagao meteorologica da URA, no periodo de 2003 a 2012. Estes dados apontam

para uma média de precipitagao anual em torno de 740 mm.
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Nota-se neste grafico as caracteristicas climéaticas do local, destacando-se ni-
tidamente as estacoes seca e chuvosa, cuja precipitacao poucas vezes ultrapassa o
valor de 100 mm diéarios. Adicionalmente é possivel verificar que nos tltimos anos
houve uma diminui¢ao na quantidade de chuva, o que afeta diretamente nao s6 na

taxa de recarga, como o transporte do uranio na area da plataforma.
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Figura 4.1: Precipitacao para o periodo entre os anos de 2003 e 2012.

A Figura 4.2 refere-se a evapotranspiracao potencial diaria local, baseada na

equagao de Hargreaves (Hargreaves e Allen, 2003).
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Figura 4.2: Evapotranspiragao potencial para o periodo entre os anos de 2003 e

2012.
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Os valores de evapotranspiracao, conforme mencionado no Capitulo 3, par-
ticipam da equacao do fluxo de agua por meio do termo ¢ (equagao 2.1), que é
a estimativa de retirada de agua pelas raizes das plantas devido & transpiragao,
sendo ele calculado através da equacao 3.13. Os parametros da equacao de Feddes
utilizados na modelagem sao apresentados na Figura 4.3. Ressalta-se que estes va-
lores foram ajustados empiricamente para que a estimativa da taxa de recarga nao

divergisse dos valores mencionados na literatura para o sitio.

Root Water Uptake Parameters

Feddes' Parameters
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Figura 4.3: Parametros utilizados para a estimativa da retirada de agua pelas raizes

das plantas pela equacao de Feddes.

A Figura 4.4 apresenta a evapotranspiracao atual, ou seja, inclui a retirada
de agua pelas raizes das plantas no periodo que vai de 2003 a 2012. A inclusao
da vegetacao, além de modificar toda a dindmica da agua no solo imposta pela
presenca das raizes, atua também na quantidade de agua disponivel para evaporagao,
interferindo nos valores da taxa de recarga do aquifero. Verifica-se que, ao se efetuar
os calculos desconsiderando a presenca da vegetacao, a taxa de recarga do aquifero
aumenta significativamente, o que nao corresponde a realidade do local.

Desta forma, para o célculo da taxa de recarga, além de ter sido considerada
vegetagao no local, ampliou-se o intervalo de tempo da simulagao para 20 anos,
repetindo-se a série original, que compreendeu o periodo entre os anos de 2003 e
2012, com o objetivo de possibilitar a avaliacao da recarga independentemente das
condigoes iniciais aplicadas, de modo que fosse alcangado um regime permanente de

infiltracao.

o4



Evapotranspiragao Atual [mm/dia]

0 2000 4000 6000 8000
Tempo [dias]

Figura 4.4: Evapotranspiracao atual.

Para o periodo de vinte anos, o total de agua que passa pelo fundo do perfil,
na profundidade de 7 m, é mostrado na Figura 4.5. Nota-se que, inicialmente, o
perfil de solo se encontrava bastante timido. Este fato deve-se a adogao da condigao
inicial de h = —200 c¢m, tendo sido contornado pelo longo periodo de simulacao, o
que possibilitou verificar um regime tipicamente permanente apo6s o tempo t = 2000

dias.

Fluxo Cum. [cm]

-180 i i i |
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Figura 4.5: Fluxo de 4gua cumulativo durante 20 anos.

Logo, desconsiderando-se a porc¢ao inicial do gréfico, a inclinacao da curva

fornece a taxa de recarga média do aquifero. O valor obtido foi de 0,01215 ¢m/dia, ou
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seja, 45,35 mm/ano, valor este entre o estimado por Azevedo (2006, apud COPPE,
2012), que foi 40 mm/ano, e o encontrado pela COPPE (2012), que foi de 65,0
mm/ano. Embora tenha sido utilizado o mesmo modelo que a COPPE (2012), vale
destacar que a diferenca encontrada nos valores da taxa de infiltracao, deve-se nao
sO ao incremento de dois anos mais secos na simulacao, mas deve-se, principalmente,
aos valores dos parametros de retirada de agua pelas raizes que foram adotados no
modelo.

Sendo assim, em funcao da proximidade com os valores dos trabalhos men-
cionados anteriormente, admitiu-se a taxa de recarga de 0,01215 ¢m/dia como o
fluxo na condigao de contorno superior do modelo para o transporte na area da

plataforma.

4.2 Infiltracao em longo prazo

Para a solucao do problema de plataforma, inicialmente é necessario que as
condicoes de escoamento de agua nas camadas do solo tenham alcancado o regime
permanente. Desta forma, foi realizada a simulacao considerando apenas o fluxo
correspondente & taxa de recarga do aquifero na regiao onde o solo esté exposto as
condic¢oes atmosféricas. Com as condigoes iniciais e de contorno impostas, observou-
se que a infiltragao da agua no terreno alcangou o regime permanente apds 17 anos.
A figura 4.6 apresenta a infiltracao de dgua em longo prazo no terreno.

Com a adogao destas condic¢oes, o nivel do lengol fredtico ficou um pouco mais
baixo na regiao dos tanques e, de certa forma, aproximou-se das medidas de N.E.
(nivel estatico - em metros) do pogo de monitoramento localizado entre as bacias,
proximo ao local do corte realizado para este estudo. Este pocgo se encontrava seco
a uma profundidade de aproximadamente 11 m a partir da superficie do solo, na
tltima campanha de amostragem.

Esta condigao de infiltracao no terreno ap6s 20 anos foi utilizada como condig¢ao
inicial para a solucao do problema de transporte de soluto, comecando com a ruptura

da geomembrana.
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Figura 4.6: Infiltracao de agua no terreno apos 20 anos.
4.3 Determinacao das isotermas de sorcao

Diversos estudos apontam que a mobilidade do uranio pode variar drastica-
mente de acordo com o tipo de solo e as propriedades fisico-quimicas do meio (EPA,
1999a, Maity et al., 2012). Os experimentos realizados com um padrao de uranio nao
reproduzem as condigoes existentes no campo (Fernandes et al., 2013). Portanto, de
modo a reproduzir na modelagem computacional as condi¢oes geoquimicas da area
da plataforma, no caso hipotético de vazamento nos tanques de armazenamento de
licor, os ensaios para a determinacao das isotermas de sor¢ao foram realizados com
dois valores de pH distintos.

O ensaio realizado em pH igual a 2 objetivou reproduzir o comportamento da
sor¢ao do uradnio proveniente do licor, no solo imediatamente abaixo dos tanques.
Por outro lado, o ensaio em pH igual a 4 foi realizado com o intuito de nao s6 refletir
as condigoes fisico-quimicas existentes na dgua de um pog¢o de monitoramento loca-
lizado dentro da area da plataforma, como também de representar o comportamento
da sor¢ao nas camadas mais profundas do solo, uma vez que ao entrar em contato
com a agua subterranea, o licor sofrera diluicao e, por conseguinte, uma elevagao no
valor do pH.

Sendo assim, esta secao apresenta as caracteristicas da amostra de solo repre-

sentativa da regiao e do licor de uranio oriundo dos tanques de processo, ambos
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utilizados nos ensaios, bem como os procedimentos experimentais executados para

a determinacao do coeficiente de particao do uranio, além dos resultados obtidos.

4.3.1 A amostra de solo

O preparo e as anélises das amostras para a determinagao dos principais pa-
rametros utilizados nesta modelagem foram realizados pela COPPE. Através dos
resultados foi possivel obter tanto a classificacao dos solos bem como a estimativa
de parametros fisicos e de transporte.

Para a determinacao das isotermas foi utilizada a amostra de solo S6, coletada
em uma profundidade de 5 m na area adjacente a um dos tanques. Segundo os en-
saios realizados, a amostra apresentava um teor de umidade de 0,71% e distribuicao

granulométrica conforme apresentada na Tabela 4.1:

Tabela 4.1: Distribui¢ao granulométrica da amostra de solo S6 (%).

