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RESUMO

A Regido Metropolitana do Recife (RMR), Pernambuco, Brasil, encontra-se na rea de
ocorréncia em sub-superficie do fosforito uranifero. Esta rocha sedimentar esta associada a
arenitos calciferos com distribuicdo descontinua e espessura variando de centimetros a
metros. Em alguns bairros dos municipios de Paulista e de Abreu e Lima, existem depdsitos
do fosforito uranifero localizados proximos a superficie de interesse para a protecdo
radiologica. Dentre os radionuclideos naturais, destaca-se o radénio-222, cujo decaimento
origina uma série de nuclideos emissores alfas de meia-vida curta. A ingestdo e inalacdo de
altas quantidades de rad6nio representam elevado risco, pois a inalacdo é considerada uma das
maiores causas de desenvolvimento de cancer de pulmdo no ser humano. Com a clara
necessidade de monitoracdo ambiental na RMR, foram quantificados Rn-222 e nuclideos
associados em &guas de cacimbas e solos circunvizinhos em regides de ocorréncia do fosforito
uranifero da RMR. A Espectrometria de Cintilacdo Liquida foi empregada para a
determinacdo de Rn-222 e Ra-226 em &guas de cacimbas da regido, enquanto que a
quantificacdo das concentracGes de atividade de Ra-226, Ra-228 e K-40 nos solos foi
realizada pela Espectrometria Gama de Alta Resolugdo. Taxas de exalagdo superficial de
Rn-222 foram estimadas com auxilio de detector AlphaGuard. A partir desses resultados, a
exposicao a radiacdo ionizante da populacdo, a dose e 0s riscos a satde foram estudados nesse
trabalho. Para as aguas de pocgos, foi detectado risco a salde da populacdo quanto as altas
concentracOes de atividade de Rn-222 e Ra-226. O uso dos solos do Municipio de Abreu e
Lima deve ser limitado, principalmente para a construcdo de casas, devido a presenca de Ra-
226 em concentragdes apreciaveis e aos altos valores de taxa de exalacdo superficial. E
evidente a necessidade de monitoracdo de Rn-222 em diversos compartimentos, incluindo no
interior das residéncias, para minimizar a exposicao da populacdo a radiacdo ionizante.

Palavras-chave: Radonio, Ocorréncia uranifera, Radionuclideos naturais, Protecao
radioldgica.



ABSTRACT

The Metropolitan Region of Recife (RMR), Pernambuco, Brazil, is within the area of
occurrence of subsurface uraniferous phosphorite. This sedimentary rock is associated to
sandy limestones with discontinuous distribution and thickness ranging from centimeters to
meters. In some neighborhoods from the Municipalities of Paulista and Abreu e Lima, there
are uraniferous phosphorite deposits close to the surface of interest for radiological protection.
Among the natural radionuclides, radon-222 is utmost important due to the production of a
series of short half-life alpha-emitting nuclides during its decay. The ingestion and inhalation
of high amounts of radon represents a high risk, since inhalation has been considered one of
the main causes of lung cancer development in humans. With the clear necessity of
environmental monitoring in the RMR, Rn-222 and associated nuclides were quantified in the
well water and its surrounding soils from the RMR’s uraniferous phosphorite occurrence
region. Liquid Scintillation Spectrometry was applied for determining the Rn-222 and Ra-226
concentrations in well water, while the quantification of Ra-226, Ra-228 and K-40 activity
concentrations in the soils was carried out by High Resolution Gamma Spectrometry. Rn-222
surface exhalation rates were estimated by means of AlphaGuard detector. With these results,
exposure of population to ionizing radiation, dose and health risks were studied in this work.
For the well waters, risk to the human health was detected due to the high Rn-222 and Ra-226
concentrations. The soil uses of the Abreu e Lima municipality should be limited, mainly for
the house constructions, due to the presence of Ra-226 in appreciable concentrations and the
high values of superficial exhalation rate. It is clear the necessity of the monitoring of Rn-222
in diverse compartments, including indoor radon, in order to minimize the population
exposure to ionizing radiation.