Areia
Argila  Silte
Fina Meédia Grossa

2 02 20 15 11

Avaliando-se os resultados de granulometria segundo o diagrama triangular de
Feret, é possivel verificar que se trata de um solo silte arenoso. Segundo Thibault
et al. (1990), para o solo de textura arenosa, no caso de uma isoterma linear, o valor
médio para o Ky é da ordem de 35 mL/g, sendo que os experimentos indicaram uma
faixa de valores minimos e méximos variando entre 0,03 a 2.200 mL/g. Por outro
lado, para os solos médios os valores minimos e maximos variam entre 0,2 e 4.500

mL/g, tendo como média o valor igual a 15 mL/g.

4.3.2 O licor de uranio

O processo para a formagao do licor de uranio tem inicio logo apos a etapa de
britagem do minério. Dentro do misturador, o minério britado recebe acido sulfirico
concentrado e agua, a fim de que ocorra a cura acida do mesmo. Em seguida, este

material é encaminhado para a formagao das pilhas de lixiviagao.
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A &rea do patio de lixiviacao é impermeabilizada com geomembrana de PEAD
e possui uma inclinacdo de 2%. Durante a montagem das pilhas sdo instaladas
tubulagoes de onde se derivam mangueiras perfuradas, cujo objetivo é gotejar uma
solugao de acido sulfirico. Este processo é denominado primeira lavagem.

A cura acida e a solugao que percolam a pilha permitem a lixiviacao do minério,
que consiste basicamente na solubilizagao do uranio e outras substancias presentes
na superficie do minério britado, dando origem ao licor de uranio.

A inclinagao do terreno onde estao montadas as pilhas de lixiviacao é suficiente
para reter e direcionar o licor para canaletas também revestidas de PEAD. Nessas
canaletas, é adicionado floculante ao licor de urénio, para a remocao de impurezas
em suspensao, num processo denominado clarificagao do licor. O licor clarificado é
transferido para a area da plataforma onde se encontram os tanques de processo.
A Tabela 4.2 apresenta a concentragao das principais substancias contidas no licor

apo6s a primeira lavagem da pilha de minério (INB, 2012).

Tabela 4.2: Concentracao aproximada das principais substancias presentes no licor.

Concentragao (mg/L)
Uranio 3.200
Magnésio 1.890
Aluminio 2.710
Célcio 770

Manganés 200

Ferro 2.086
Bario 8
Silicato 270
Sulfato 49.800
Fosforo 0,1
Sodio 3.090
Potassio 200
Fluoreto <0,2
Cloreto 2.600
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Apo6s a primeira lavagem, a pilha de minério passa por uma segunda lavagem,
desta vez com uma solucao diluida de acido sulfarico. Ja na terceira e tltima
lavagem, a pilha recebe as aguas de processo. A solugao de uradnio recolhida na
segunda e na terceira lavagens também é direcionada para a area da plataforma,
porém para um tanque diferente do tanque onde o licor oriundo da primeira lavagem
fica armazenado.

Pelos dados apresentados na Tabela 4.2, nota-se que o licor ¢ uma solugao acida
multi componentes, apresentando pH em torno de 1,5. Notavelmente, o teor elevado
de sulfato deve-se a utilizacao de acido sulfirico, tanto no processo de cura como
também nas dguas de lavagem da pilha. Suas caracteristicas quimicas lhe conferem
propriedades capazes de reagir com o solo local de diferentes modos, expondo-o a
alteragoes geoquimicas significativas, tais como alteragoes na condutividade hidrau-
lica, na porosidade, na dissolugao de substancias etc.

Sendo assim, para assegurar que os valores obtidos neste experimento sejam o
mais proximo das condigoes reais na plataforma, foram efetuadas diferentes diluigoes

do licor, a fim de possibilitar a construgao das isotermas de sorgao.

4.3.3 Realizagao do experimento

Conforme mencionado no Capitulo 2, os ensaios de batelada sao os mais ampla-
mente utilizados devido a sua simplicidade. Neste tipo de ensaio, o solo é colocado
em contato com a solucao da substancia em anélise por um periodo de tempo até
alcangar o equilibrio.

A concentracao do analito! é medida antes e depois do contato com o solo
e a diferenca na concentracao nesses dois momentos do experimento, ou seja, a
diferenca entre a concentracao inicial e a de equilibrio é justamente a quantidade
que foi adsorvida pelo solo.

Desta forma, para a realizacao do experimento foram adotados os procedimen-

tos descritos a seguir.

ISubstancia em analise.
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Preparo das solugoes

Tomando-se o licor como a solucao de partida para os ensaios, foram prepa-
radas, através da diluicio com 4gua ultra pura (Milli-Q®), seis novas solugoes de
uranio para possibilitar a construcao das isotermas: primeiramente fixou-se o valor
do pH das solugoes em dois, na primeira série de experimentos e, em seguida, em
pH igual a quatro, na segunda série de experimentos. O ajuste do pH foi efetuado
pela adicao de hidroxido de s6dio ou acido sulfirico, dependendo do caso.

Adicionalmente, com o objetivo de construir a curva de calibragao do método
analitico, foram preparadas soluc¢oes a partir de um padrao de uranio Titrisol, Merk
de 1.000,000 + 0,002 mg/L, através da dilui¢do com agua ultra pura, em meio de
acido nitrico 2,4 mol/ L.

Para a realizagao do experimento foram utilizados reagentes com alto grau de

pureza (P.A.) e vidrarias calibradas.

Ensaio de batelada

Seguindo o procedimento descrito pela EPA (1992), foram colocados em tubos
de polipropileno de 50 mL aproximadamente 1 g do solo S6 previamente seco. Em
seguida foi adicionado, em cada tubo, uma aliquota de 40 mL da solugao preparada
a partir da diluicao do licor.

Para garantir uma maior precisao do experimento, todos os ensaios foram
realizados em duplicata, em cada uma das dilui¢oes da concentragao original do licor.
Também foram realizados ensaios em branco, ou seja, sem a amostra de solo, a fim de
quantificar a adsor¢ao do uranio nas paredes dos tubos. Contudo, diferentemente do
apresentado por Fernandes et al. (2013) e pela COPPE (2012), neste experimento,
a adsor¢ao do uranio pelas paredes dos tubos mostrou-se insignificante. Portanto, a
contribuicao das paredes dos tubos foi desprezada na construcao das isotermas.

Os tubos contendo o solo e a solugao do licor foram agitados durante 72 h
utilizando-se o agitador rotativo TE-165-E3 TECNAL (Figura 4.7), em temperatura
ambiente (20°C), com a velocidade de 30 rpm. Este tempo de equilibrio segue
o determinado por Mishra et al. (2011) e Maity et al. (2012) nos estudos para

a avaliacao da cinética e estimativa do K; em um sitio de mineracao de uranio,
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objetivando a sua utilizagao em simulagoes computacionais.

Ve f:aVh \‘ P

Figura 4.7: Amostras em agitagao.

Ao término da agitacao, a fase solida, ou seja, a fracao de solo presente no tubo,
foi separada da fase liquida por meio de centrifugacao (centrifuga FANEM, modelo
206-BL), durante 5 minutos, a uma velocidade de 2.000 rpm. A solugao resultante
foi filtrada com membrana Millipore® de diametro igual a 0,45 pm e submetida aos

ensaios para a determinacao da concentracao de uranio.

Determinacao da concentragao de uranio

A determinacao da concentracao de urdnio pode ser realizada de diferentes
formas. Nos trabalhos realizados pela COPPE (2006, 2008, 2012) foi utilizada a téc-
nica de absor¢ao molecular, utilizando o arsenazo III como o reagente colorimétrico,
ap6s uma etapa de pré-concentracao, através da evaporacao da amostra em chapa
de aquecimento. Embora simples, este procedimento possui frequéncia analitica li-
mitada, pois demanda tempo no preparo das amostras e quanto menor for o teor de

urénio presente, maior serd o volume de amostra que deve ser evaporado (Santos,

2011).
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Ja nos trabalhos realizados por Mishra et al. (2011) e Maity et al. (2012),
a determinagdo de uranio foi feita através da voltametria (adsorptive stripping
voltametric system) utilizando-se o acido cloroanilico como agente complexante. A
voltametria é uma técnica eletroquimica onde as informagoes quantitativas e quali-
tativas de uma espécie quimica sao obtidas a partir do registro de curvas de corrente
versus potencial, geradas durante a eletrolise desta mesma espécie em uma célula
eletroquimica, sendo esta constituida de um eletrodo gotejante de mercurio (eletrodo
de trabalho), um eletrodo auxiliar de platina e um eletrodo de referéncia, também
conhecido como eletrodo de calomelano saturado, que é formado por mercurio me-
talico em contato com solugao saturada de cloreto de mercurio (HgyCly), contendo
uma quantidade conhecida de cloreto de potéssio (KCI).

Neste trabalho, para a determinacao das concentragoes, tanto a inicial como a
de equilibrio, foi utilizado o método analitico de Espectrometria de Emissao Otica
com Plasma Indutivamente Acoplado (ICP-OES) com espectrometro Optima 2100
da Perkin Elmer (Figura 4.8).

Figura 4.8: ICP-OES Optima 2100 com amostrador automatico AS-93 Plus (Perkin
Elmer).

A espectrometria ICP-OES vem sendo utilizada no Brasil desde 1976 (Giné-
Rosias, 1998) e, nos tltimos anos, muitos estudos na area de ciéncias do solo tem se
aproveitado desta técnica, que se baseia na medida da intensidade de radiagao emi-

tida pelo atomo (ou fons) nas regioes ultravioleta e visivel do espectro eletromagné-
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tico, quando este, apos ser excitado pelo plasma, retorna ao seu estado fundamental
de energia.

O plasma pode ser definido como um gas parcialmente ionizado onde coexistem
elétrons livres e cations em movimento (Giné-Rosias, 1998). Ele é produzido a partir
da passagem do argdnio em uma tocha, que encontra-se envolvida por uma bobina
de cobre do tipo solendide conectada a um gerador de radiofrequéncia capaz de
produzir cerca de 2 kW de energia a 27 M Hz.

A ionizagao do argonio (Arqg — Art +4e7) é iniciada pela centelha proveniente
de uma bobina Tesla. Em seguida, os elétrons e cations de argonio, ao passarem
pelo campo eletromagnético alternado recebem energia deste, fazendo com que se
desloquem em altas taxas de aceleragao, variando na direcao e na forga, provocando
colisoes entre eles e gerando mais ionizagoes. Essas colisoes geram o aquecimento
ohmico, com temperaturas variando de 6.000 a 10.000 K (Sparks et al., 1996),
promovendo a formacao e a sustentacao do plasma.

A tocha de quartzo possui trés canais concéntricos, conforme detalhado na

Figura 4.9.
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Figura 4.9: Tocha de quartzo para a geracao do plasma.

O canal mais externo conduz um fluxo tangencial de argonio de 15 a 17 L/min,
com o objetivo de sustentar o plasma e isolar o tubo de quartzo das altas tempe-

raturas. O canal intermediario conduz o fluxo auxiliar de argénio (1 L/min) e é
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usado apenas na ignicao do plasma ou em amostras organicas. O canal mais interno
é para a introducao da amostra no plasma, na forma de um aerossol, produzido
previamente na camara de nebulizagao (Sparks et al., 1996).

Os elétrons presentes no plasma percorrem uma grande distancia antes da co-
lisao com outro atomo. Neste trajeto, o elétron ganha energia do campo magnético,
ionizando e excitando o atomo com o qual colide.

O atomo excitado retorna ao estado fundamental emitindo uma radiagao lumi-
nosa. Esta radiacao é direcionada para o sistema 6tico do equipamento que processa

o sinal e emite o resultado da analise (Figura 4.10).
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Figura 4.10: Esquema de funcionamento do ICP-OES.

O uranio possui diversas linhas espectrais na regiao de 200 a 450 nm e, para se
obter as medidas corretas das intensidades de emissao de uranio por ICP-OES, é ne-
cessario encontrar um comprimento de onda adequado, a fim de nao s6 minimizar as
interferéncias espectrais causadas por efeitos de matriz, como também proporcionar
uma boa sensibilidade do método (Santos, 2011).

Desta forma, para a determinacao da concentracao do uranio em todas as
amostras do experimento foi utilizada a linha espectral de 409,014 nm, uma vez que
com este comprimento de onda obteve-se boa sensibilidade e uma baixa interferéncia
da matriz.

As amostras foram introduzidas no plasma através do amostrador automético
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AS-93 Plus. Os sinais analiticos foram obtidos na forma de intensidade de emissao
das linhas i6nicas do uranio, sendo que as leituras das amostras foram realizadas em

triplicata.

Resultados: Ensaio em pH = 2

A partir dos resultados das analises da concentracao do uranio, conforme apre-
sentado na Tabela 4.3, foi calculada, conforme a equagao 2.22, a sorcao S para cada
um dos experimentos (de 1 a 6) e suas respectivas duplicatas (pontos A e B).

A construcao das isotermas e, por conseguinte, a obtencao das equagoes das
curvas e seus respectivos coeficientes de correlagao (R?) foi efetuada a partir do
ajuste dos dados, utilizando-se para tal o programa Mathematica 9.0 (Wolfram,

2003).

Tabela 4.3: Ensaio de batelada pH=2.
pH = 2

Experimento Ponto Cqy (mg/L) C., (mg/L) S (mg/g)

A 15,67 13,94 0,07
! B 15,67 13,70 0,08
A 32,25 29,18 0,12
’ B 32,25 28,89 0,14
A 79,30 75,85 0,16
’ B 79,30 72,42 0,29
A 274,80 258,30 0,65
! B 274,80 260,10 0,59
A 417,00 386,60 1,16
’ B 417,00 392,00 1,00
A 805,70 757,10 1,95
° B 805,70 787,10 0,72

As Figuras 4.11, 4.12 e 4.13 representam os ajustes: Linear, de Freundlich e

de Langmuir, respectivamente, utilizando todos os pontos do ensaio.
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Figura 4.11: Isoterma Linear em pH 2 - R? = 0,846.
A equagao 4.1 descreve o modelo Linear de sor¢ao (mg/g) para o ensaio. Para
este caso, o valor do K, ¢ 1,97 mL/g.
S =197C (4.1)
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Figura 4.12: Isoterma de Freundlich em pH 2 - R? = 0,878.

A equagao 4.2 descreve o modelo de Freundlich de sor¢ao (mg/g) para o ensaio.

O valor do K¢, o coeficiente empirico da isoterma, ¢ 1,65 nas unidades de S utilizadas.

S =1,65C"% (4.2)
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Figura 4.13: Isoterma de Langmuir em pH 2 - R? = 0,886.

A equagao 4.3 descreve o modelo de Langmuir de sor¢ao (mg/g) para o ensaio.

4,06C

S:1+1,71c

(4.3)

Nota-se que, em todas as isotermas deste ensaio, o baixo valor de R? tem
origem no experimento 6, ja que as duplicatas A e B apresentaram valores bastante
divergentes. Todavia, apenas com a realizacao de novos experimentos ¢ possivel
afirmar quais dos dois pontos deste experimento (A ou B) esta incorreto. Portanto,
a fim de aprimorar as curvas e, por conseguinte, os resultados do K, para este ensaio,
foram avaliados novos resultados obtidos a partir da retirada de cada um dos pontos
deste experimento.

A primeira aproximacao consistiu na exclusao do ponto B do experimento 6
isoladamente, o que levou a um aumento significativo nos valores de R? das isoter-
mas: o valor mais alto passou de 0,886 (Langmuir) para 0,993 (Freundlich). Por
outro lado, ao se excluir apenas o ponto A do experimento 6, os valores de R? ficaram
menores, variando entre 0,775 (Linear) e 0,923 (Langmuir).

Vale destacar que, conforme apresentado na Tabela 4.2, o teor de uranio no
licor é de 3.200 mg/L (ou 3,2 mg/mL), que corresponde a 81.280 Bq/L, portanto,
nota-se que o ensaio foi realizado em uma faixa de concentragdo mais baixa (de

0 a 0,8 mg/mL), onde se espera um comportamento linear da sor¢ao. Porém, ao
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se considerar todos os pontos do ensaio, observou-se uma tendéncia nao linear da
sor¢ao, correspondente ao modelo de Langmuir.