Keywords: Radon; Uraniferous occurrence, Natural radionuclides, Radiological protection.
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1. INTRODUCAO

A Regido Metropolitana do Recife - RMR, Pernambuco, Brasil, encontra-se na area de
ocorréncia do fosforito uranifero (SOUZA, 2006). Essa rocha estd associada a uma camada
geoldgica contendo arenitos calciferos, cujas principais caracteristicas sao sua distribuicdo
descontinua e espessura variando de centimetros a metros. Dessa forma, existem depdsitos em
menor profundidade em regides urbanizadas nos Municipios de Paulista e Abreu e Lima
(SOUZA, 2006) de grande interesse para a protecdo radioldgica devido a presenca de
radionuclideos naturais no fosforito.

Esses radioisotopos, principalmente o radénio, sdo responsaveis por aproximadamente
70% da exposicdo do homem a radiacdo ionizante segundo a United Nations Scientific
Committee on the Effects of Atomic Radiation (UNSCEAR, 2010). Dentre os is6topos
radioativos desse gas, o Rn-222 é o radionuclideo mais persistente (meia-vida de 3,8 dias),
sendo de extrema importancia quando se refere a radioprotecdo. Pertencente a série de
decaimento do U-238 e proveniente do decaimento do Ra-226, 0 Rn-222 sofre decaimento
por emissdo de particula alfa e da origem a uma série de radionuclideos de meia-vida curta,
gue também sdo emissores alfa (P0-218 e Po-214). Os radionuclideos filhos Po-218 e Po-214
estdo relacionados com o risco de desenvolvimento de cancer de pulmdo associados ao
radénio com 3% a 14% dos obitos (ELMAGD et al., 2008; WHO, 2009a; 2011).

Uma das formas mais simples de exposi¢cdo ao radénio é a ingestdo de agua com alta
concentracdo de atividade deste radionuclideo. Por isso, em depositos de aguas subterraneas
presentes em regibes de ocorréncias uraniferas, as &guas poderdo ser enriquecidas,
necessitando de investigacdo detalhada (WISSER, 2003; SANTQOS, 2010a). A ingestdo de
aguas com altos teores de raddnio acarreta 0 aumento da dose recebida pela populagéo, sendo
0 tecido das paredes do estbmago o mais atingido pela radiacdo (ICRP, 1999;
NAVARANJAN et al., 2016). Além disso, estudos epidemioldgicos com trabalhadores de
minas de urdnio apontaram um maior risco de desenvolvimento ndo sé de cancer de pulmao,
como também em outros 6rgdos como o estdbmago, os rins e a medula relacionados a inalagéo
do radénio (SCHUBAUER-BERIGAN et al., 2009; NAVARANJAN et al., 2016).

Radoénio é principalmente incorporado ao organismo humano por meio da inala¢éo e
ingestdo de &gua e a sua alta concentragdo no ar estad interligada a sua difusdo no solo,
principalmente nas regides de ocorréncia uranifera, em que h& grande potencial de
disseminacdo deste gas. Por isso, é de extrema relevancia para a saude publica a medicdo da

concentracdo de atividade deste gas na &gua de pogos e no solo de regiGes densamente



18

habitadas. Isto porque as construcdes nestas regides podem possuir elevadas concentracdes de
radonio, especialmente em ambientes fechados sem uma grande quantidade de ar circulante
para dispersd-lo (GERALDO et al., 2005; USEPA, 2016).

Como a inalacdo de Rn-222 é uma das principais causas de cancer de pulmao
(WHO, 2009b; KIM et al., 2016), estudos vém sendo realizados em varios paises para gerar
estimativas e parametros de medi¢fes e monitoragdo da exposi¢do populacional a este gas e
aos radionuclideos originarios de seu decaimento radioativo, além de estimar a dose e 0s
riscos resultantes do consumo de aguas. Como € evidente a necessidade de levantamentos
sobre os impactos radioecologicos na RMR, este estudo buscou investigar os niveis de Rn-
222 e radionuclideos associados (Ra-226 e Ra-228) em A&guas de cacimbas e solos
circunvizinhos em é&reas de ocorréncia do fosforito uranifero da RMR para avaliar possiveis
riscos associados a presenca desses nuclideos nessas regides. Como objetivos especificos,
foram quantificados os radionuclideos de grande relevancia para a protecdo radiologica Ra-
226, Ra-228 e K-40 nos solos e foram determinadas as taxas de exalagdo do Rn-222 de modo
a estudar a contribuicdo desse radionuclideo para a exposicao da populagdo. Para a avaliacdo
mais detalhada dos riscos associados a saude dos habitantes dessas areas, as principais
estimativas relacionadas com a dose recebida pela populacdo devido a presenca desses