Entretanto, levando-se em consideracao a concentracao do licor e a faixa de
trabalho do ensaio, a fim de garantir maior consisténcia aos valores apresentados
pelos modelos de sorgao, os dois pontos do experimento 6 foram excluidos e uma
nova isoterma Linear foi construida (Figura 4.14), uma vez que as concentragoes
utilizadas no ensaio foram mais baixas. A partir desta curva, obteve-se uma nova
equagdo do modelo linear (equacao 4.4), a qual sera adotada na modelagem do

problema da plataforma.
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Figura 4.14: Isoterma Linear em pH 2 (experimentos de 1 a 5) - R* = 0,984.

S =2,67C (4.4)

Nota-se que, com a exclusao dos pontos do experimento 6, houve um aumento
em torno de 35% no valor do K;. Entretanto, ambos os valores, considerando ou nao
os pontos do experimento 6, ainda sao baixos quando comparado ao mencionado na
literatura, embora tenham ficado muito préoximos ao valor do Ky determinado pela

COPPE (2012) em ensaio semelhante.
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Ensaio em pH = 4

A partir dos resultados das analises da concentracao do uranio apresentados
na Tabela 4.4, também foram calculadas, conforme a equagao 2.22, as sor¢oes para
cada um dos experimentos (de 1 a 6) e suas respectivas duplicatas (pontos A e B).

Da mesma forma, a construgao das isotermas e, por conseguinte, a obtencao
das equagoes das curvas e seus respectivos coeficientes de correlagao (R?) foi efetu-
ada a partir do ajuste dos dados utilizando-se para tal o pacote Mathematica 9.0

(Wolfram, 2003).

Tabela 4.4: Ensaio de batelada pH=4.
pH =4

Experimento Ponto Cgy (mg/L) C., (mg/L) S (mg/g)

A 15,67 8,54 0,28
! B 15,67 10,66 0,19
A 32,25 24,01 0,33
. B 32,25 23,85 0,34
A 79,30 66,72 0,52
’ B 79,30 66,39 0,54
A 274,30 235,90 1,54
! B 274,80 234,00 1,63
A 417,00 334,70 3,13
’ B 417,00 336,00 3,24
A 805,70 699,90 4,23
’ B 805,70 667,00 5,39

As Figuras 4.15, 4.16 e 4.17 representam os ajustes: Linear, de Freundlich e
de Langmuir, respectivamente, utilizando todos os pontos do ensaio.
A equagao 4.5 descreve o modelo Linear de sor¢ao (mg/g) para o ensaio. Para

este caso, o valor do K, é 7,44 mL/g.

S =17,44C (4.5)
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A equagao 4.6 descreve o modelo de Freundlich de sor¢ao (mg/g) para o ensaio.

O valor do Ky, o coeficiente empirico da isoterma, ¢ 6,73 nas unidades de .S utilizadas.

S =6,73C%% (4.6)

A equagao 4.7 descreve o modelo de Langmuir de sor¢ao (mg/g) para o ensaio.

9,80C

=— 4.
1+0,56C (4.7)

S(mg/9)
6 -

0 Ceg (mg/mb)
0.0 0.2 0.4 0.6 0.8 1 me

Figura 4.15: Isoterma Linear em pH 4 - R? = 0,969.

0 Ceq(mg/mL)
0.0 0.2 0.4 0.6 0g 1M

Figura 4.16: Isoterma de Freundlich em pH 4 - R? = 0,974.
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Figura 4.17: Isoterma de Langmuir em pH 4 - R? = 0,976.

Tomando-se o valor de R? para avaliar o comportamento das isotermas, nota-se
que todos os modelos apresentaram um bom coeficiente de correlagao. Entretanto,
o modelo de Langmuir foi o que melhor descreveu os dados obtidos experimental-
mente, ou seja, os dados comportaram-se de forma nao linear. Sendo assim, para a
modelagem do solo em camadas mais profundas na area da usina, seréd utilizada a
isoterma de Langmuir.

Para a apresentacao dos resultados e insercao dos dados no cédigo HYDRUS-
2D /3D, foi utilizado como modelo a equagao 4.8 (Siminek et al., 2011), que combina

de forma sintética as trés isotermas de sorcao, conforme descrito a seguir:

B
g R
14+ nC8

Quando = 1, obtém-se a equagao de Langmuir (equagao 2.20). Por outro

(4.8)

lado, quando 1 = 0 obtém-se a equagao de Freundlich (equagao 2.19). Adotando-se
tanto § = 1 como 7 = 0, obtém-se a equagao linear (equagao 2.18).
Desta forma, baseando-se nos parametros da equacao 4.8, a Tabela 4.5 apre-

senta os valores utilizados na modelagem para cada estrato de solo do modelo.
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Tabela 4.5: Parametros da equagao 4.8 obtidos pelos ensaios de sor¢cao em batelada.

k n B

Horizonte Isoterma
[L2M~1] (LMY ()
Superficie Linear 2,67 0 1
Subsuperficie  Linear 2,67 0 1
Aq. Granular Langmuir 9,80 0,56 1
Aq. Fissural Langmuir 9,80 0,56 1

4.4 Transporte de Soluto

Esta secao apresenta os resultados obtidos para os casos de transporte de
soluto. Primeiramente, sao apresentados os resultados quando da ruptura na mem-
brana de PEAD considerando apenas o transporte de um elemento tragador (K; = 0
mL/g) em condi¢ao de equilibrio fisico. O elemento tragador utilizado neste caso foi
o cloreto, por ser um elemento de tamanho pequeno e bastante abundante no licor,
conforme composicao e concentragoes apresentadas na Tabela 4.2.

Em seguida sao estudados os casos de transporte do uranio em condigoes de
equilibrio e nao equilibrio fisico, com a utilizagao das equagoes de sor¢ao obtidas a
partir dos ensaios descritos na secao 4.4.

Adicionalmente, foi realizada a analise de sensibilidade tanto para f como a,,
com o objetivo de avaliar a influéncia da variacao desses paradmetros nos resultados
do modelo de transporte em nao equilibrio fisico.

Os resultados sao apresentados por meio de imagens contendo a pluma do
soluto em instantes de tempo determinados e por meio de graficos da concentragao
de uranio em pontos de observacao especificos, objetivando acompanhar a evolugao
da pluma e, por conseguinte, melhor compreender o deslocamento dos solutos ao
longo do corte em anéalise. Os pontos de observacgao foram posicionados da seguinte

forma no modelo em estudo (Figura 4.18):

e 1o solo de subsuperficie, no fundo do pogo de monitoragao existente entre os

tanques "A"e "B"(N1);
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e 10 aquifero granular, abaixo do po¢o de monitoragao (N2);

e na interface entre os aquiferos granular e fissural, abaixo do poc¢o de monito-

racao (N3), e

e na interface entre o solo de subsuperficie e o aquifero granular, a aproximada-

mente 100m de distancia da area da plataforma (N4).

Agq. Fissural

Figura 4.18: Localizacao dos pontos de observagao N1, N2, N3 e N4.

4.4.1 Ruptura na geomembrana - passagem do tracador

Como primeiro passo na avaliacao do transporte de contaminantes na pla-
taforma foi simulada a passagem do cloreto através do rasgo na geomembrana de
PEAD. A principal caracteristica de um elemento tracador deve-se ao fato deste
nao interagir com as particulas de solo, apresentando Ky = 0 mL/g e, por conse-
guinte, R = 1. Deste modo, é possivel afirmar que, para as mesmas condi¢oes do
meio, o tragador se desloca mais rapidamente que as demais substancias, indicando
o maximo alcance da pluma.

Admitiu-se para o vazamento do liquido contendo apenas o cloreto, as mesmas

condigoes de fluxo impostas para o vazamento do licor, ou seja, um pulso com
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duracao de 120 dias. Foi admitida a concentragao do termo fonte de cloreto igual
a 2,6 mg/cm?® (2.600 mg/L), portanto, a concentragao real deste elemento no licor.
As demais condigoes sao conforme discutidas na secao 3.3.