radionuclideos na &gua e no solo foram estudadas neste trabalho.
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2 REVISAO DE LITERATURA

2.1 Radioatividade

Descoberta em fevereiro de 1896 por Antoine Henri Becquerel (FONSECA, 1992;
TURNER, 2007), a radioatividade pode ser definida como “a atividade que determinados
atomos possuem de emitir radiacdes eletromagnéticas e particulas de seus nucleos instaveis
com o propoésito de adquirir estabilidade” (FONSECA, 1992, p. 255). O nlcleo de um atomo
de nimero atbmico Z e nimero de massa A é constituido por Z protons e N = A - Z néutrons,
sendo A o numero total de nucleons (isto €, protons e néutrons) no nacleo. Uma espécie de
atomo, caracterizada por sua constituicdo nuclear - seus valores de Z e A (ou N) - é chamado
de nuclideo. S&o conhecidos atualmente mais de 3.000 nuclideos, sendo apenas 10 % deles
estaveis. A estabilidade diminui a medida que a razdo entre a quantidade de néutrons e
prétons presentes nos nuclideos aumenta (FONSECA, 1992; TURNER, 2007; MAFRA,
2009).

As emissdes de particulas alfa (a), beta (B) e raios gama (y) foram reconhecidas e
descritas por Rutherford em 1897. As particulas alfa ocorrem geralmente a partir de nudcleos
pesados e sdo caracterizadas pela emissdo de um ou mais grupos de particulas
monoenergéticas, de energia discreta e definida. A particula alfa é composta por dois prétons
e dois néutrons, sendo, portanto, um ncleo de hélio (3He), mais pesado e de maior carga com
relacdo as particulas beta e raios gama (HALLIDAY et al., 2004; TURNER, 2007,
MAFRA, 2009). Na emisséo de particulas beta, um nucleo emite simultaneamente um elétron
(_%B), ou pésitron (9B) - particula de mesma massa do elétron e carga positiva - e um
antineutrino (3v) ou neutrino (Jv). Ambas as particulas sdo criadas no momento do
decaimento radioativo. O antineutrino, bem como sua antiparticula, o neutrino, ndo tem carga
e pouca ou nenhuma massa, tendo sido detectados apenas em experimentos bastante
elaborados. Considerando o poder de penetragdo, as particulas betas sdo leves com relagdo as
particulas alfa e, por isso, possuem maior poder de penetragdo (TURNER, 2007; MAFRA,
2009). A emissdo de radiacdo gama ocorre quando um nucleo excitado libera um ou mais
fotons, podendo ocorrer varias liberagdes em sequéncia até o nucleo se estabilizar. Desta
forma, o ndcleo que passa para um estado de menor energia, mas mantém o numero de
protons e de massa, sdo chamados isdmeros. A radiacdo gama ndo possui carga, nem massa

(sequndo a luz da fisica classica), e tem alto poder de penetracdo, dependendo do seu
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comprimento de onda, sendo bastante danosa a matéria organica, além de percorrer grandes
distancias no ar (HALLIDAY et al., 2004; TURNER, 2007; MAFRA, 2009).

Para estimar possiveis danos causados ao organismo humano e tomar medidas de
protecdo que possam diminuir estes riscos (TURNER, 2007), a quantificacdo das radiacfes
ionizantes é necessaria, pois também proporciona indicadores essenciais para a avaliacdo das

consequéncias radioldgicas da exposigéo.