Para o fluxo de 4gua, foi adotada a condi¢ao inicial de carga de pressao hi-
draulica apresentada na Figura 4.6, sendo considerado o transporte em equilibrio
fisico. Os parametros de transporte utilizados sao apresentados na Tabela 4.6 e os
parametros para o fluxo de agua na Tabela 3.1. As Figuras 4.19 e 4.20 mostram
o deslocamento da pluma de cloreto ao longo do tempo. A Figura 4.21 indica a

concentracao de cloreto nos pontos de observacao ao longo de 30 anos.

Tabela 4.6: Parametros fisico-quimicos para o transporte do tracador.

, Pb Dy, Dr Dy K,
Horizonte ) )
(g/em?®) (em) (em) (em?/dia) (cm?/g)
Superficie 1,295 100 20 1,0 0
Subsuperficie 1,427 100 20 1,0 0
Aq. Granular 1,450 100 20 1,0 0
Aq. Fissural 1,500 100 20 1,0 0

Figura 4.19: Pluma de cloreto ao cessar o vazamento provocado pela ruptura na

geomembrana de PEAD (120 dias).
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L ¥4

Figura 4.20: Deslocamento da pluma de cloreto em 30 anos.

Através do deslocamento do cloreto mostrado pelas Figuras 4.19, e 4.20, nota-se
que a pluma ja ultrapassou a regiao dos tanques decorridos os 30 anos de simulagao,
restando, ainda, uma pluma com concentragoes relativamente baixas, em torno de
0,200 mg/cm?® (200 mg/L). Destaca-se que este valor encontra-se abaixo do valor
mAximo permitido para o cloreto estipulado pela Resolucao n® 396/08% (CONAMA,
2008), que ¢ de 250.000 pg/L (250 mg/L).

Com relacao as concentragoes de cloreto no fluxo de dgua apresentadas pelo
grafico da Figura 4.21, observa-se que os pontos N1, N2 e N3 apresentam valores
méaximos da concentragao praticamente no mesmo instante de tempo por se en-
contrarem alinhados, sofrendo a influéncia nao s6 do fluxo vertical imposto pelo
vazamento (10 em/dia) como também da dispersao lateral no aquifero granular.
Contudo, por estarem nao s6 em profundidades e solos com propriedades hidrau-
licas diferentes, como também estarem sendo influenciados de forma distinta pelo
fluxo de agua subterranea, justifica-se a variagao da concentracao no fluxo de liquido,
uma vez que parte do soluto é diluido com o fluxo da dgua subterranea.

O ponto N2 tem pico de maximo em torno 1,945 mg/cm? (1.945 mg/L), alcan-

2Esta Resolucdo dispoe sobre a classificacdo e diretrizes ambientais para o enquadramento das

aguas subterraneas e da outras providéncias.
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Figura 4.21: Concentragao de cloreto nos pontos de observagao N1, N2, N3 e N4 ao

longo do tempo.

gado aproximadamente 3,1 anos (1.120 dias) apds o inicio do vazamento. Observa-se
que o seu valor maximo é maior que o dos pontos N1 e N3, que apresentam valores
bastante proximos (~1,5 mg/cm?), pois no ponto N2 o fluxo da Agua subterranea
influencia o deslocamento da pluma, de certo modo carreando a frente de conta-
minag¢ao. Por outro lado, nota-se que no ponto N1, devido & sua posi¢ao no solo
de subsuperficie, a pluma de cloreto sofre uma menor influéncia do fluxo de adgua
subterranea, permanecendo mais tempo com concentragoes mais elevadas que nos
pontos N2 e N3.

J& o ponto N4 apresenta concentragao méaxima de 0,47 mg/cm?3 (470 mg/L),
alcangada em aproximadamente 20 anos (7.300 dias). Da mesma forma que o ponto
N1, ele encontra-se no solo de subsuperficie, acompanhando o sentido do desloca-
mento do fluxo de agua, embora com um caminho mais longo a percorrer, sendo
detectado somente apos aproximadamente 3.200 dias do inicio do evento de vaza-
mento.

Ao se avaliar a Figura 4.20, nota-se que, embora a pluma ja tenha praticamente
ultrapassado a area em estudo, grande parte da contaminacao permanece retida

na regiao abaixo do tanque onde ocorreu o vazamento, devido, principalmente, a
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auséncia de fluxo vertical na zona vadosa apoés o reparo na geomembrana, fazendo
com que grande parte do material liberado durante o evento fique imobilizado. Isto
posto, verifica-se que a remocao deste solo abaixo do tanque pode ser considerada

uma medida de remediacao do local.

4.4.2 Caso 1: Transporte do uranio em equilibrio fisico

Nesta primeira abordagem do transporte de uranio no solo da plataforma, foi
estudado o comportamento da pluma de contaminacao através do modelo de equi-
librio fisico. Portanto, para a simulacao deste caso, foram utilizados os parametros
hidraulicos apresentados na Tabela 3.1, os parametros fisico-quimicos da Tabela 4.6,
além dos parametros da equacao de sor¢ao da Tabela 4.5 (isoterma linear: solos de
superficie e subsuperficie; isoterma de Langmuir: aquiferos granular e fissural).

Foi considerado um vazamento (pulso) do licor por 120 dias, com fluxo e con-
centracgao de uranio de, respectivamente, 10 cm/dia e 3,2 mg/cm?® (3.200 mg/L).
As condicgoes iniciais e de contorno adotadas sao as mesmas apresentadas na secao
3.4, sendo que para o fluxo de dgua, a condigao inicial é definida pela infiltragao no
terreno em regime permanente, conforme apresentado na Figura 4.6.

As Figuras 4.22 e 4.23 mostram, respectivamente, o deslocamento da pluma de
uranio ao cessar o vazamento no tanque e decorridos 30 anos do inicio do vazamento.
A Figura 4.24 indica a concentracao do urénio nos pontos de observacao ao longo
do tempo.

Comparando-se as figuras 4.22 e 4.23 observa-se que, com as condigoes de
transporte do uranio em equilibrio fisico adotadas para este caso, o uranio pratica-
mente nao se deslocou no solo, tendo ficado retido abaixo da regiao do vazamento
devido principalmente ao fator de retardamento (R>1 devido a sor¢ao do uranio),
aliado a auséncia de fluxo vertical quando do reparo da geomembrana, diferente-
mente do comportamento observado para o cloreto (R =1; K; =0 mL/g). Mesmo
com valores de sor¢ao baixos (K4 = 2,67 mL/g para as camadas superiores e iso-
terma de Langmuir para os aquiferos), é possivel constatar, através da comparagao
com o transporte do tragador, a grande influéncia da sor¢ao na simulagao.

Nota-se, pelo grafico da Figura 4.24(a), que a pluma de uranio s6 alcanga os
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Figura 4.22: Pluma de urénio ao término do vazamento (120 dias), em condigao de

equilibrio fisico.

Figura 4.23: Deslocamento da pluma de uranio em 30 anos, em condigao de equilibrio

fisico.

pontos de observagao N1, N2 e N3, a partir de 15,3 anos decorridos do vazamento,
ainda com concentracoes muito baixas se comparadas & concentracao do termo fonte.
No instante de tempo ¢t = 30 anos, a concentracao de urdnio no fluxo de liquido

observada ¢ menor que 0,00000012 mg/cm?® (<1,2 ug/L), no ponto N1. A evolugao
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da pluma de uranio ao longo de 1.000 anos pode ser verificada pelo grafico da Figura
4.24(b).
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Figura 4.24: (a) Concentragao de uranio nos pontos de observacao N1, N2, N3 e N4
durante 30 anos, em condi¢ao de equilibrio fisico; (b) Concentragao de uranio nos

pontos de observagao N1, N2, N3 e N4 decorridos 1.000 anos do vazamento.

Na pratica, observa-se que o uranio apresenta uma maior mobilidade que a
apresentada pelo modelo de transporte em equilibrio, indicando a possibilidade da
ocorréncia de outros mecanismos de transporte na regiao em estudo. Por este motivo,
também foi avaliado o transporte em nao equilibrio fisico, de modo a considerar

no modelo a existéncia de macroporos e fraturas que por ventura provoquem a

ocorréncia de fluxo preferencial no solo.

4.4.3 Caso 2: Transporte do uranio em nao equilibrio fisico

Para a simulacao deste caso, serao utilizadas as mesmas condigoes iniciais
e de contorno do transporte em equilibrio fisico. Foram utilizados os parametros
hidraulicos apresentados na Tabela 3.1, os parametros fisico-quimicos da Tabela
3.2, além dos parametros da equacao de sorcao da Tabela 4.5.

As Figuras 4.25 e 4.26 mostram, respectivamente, a pluma do uranio na regiao
moével do liquido e na regiao estagnada no instante ¢ = 120 dias. Do mesmo modo, as
Figuras 4.27 e 4.28 mostram, respectivamente, a pluma do uranio na regiao movel

e na regiao estagnada 30 anos ap6s o inicio do vazamento. Particularmente os
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resultados apresentados por estas figuras foram obtidos utilizando #;,,=0,1; f=0,06

e ay,—0,0008 dia~*.
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Figura 4.26: Pluma de urénio na regiao estagnada do fluido ao término do vazamento

(120 dias).
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Figura 4.27: Pluma de uranio na regiao movel apoés 30 anos.
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Figura 4.28: Pluma de urinio na regiao estagnada do fluido apds 30 anos.
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Figura 4.29: Concentragao de uranio nos pontos de observagao N1, N2, N3 e N4 ao

longo do tempo.
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Figura 4.30: Concentragao de uranio na regiao imével do solo, nos pontos de obser-

vacao N1, N2, N3 e N4 ao longo do tempo.
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A fase movel mostrada pelas Figuras 4.25 e 4.27, embora inicialmente concentre
grande parte do uranio, ela o perde rapidamente, quer seja pela diluicao com o fluxo
de agua subterranea, quer seja pela transferéncia tanto para o solo quanto para a
regiao estagnada, conforme indicado pelos graficos das Figuras 4.29 e 4.30.

Pelo grafico da Figura 4.29, nota-se que a maxima concentragao de uranio é de
0,11 mg/em? (110 mg/ L), ocorrendo no ponto N2 em 5,6 anos (2.050 dias), enquanto
que os pontos de observacao N1 e N3 apresentam concentragoes em torno da metade
da concentragao para o ponto N2. Verifica-se mais uma vez a influéncia do fluxo de
agua subterranea no ponto de observacao N1, que apresenta concentragao maxima
menor que em N2, mostrando deslocamento da pluma similar a pluma do tracador.

Ao se comparar com o comportamento do tragador (Figura 4.21), cuja méxima
concentragao fica bastante proxima a do termo fonte adotado (2,6 mg/cm?), observa-
se que as concentracoes maximas atingidas nos pontos N1 e N2 sao bem mais baixas
que a concentracao do licor (3,2 mg/cm?), indicando que parte do uranio esta retido
pelo solo abaixo dos tanques, devido nao s6 ao efeito de retardamento (influéncia
direta da sorgao), bem como a auséncia do fluxo vertical na zona vadosa apos o
reparo na geomembrana. A pluma de urénio no ponto N3 apresenta as mesmas
caracteristicas do ponto N2, embora com concentragoes mais baixas.

Em todos os pontos, observa-se que as concentragoes ficam estabilizadas apro-
ximadamente 6.000 dias ap6s o inicio do vazamento (16,4 anos), sendo que os pontos
N1 e N2 apresentam concentragoes bem proximas, em torno de 0,03 mg/cm? (30 e
31mg/L), enquanto que no ponto N3 fica em torno de 0,016 mg/cm?® (16 mg/L).

Verifica-se que a pluma do uranio na fase movel sequer alcanca o ponto N4,
ficando restrita a drea da plataforma com concentracio maxima de 0,500 mg/cm?
(500 mg/L) (Figura 4.27). Porém, nota-se que, para o intervalo de 30 anos, o
aquifero fissural na regido abaixo dos tanques é alcangado (ponto de observagao N3;
[U] = 0,016mg/cm?).

Por outro lado, pela analise das Figuras 4.26, e 4.28, que apresentam a evolugao
da pluma no liquido estagnado ao longo do tempo, verifica-se que uranio migra
lentamente para essa regiao, acumulando-se ao longo do tempo, o que pode ser

constatado também através do gréafico da Figura 4.30, que mostra o teor de uranio
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sorvido pelo solo com tendéncia crescente no intervalo de tempo estudado. Devido
as caracteristicas do transporte, a pluma de uranio sequer alcanca a regiao de liquido
estagnado no ponto de observagao N4.

Da mesma forma que no transporte em equilibrio, nota-se que a pluma na
regiao estagnada mantém-se retida abaixo do tanque onde ocorreu o vazamento,
atingindo, no maximo a concentragao de 0,358 mg/cm? (358 mg/L) no solo de sub-

superficie (Figura 4.28), pouco afetando os aquiferos no intervalo de tempo estudado.

4.4.4 Caso 3: Analise de Sensibilidade para f

A anélise de sensibilidade para o parametro f foi realizada com o objetivo de
avaliar os efeitos de sua variagao nos resultados do modelo de nao equilibrio fisico em
um perfodo de tempo igual a 1.000 anos. Para este estudo variou-se desde f = 0,05
até f = 1,00, valor este que corresponde a 100% dos sitios disponiveis para a sor¢ao.

Os graficos das Figuras 4.31 e 4.32 apresentam os resultados da concentragao de
uranio nos pontos de observacgao para os valores de f iguais a 0,05; 0,10; 0,25; 0,40;
0,75 e 1,00, respectivamente, e a Tabela 4.7 apresenta as concentragoes maximas
alcancadas pela pluma e o instante em que esse valor foi alcangado.

Pelos resultados apresentados, verifica-se uma grande influéncia de f no caso
em estudo. De forma geral, com o aumento de seu valor nota-se uma diminui¢ao na
concentracao de uranio na fase movel e um atraso no tempo de chegada nos pontos
de observacao.

Através dos dados apresentados pela Tabela 4.7 e pelas Figuras 4.31 e 4.32,
verifica-se que para o valor de f=0,05 houve pouca adsorc¢ao pelo solo, culminando
em valores de concentracao da fase estagnada significativamente menores que da
fase movel. Aumentando-se o valor de f para 0,10 nota-se também uma reducao da
ordem de 50% na concentracao de uranio na fase movel. Por outro lado, a partir
de f=0,10, nota-se que, para um mesmo valor do parametro, os valores maximos
alcancados pelas fases movel e estagnada ficam bastante proximos, diferindo apenas
no tempo de chegada a concentracao méaxima.

Para a faixa de valores entre 0,25< f<0,40, os resultados da simulacao tive-

ram concentragoes maximas semelhantes, tanto para fase moével quanto para a fase
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Figura 4.31: Concentragao de uranio na regiao mével nos pontos de observagao, para

os valores de f=0,05; 0,10; 0,25; 0,40; 0,75 e 1,00.
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Figura 4.32: Concentracao de uranio na regiao estagnada nos pontos de observagao,

para os valores de f=0,05; 0,10; 0,25; 0,40; 0,75 e 1,00.
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Tabela 4.7: Anélise de sensibilidade de f: valores maximos de concentracao nos

pontos de observagao.

Regiao Mével Regiao Estagnada
f  Ponto
C (mg/em?) t (anos) C (mg/em?) t (anos)
N1 0,0762 3,9 0,0317 51,1
N2 0,1256 4,6 0,0265 94,2
P s 0,0558 6,0 0,0153 116,1
N4 0,0055 723,5 0,0054 795,3
N1 0,0370 9.4 0,0307 65,7
N2 0,0691 9,4 0,0253 95,6
010 N3 0,0283 10,8 0,0133 1189
N4 0,0052 718,7 0,0052 768,7
N1 0,0269 66,9 0,0266 79,2
N2 0,0286 26,5 0,0216 99,7
02 N3 0,0114 75,8 0,0102 123,0
N4 0,0044 731,0 0,0044 772,8
N1 0,0226 82,6 0,0224 915
N2 0,0212 66,9 0,0187 107,9
040 N3 0,0094 92,9 0,0086 130,5
N4 0,0038 7434 0,0037 774,8
N1 0,0155 110,7 0,0155 114,8
N2 0,0153 105,9 0,0146 119,6
01 N3 0,0068 125,0 0,0065 138,7
N4 0,0026 7529 0,0026 767,3
N1 0,0115 118,9 0,0115 118,9
N2 0,0117 1154 0,0117 1154
Ho0 N3 0,0051 133,2 0,0051 133,2
N4 0,0019 757,0 0,0019 757,0
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estagnada; entretanto, esses picos ocorreram em momentos diferentes. Destaca-se
que, para o ponto de observacao N4, distante mais de 200m do termo fonte, as
concentracoes nao apresentaram grandes variagoes até f<0,40.