2.2 Atividade radioativa e unidades

“Atividade € descrita como 0 numero de atomos de um radionuclideo que se
desintegra por unidade de tempo” (TURNER, 2007, p. 83). A unidade de atividade do
Sistema Internacional (SI) é o becquerel (Bq), definido como uma desintegracéo por segundo
(1 Bq=1desintegracdo s'). A atividade (A) de um radionuclideo puro diminui
exponencialmente com o tempo. Sendo N o nimero de atomos deste radionuclideo numa

amostra num dado momento, uma vez que a variacao deste nimero de atomos é negativa com

o tempo, define-se (— Z—IZ) como a taxa de decaimento radioativo, ou seja, a atividade do

radionuclideo. Sendo A a constante da proporcionalidade, A € dada pela Equagao 1:

N
dt

1)

AN

A constante A é chamada constante de decaimento e é inversamente proporcional ao

tempo de meia vida (tl/z)’ sendo essa constante descrita pela Equagéo 2:

L@ @
tl/2

A atividade também pode ser descrita em funcdo do tempo como na Equacéo 3, na

qual se considera A, como a atividade no tempo inicial (t = 0):

A= Aje (3)

A atividade também ¢é utilizada no célculo dos limites de exposi¢do do ser humano a

radiacdo ionizante e no estudo dos efeitos diretos e indiretos da radiacdo sobre o organismo
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humano, estimando os danos causados e como podem ser evitados e mitigados
(TURNER, 2007).

2.3 Dosimetria

A Dosimetria das Radiagdes lonizantes relaciona quantitativamente medidas
especificas da radiacdo com alteracBes fisicas, quimicas e/ou bioldgicas passiveis de
ocorréncia em um determinado alvo. E essencial para quantificar a incidéncia de varias
alteracOes bioldgicas em funcdo da quantidade de radiacdo recebida (relagdes dose-efeito),
possibilitando a comparacdo de diferentes experimentos, a monitoracdo da exposicdo a
radiacdo de individuos e a vigilancia do ambiente (TURNER, 2007).

A principal grandeza fisica utilizada na dosimetria é a dose absorvida, comumente
chamada apenas por dose. E definida como a energia absorvida por unidade de massa de
qualquer tipo de radiacéo ionizante em qualquer alvo. Sua unidade atual J kg, é chamada de
Gray - Gy (TURNER, 2007). Ao conhecer a dose absorvida pelo organismo, é de suma

importancia estudar os efeitos bioldgicos decorrentes da radiacéo absorvida (USEPA, 1999).

2.3.1 Efeitos biol6gicos da radiacéo ionizante

Os efeitos bioldgicos da radiacdo ionizante sobre as células do nosso organismo
podem ser resultados da acdo direta e indireta desta radiacdo. Efeitos diretos sdo produzidos
pela acdo inicial da prépria radiacdo, enquanto os efeitos indiretos sdo causados pela acédo
quimica posterior dos radicais livres e outros produtos de radiagdo (RODRIGUES, 2011;
OKUNO, 2013; DESOUKY et al., 2015). Um exemplo de efeito direto é a ruptura da cadeia
no DNA causada por uma ionizacdo na propria molécula. Um exemplo de efeito indireto é a
guebra desta mesma cadeia que ocorre quando um radical OH", produzido pela interacdo da
radiacdo com a gua presente no organismo, ataca, posteriormente, 0 DNA (TURNER, 2007).

Esses efeitos podem variar dependendo da dose, do tipo de radiacdo e do local do
organismo atingido. Uma radiacdo com uma alta Transferéncia Linear de Energia - LET ¢,
geralmente, mais prejudicial ao sistema bioldgico por unidade de dose do que uma radiacdo
de baixa LET. Para melhor estimagdo dos danos que diferentes tipos de radiagdo podem
causar, foi introduzido pela International Commission on Radiological Protection (ICRP) e
pelo National Council on Radiation Protection and Measurements (NCRP) o conceito de

dose equivalente (H). A dose equivalente é definida pelo produto da dose absorvida (D) por
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um fator de qualidade adimensional (Q) que depende do LET da radiacdo (TURNER, 2007).
Na Tabela 1l estdo apresentados os valores de Q definidos pela ICRP e pelo NCRP para

diferentes tipos de radiacéo.