A partir de valores de f>0,75, as simulacoes tendem ao equilibrio, apresen-
tando as mesmas concentragoes em ambas as fases e uma diminui¢ao na diferenca
dos tempos de chegada ao valor maximo entre as fases moveis e estagnadas. Com
f=1,00, o modelo de transporte em nao equilibrio fisico limita-se a regiao moével
reduzindo-se a equagao 2.11, cujo comportamento é o mesmo da condi¢ao de equili-
brio fisico. Por este motivo, os tempos e as concentracoes méximas alcancadas pela
pluma sao idénticos.

Portanto, é possivel afirmar que valores elevados de f promovem um movi-
mento mais lento do soluto, uma vez que, com um maior nimero de sitios disponiveis
para a sorcao ha uma maior retencao do uranio pelo solo, o que pode ser confirmado
pela comparacao das Figuras 4.33 e 4.34, que apresentam as plumas de uranio para

os valores de f=0,05 e f=0,75 decorridos 30 anos do vazamento.
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Figura 4.33: Concentracao de uranio sorvido no solo 30 anos apds o vazamento -

£=0,05.
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Figura 4.34: Concentracao de uranio sorvido no solo 30 anos apds o vazamento -

f=0,75.

4.4.5 Caso 3: Analise de Sensibilidade para a,,

Da mesma forma, a analise de sensibilidade para o parametro «,, foi realizada
com o objetivo de avaliar os efeitos de sua variacao nos resultados do modelo de
nao equilibrio fisico em um periodo de tempo igual a 1.000 anos. Para este estudo
variou-se desde a,,, = 0,0005 dia~' até a,, = 0,1000 dia™".

Os graficos das Figuras 4.35 e 4.36 apresentam os resultados da concentragao
de uranio nos pontos de observacao para os valores de «,, iguais a 0,0005; 0,0010;
0,0050; 0,0100; 0,0500 e 0,1000 dia~?!, respectivamente, e a Tabela 4.8 apresenta as
concentragoes maximas alcancadas pela pluma e o instante em que esse valor foi
alcangado.

Pelos resultados da simulacao, nota-se que para valores de a,,<0,0001 dia™*
ocorre uma menor transferéncia de uranio da fase moével para a fase estagnada, sendo
que para a,,—0,0005 dia~! as diferencas nos pontos de observacao chegaram a ser de
aproximadamente 1/10 do valor méximo da fase movel. No entanto, para a,, <0,001
dia=! os valores maximos de concentracao foram alcancados praticamente no mesmo
instante de tempo.

Entre os valores de 0,0050<a,,<0,0100 dia~' as concentracoes maximas al-

90



0.25

am = 0,0005 - N1
g 02 -- N2
Lo
£ — N3
S 0.15
x& N4
£ 01
C
[0
2
3 o5
LT
\ quuu.."----
0 : e Y
0 50000 100000 150000 200000
Tempo [dias]
0.25 T
om = 0,005 N1
Q@ o024
5 == N2
2
= 0151 N3
o
S, N4
8 o1+
[
Q
[&]
C
§ 005+
R
0 +et M, : -
0 50000 100000 150000 200000
Tempo [dias]
0.25 1
o =0,05 o N1
1)
02 Tt
5 -- N2
jo)]
£ o154 — N3
5 o
o
S N4
8 o1t
=
Q
[S]
5
§ 005+
Tl
0 +—=t ~ :“ — ' ~
0 50000 100000 150000 20000C
Tempo [dias]

Concentragdo U [mg/cm3]

Concentracdao U [mg/cm3]

Concentragéo U [mg/cm3]

0.25 +
am = 0,001 - N1
0.2 + -= N2
— N3
0.15 +
N4
0.1 +
1]
0.05 &
——-n......
0t : --....,."_:__-“ . .
0 50000 100000 150000 200000
Tempo [dias]
0.25 1
am =0,01 we N1
021 -=- N2
— N3
0.15
N4
0.1+
0.05 +
/ (é\
0 =L e .
0 50000 100000 150000 200000
Tempo [dias]
0.25 T
om=0,1 - N1
02 T == N2
015 1 — N3
N4
0.1+
0.05 +
0 '/-:\'"‘"‘“ . . .
0 50000 100000 150000 200000
Tempo [dias]

Figura 4.35: Concentragao de uranio na regiao mével nos pontos de observagao, para

os valores de a,,=0,0005; 0,0010; 0,0050; 0,0100; 0,0500 e 0,1000 dia~".

91



— 0.04 T = 0.04 T
[s2}
£ am = 0,0005 - N1 g om = 0,001 - N1
> Y )
£ P -= N2 £ -- N2
g 0 % g 00 S
3 «"‘ — N3 g :' '/ s‘} - N3
g S g i R N4
G 002 ¢,/ s N4 7 002 +i f ),
H N S i
=) . N H \
o H RN o i R
xg ] ..'0\\ z& Hi ’.}A
S 001 A oMy £ o001 RN
€ ' "-:\\ S 4/ N -
[} e v~ o -~
o SN Q .
c ATy, o e
8 o : : : ; © 0 : : —
0 50000 100000 150000 200000 0 50000 100000 150000 200000
Tempo [dias] Tempo [dias]
& 0.04 T & 0047
p= Poxd tm = 0,005 - N1 £ m =001 — N1
L [ Y o
=2 [ 2 — N2
£ 3 -- N2 £ ool
< 0031 \ < 0.03
el e
@ \ 9] — N3
c — N 3 c
g \ 8 N4
f 0.02 + \“ N4 u;g 0.02 T+
o i o
g ooty N £ 0011 S
] i) S \.,
2 ,’ NI I \\;'u.._
N ....-.'_"_"_';';-_-_-- Q ~ .:",'_':_'-_---.... s
O g4l : : j . S 9 ; ettt L]
0 50000 100000 150000 200000 0 50000 100000 150000 200000
Tempo [dias] Tempo [dias]
= 004 T = 004 T
[s2} (32}
g am = 0,05 - N1 LE-’ on=0,1 N1
> >
£ £ -
‘o 003 T ==.N2 ‘o 003 N2
kel ke
© ®© —
£ £a — N3 5, N3
[ £y :
g oozt F % N4 g 0021 N N4
£ FAAY
N A 2 A
o -
g [ % g [ %
g 0011 v o011+ g
|5 1y A g ! S
e 1/ Sl = 1 SO
3 0 II ' 7 -===’?'=Huuuu= (¢} 0 >/ } :‘""‘"-'ﬁ'"lﬂ-luuu*‘
0 50000 100000 150000 200000 0 50000 100000 150000 200000
Tempo [dias] Tempo [dias]

Figura 4.36: Concentracao de uranio na regiao estagnada nos pontos de observagao,

para os valores de a,,,—0,0005; 0,0010; 0,0050; 0,0100; 0,0500 e 0,1000 dia~".
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Tabela 4.8: Analise de sensibilidade a,: valores méximos de concentragao nos pon-

tos de observacgao.