Tabela 1 - Fator de qualidade Q para diferentes radiacgdes

L (keV um em agua) Q
<10 1
10-100 032L-2.2
>100 300WL

L = transferéncia linear de energia
Fonte: Adaptado de Turner (2007).

Diferentes tecidos do corpo respondem de forma diferente a radiacdo, cuja
probabilidade de efeitos bioldgicos resultantes de uma determinada dose equivalente
dependerd do tecido ou 6rgdo especifico irradiado. Para melhor conhecimento dessas
probabilidades de ocorréncia dos efeitos bioldgicos, a ICRP e a NCRP também atribuiram
fatores de ponderacéo para os diferentes tecidos (W), dos quais os fatores para gonadas séo
os de maior valor (Wt =0,2), seguidos pelos fatores (Wt =0,12) para medula 6ssea, colon,
pulmao e estdmago, pelos fatores (W = 0,05) para bexiga, mamas, figado, esdfago e tiréoide,
e, por fim, aqueles definidos para a pele e para os ossos (Wt = 0,01) (TURNER, 2007).

Os efeitos ocorrem rapidamente, enquanto outros podem levar anos para se tornarem
evidentes (TURNER, 2007). Na Tabela 2 esta apresentada a escala de tempo para que alguns

efeitos bioldgicos importantes causados pela radiacdo ionizante sejam observados.

Tabela 2 - Escala de tempo para efeitos causados pela radiacéo ionizante

Tempo Efeitos bioldgicos
<103s ReacGes dos radicais produzidos pela radiagdo com as moléculas biolégicas estdo
completas
<ls AlteracGes bioquimicas
Minutos Divisdo celular afetada
Dias Alteragdes no sistema nervoso central e no sistema digestivo
Semanas Desenvolvimento de fibrose pulmonar
ANoS Ocorréncia de catarata e cancer; efeitos genéticos sobre os descendentes

Fonte: Adaptado de Turner (2007).
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E possivel dividir os efeitos biologicos da radiacdo em estocasticos e deterministicos.
Os efeitos estocasticos ndo possuem relacdo de causa e efeito bem definida, ou seja, com o
aumento da dose recebida por um individuo, ndo necessariamente o efeito seria agravado. O
desenvolvimento de cancer devido a exposicao a radiacao é um exemplo de efeito estocastico,
pois quando uma grande populacgéo é exposta a uma quantidade significativa de radiacdo, uma
incidéncia elevada de céancer € esperada, todavia ndo necessariamente casos mais graves
ocorrerdo em decorréncia do aumento da dose recebida pela populagdo (TURNER, 2007;
OKUNO, 2013; DESOUKY et al., 2015). Por outro lado, os efeitos deterministicos mostram
uma relacdo clara entre dose e efeito em um dado individuo. Em geral, existe uma dose
minima, também chamada limiar de dose, abaixo do qual nenhum efeito € observado em curto
prazo. Além disso, a gravidade do efeito aumenta com a dose. Queimadura na pele € exemplo
de um efeito deterministico da radiacdo (TURNER, 2007; OKUNO, 2013; DESOUKY et al.,
2015).

Mesmo com o grande impacto das doses referentes a explosdes e testes nucleares, a
contribuicdo dos radionuclideos naturais para os efeitos estocasticos vem sendo cada vez mais
estudada, principalmente em areas an6malas como é o caso da regido do fosforito uranifero da
RMR.

2.4 Radioatividade natural

Grande parte da radiacdo recebida pelo homem é devida as chamadas fontes terrestres,
cujos radionuclideos naturais sdo encontrados no ar, na agua, em plantas, em alimentos, em
materiais de construcdo e no corpo humano (MELQUIADES; MELQUIADES, 2004,
NADALETI et al., 2016). Excetuando-se as fontes artificiais, que sdo responsaveis por apenas
30 % da radiacdo a qual os seres humanos estdo expostos, as fontes naturais sdo responsaveis
pelos 70 % restantes como mostra a Figura 1 (UNSCEAR, 2010). A taxa de dose efetiva
global atribuida a radiacdo natural é estimada em 2,4 mSv ano pela Comissdo Nacional de
Energia Nuclear — CNEN (2005).