Qo Regiao Moével Regiao Estagnada
Ponto
(dia™1) C (mg/cm?®) t (anos) C (mg/cm?®) t (anos)
N1 0,1439 5,3 0,0377 17,0
N2 0,2390 5,3 0,0229 77,8
0,0005
N3 0,1123 6,7 0,0129 101,8
N4 0,0049 694,1 0,0048 772,8
N1 0,0352 5,3 0,0312 72,8
N2 0,0673 5,9 0,0281 99,2
0,0010
N3 0,0283 6,6 0,0158 119,7
N4 0,0057 7274 0,0057 768,5
N1 0,0372 106,6 0,0372 109,3
N2 0,0389 101,8 0,0385 109,3
0,0050
N3 0,0205 120,2 0,0204 129,1
N4 0,0066 735,8 0,0066 744.,0
N1 0,0364 110,0 0,0364 111,3
N2 0,0381 105,9 0,0380 110,0
0,0100
N3 0,0192 124,3 0,0191 1284
N4 0,0061 733,8 0,0066 738,6
N1 0,0244 114,1 0,0244 114,1
N2 0,0252 110,7 0,0251 111,3
0,0500
N3 0,0115 127,1 0,0115 127,8
N4 0,0038 736,5 0,0038 737,2
N1 0,0192 115.4 0,0192 115,4
N2 0,0197 112,0 0,0197 112,0
0,1000
N3 0,0088 129,1 0,0088 129,8
N4 0,0030 741,3 0,0030 742,0
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cancadas pela pluma nos pontos de observacao tanto na fase mével quanto na fase
estagnada foram bastante proximas entre si, sendo que a principal diferenca entre os
valores ficou restrita ao tempo de chegada ao valor maximo. Nota-se, ainda, que a
partir de a,,=0,0050 dia~' os valores da concentracao em ambas as fases apresentam
valores similares, inclusive com tempos proximos: com o aumento de «,,, ocorre uma
diminuicao significativa na diferenca dos tempos de chegada ao valor maximo.

O ponto de observagao N4 apresentou os valores das concentragoes nas fa-
ses movel e estagnada bastante proximos, oscilando entre 0,003<C<0,007 mg/cm?,
sendo que, no intervalo de valores de «,, estudado, a maior concentragao ocorreu
com a,,—0,0050 dia~!. Ressalta-se que os valores maximos de concentracao neste
ponto também ficaram muito proximos dos valores obtidos para a analise de sensi-
bilidade de f, indicando que, no problema em estudo, para distancias maiores do
termo fonte, tanto «,,, quanto f interferem pouco nos resultados da simulacao.

Analisando apenas os valores da regiao estagnada, verifica-se que «,, tem pouca
influéncia nos valores da concentragao de uranio sorvida pelo solo visto que com vari-
acoes de a,,, em torno de duas ordens de grandeza a variagao no valor da concentragao
ficou em torno de 50%.

De modo geral, além do atraso na chegada a concentracao méaxima que é mais
significativo para valores de «,,>0,0010 dia™!, observa-se que, com o aumento no
valor de a,,, h4 uma maior retencao do uranio na regiao estagnada, o que pode
ser verificado comparando-se as plumas das Figuras 4.37 e 4.38, que apresentam as
plumas de uranio para os valores de a,,=0,0005 dia™! e a,, =0,1000 dia~! decorridos

30 anos do vazamento.
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Figura 4.37: Concentracao de uranio sorvido no solo 30 anos apds o vazamento -

Q= 0,0005 dia™!.
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Figura 4.38: Concentracao de uranio sorvido no solo 30 anos apds o vazamento -

Ay, = 0,1000 dia™*.
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Capitulo 5

Conclusoes e Sugestoes

A plataforma da URA, por abrigar o patio de lixiviagao e os diversos tan-
ques que armazenam os liquidos de processo, é uma area bastante vulneravel frente
a contaminagdo do solo e das aguas subterrdneas por substéncias quimicas e/ou
radioativas.

A avaliacao de problemas de contaminacao envolve o conhecimento de proces-
sos que ocorrem simultaneamente no solo, dentre os quais se destacam o fluxo de
agua e o transporte de soluto. Nesse sentido, a modelagem matematica mostra-se
uma ferramenta bastante til na avaliagao de cenarios de contaminacao.

Neste trabalho foi realizada a modelagem da éarea da plataforma da URA para
o estudo do transporte de urdnio a partir do cédigo de simulagao computacional
HYDRUS-2D/3D. Foram realizados ensaios de batelada para a determinagao das
isotermas de sor¢ao especificas para a regiao, utilizando-se uma amostra de solo e
o licor de uranio coletados no local, de modo a tornar a simulagao mais realista ao

reproduzir em laboratoério as condi¢oes de campo.

5.1 Conclusoes

Para reproduzir as condi¢oes da contaminagao no solo abaixo do tanque de
armazenamento de licor e nos aquiferos, foram realizados, respectivamente, ensaios
em pH igual a 2, bem como em pH igual a 4. No ensaio em pH igual a 2, a isoterma

linear foi a que melhor descreveu os pontos experimentais, sendo o valor do K, igual
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a 2,67 mL/g. Por outro lado, no ensaio em pH igual a 4, o modelo de Langmuir foi
o que melhor descreveu os pontos obtidos nos experimentos.

A simulagao do transporte do tracador (K; = 0 mL/g) mostrou que a pluma
desloca-se relativamente réapido da area em estudo; no entanto, grande parte do
tracador permanece imobilizada na regiao abaixo do tanque, pois o pequeno fluxo
de agua no local, especialmente o vertical, associado & impermeabilizacao de grande
parte da superficie devido a presenga dos tanques, sao incapazes de mobilizar todo
o material liberado durante o evento. Contudo, a simulacao indica que uma parcela
do tracador alcanca os aquiferos granular e fissural.

Embora os valores de sorcao obtidos, em especial do K,, tenham sido rela-
tivamente baixos quando comparados aos valores apresentados pela literatura, o
transporte em equilibrio fisico mostrou que, durante o intervalo de tempo avaliado,
praticamente nao houve deslocamento da pluma, pois ao se efetuar o reparo na ge-
omembrana e interromper o vazamento, a auséncia do fluxo vertical, aliada a baixa
dispersao lateral no aquifero granular, fazem com que praticamente todo o uranio li-
berado durante o evento fique retido imediatamente abaixo da regiao do vazamento,
sequer alcancando o aquifero granular. Logo, devido as caracteristicas heterogéneas
da subsuperficie no local, admitiu-se a existéncia de fluxos preferenciais, modeladas
pelo transporte em nao equilibrio fisico.

O transporte em nao equilibrio fisico mostrou-se mais realista, uma vez que
foram utilizados pardmetros de transporte ajustados com os dados de monitoragao
do local. Ao se comparar este modelo com o modelo de equilibrio fisico, verificou-se
um maior deslocamento da pluma de uranio na regiao mével e um aciimulo na regiao
estagnada.

Do mesmo modo que no transporte de tracador, grande parte do uranio pre-
sente no termo fonte ficou retida logo abaixo da regiao onde aconteceu o vazamento,
embora uma pequena quantidade tenha alcangado os aquiferos, justificando a ado¢ao
de medidas de remediacao, tao logo seja notada qualquer anormalidade na estanquei-
dade dos tanques de armazenamento dos liquidos de processo. Neste caso, bastaria
a remocao do solo no local onde for observada a falha.

Adicionalmente, foi realizada a analise de sensibilidade para os parametros f
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e a,,, de modo a verificar os efeitos causados na simulacao em funcao da variagao
nos mesmos. Pela andlise, ambos os parametros mostraram-se sensiveis durante a
simulagao do problema da plataforma, contudo, para regides mais distantes do termo
fonte, os valores de a,, e de f pouco influenciaram nos resultados da simulacao.
Por fim, conforme os resultados apresentados neste estudo, verifica-se que a
avaliacao do transporte de uranio através da modelagem computacional fornece uma
boa estimativa dos fendmenos em ocorréncia no solo, permitindo nao s6 a tomada
de decisao quanto as agoes a serem implementadas para a remediacao da area, como
também, a partir do alcance e da concentracao da pluma, estimar o acréscimo de

dose radiologica efetiva sobre as populagoes em longo prazo.

5.2 Sugestoes para trabalhos futuros

Para aprimoramento da avaliacao do transporte na area da plataforma propoem-

se como trabalhos futuros:

e Realizar novos ensaios de sor¢ao abrangendo toda a faixa de concentragao do

licor (0 a 3.200 mg/L) para a verificagao do comportamento das isotermas.

e Aprofundar os estudos sobre a hidrogeologia do local, a fim de que os resultados
da simulagao possam refletir de forma mais precisa o transporte de solutos na

area da plataforma.

e Estudar o problema da plataforma da URA através da modelagem geoqui-
mica, de modo que sejam considerados no transporte os fendémenos de sor-
¢ao/desor¢ao, reagoes quimicas, intera¢ao entre cations e anions no sistema,

entre outros.
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