Os niveis de radioatividade terrestre ao redor do nosso planeta variam dependendo da
concentracdo dos radionuclideos naturais nas rochas, solo, agua e alimentos da regido,
parametros que também possuem elevada variabilidade nas diversas regides do globo
terrestre. Os tipos de rochas presentes no local interferem na concentragéo de atividade dos
radionuclideos e, consequentemente, nos niveis de radioatividade terrestre. Em geral, a

presenca de rochas igneas esta associada a altos niveis de radiacéo terrestre, enquanto baixos
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niveis de radiacdo estdo relacionados a rochas sedimentares (GRAVES, 1987,
SANTOS, 2010a; ROZAS et al., 2016).

Figura 1 - Contribuicao de diversas fontes para a exposi¢do humana a

radiagdo ionizante

Geracéo

Testes nucleares (0,01 mSv - nucleoelétrica

0 (0,002 mSv -

Acidente de
Chernobyl
(0,002mSv -
0,06%)

Fonte: Modificado de UNSCEAR (2010).

Os radionuclideos terrestres presentes desde a origem do universo também sao
conhecidos como radionuclideos primordiais (BONOTTO, 2004) com meias-vidas
compativeis com a idade da Terra (4,5x10° anos). Aqueles com meias-vidas
consideravelmente menores ja deram origem a outros nuclideos de acordo com seus
respectivos decaimentos radioativos (BONOTTO, 2004; SANTOS, 2010a). A Tabela 3
apresenta alguns dos principais radionuclideos naturais, dos quais merecem destaque U-238,
U-235 e Th-232, que dao origem as trés séries de decaimento radioativo. Outros radiois6topos
primordiais ndo pertencentes as séries, mas de relevancia do ponto de vista da protecdo
radioldgica, sdo K-40 e Rb-87 (Tabela 3).

O potassio, elemento essencial ao organismo humano, ocorre naturalmente na forma
de trés isétopos (K-38, K-39 e K-40), sendo K-40 o Unico radioativo. Este radionuclideo é
ingerido em conjunto com 0s outros isGtopos do potassio e é responsavel por uma dose de
cerca de 180 pSv ano™ ao ser humano (UNSCEAR, 2000). Rb-87 pertence a mesma familia
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quimica do potassio na tabela periddica, tendo, portanto, propriedades quimicas semelhantes.
Desta forma, é facilmente incorporado ao organismo humano no lugar do potéssio,
contribuindo para o aumento da exposicdo do ser humano a radiacdo ionizante
(SANTOS, 2010a).

Tabela 3 — Principais radionuclideos primordiais

Radionuclideo Meia-vida (anos)

U-238 45 x 10°
U-235 7,1x 108
Th-232 1,4 x 10%
K-40 1,26 x 10°
Rb-87 4,8 x 10%°
In-115 6,0 x 104
Tc-113 1,2 x 10%3
Lu-113 2,2 x 10%°
Ta-180 >1,5x 10%
Sm-147 1,05 x 10!
V-50 6,0 x 10%°
La-130 1,12 x 10!

Fonte: UNSCEAR (2000).

2.5 Séries radioativas

A série do Uranio (Figura 2), também chamada série 4n + 2, contem 15 radionuclideos
(8 emissores alfa e 6 emissores beta). E a série radioativa com maior importancia quanto a
protecdo radiolégica devido a presenca de alguns radionuclideos como o Ra-226. Esse
radionuclideo possui meia-vida de 1.602 anos, emite radiacdo alfa com 4,78 MeV de energia,
e gera outro radionuclideo de elevada relevancia quanto a radioprotegdo, que é o Rn-222. O
Rn-222, por sua vez, é um gas praticamente inerte a temperatura ambiente e possui meia-vida
de 3,8 dias, cerca de trés ordens de grandeza maior do que as meias-vidas dos outros is6topos
do radénio (Rn-219 e Rn-220). Além disso, emite radiacdo alfa com energia de 16,32 MeV e
da origem aos nuclideos de meia-vida curta Po0-218, Pb-214, Bi-214 e Po-214
(TURNER, 2007).
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Figura 2 - Série radioativa do Uranio

238 o 234Th
45x10°a 2414
\4 -
234pg
1,17 min
v
234y »| 230Th » 226Ra »| 222Rn 218Pg »| 219Pb
244.500 a 77.000 2 1.602 3 384 3,05 min l 26,8 min
214Bi
15,5 min
v
210Ppp |4 214pq
223a 164
- y
Decaimento alfa: —» -
210B;
Decaimento beta: l
5,01d
v
210PO > 206pb

Fonte: Adaptado de Santos (2010a).

A série do Actinio (Figura 3), também conhecida como série 4n + 3, tem como
precursor o U-235, cuja meia-vida é 7,1 x 108 anos. Os radionuclideos presentes nesta série
possuem baixa abundéncia isotopica natural e, portanto, pouca relevancia quanto a protecao
radioldgica (TURNER, 2007).

A série do Torio (Figura 4), cujo precursor é Th-232 (ti2=1,4x 10'° anos), ¢
composta por 12 radiois6topos, dos quais se destaca Ra-228, emissor beta de meia-vida longa
(5,7 anos). Também esta presente nesta série um radioisétopo gasoso do radénio, Rn-220. Sua
meia-vida de apenas 55 segundos o torna capaz de migrar distancias menores desde a sua
formagéo quando comparado ao Rn-222, sendo, portanto, de menor relevancia para a protecdo
radiologica. Porém, por ser um emissor alfa e dar origem a outro emissor alfa de meia-vida
curta (Po-216), os niveis de Rn-220 no solo e em ambientes fechados também merecem
alguma atencdo, especialmente em areas com altas concentragdes de Th-232 e Ra-228 no
solo. (TURNER, 2007).
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235) »| B1Th
Tx10%3 l 25,60
231Pg —>| 27Ac |—»| 223Fr
33x10¢a l 2a l 21,8 min
21Th +—»| 23Ra » 219Rn »| 215Pg —»| 211Pb
1874 1144 395 178 ms l 36,1 min
v
215A¢ » 21Bi [ 27T]
Decaimentoalfa: —» 4— 01 ms l 2,15 min l 477 min
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Fonte: Adaptado de Santos (2010a).
Figura 4 - Série radioativa do Toério
232Th »| 222Ra
1,41x10< 3 573
4
28A¢
6,13 h
A\
228Th »| 22“Ra » 22°Rn »| 28Po 212pp
191a 364d 355 0155 l 10,64 h
2087 ¢ 212B;
Decaimento alfa: —» — 3,05 min l l 60,5 min
;
Decaimento beta: l | 208Ph | 4 212pg
SIS A
Estavel 0,3 us

Fonte: Santos (2010a).
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2.6 Radonio

Radonio foi identificado como elemento quimico em 1900, por Friedrich Ernst Dorn, a
partir da observacdo da formacdo de um gés radioativo a partir de sais de torio. Por este
motivo, o radonio foi inicialmente chamado de “emanagdo do radio”. Gray e Ramsay
propuseram denomina-lo “niton”, da palavra latina nitens que significa brilhante, por causa do
seu brilho ao ser condensado (WILKENING, 1990; FARIAS, 2016). Radénio é um elemento
quimico que, nas condi¢des normais de temperatura e pressao, apresenta-se no estado gasoso
e e encontrado em rochas cristalinas e sedimentares, solos, minérios e dissolvido na 4gua. Rn
possui trés isotopos radioativos naturais:

v Tordnio (Rn-220) é pertencente a Série do Torio com meia-vida de 55 s;

v Actindnio (Rn-219) pertence a série do actinio com meia-vida de 3,92 s,

v Radbnio (Rn-222) é o radioisdtopo mais persistente (meia vida de 3,8 dias) e,
portanto, mais importante quanto & radioprotecdo (CORREA, 2006; MAFRA,
2009; UNSCEAR, 2010).

Na atmosfera, o radonio tende a se difundir e se acumular nas camadas mais baixas,
préximo a superficie, uma vez que € um elemento quimico de elevado peso atdbmico (PETTA;
CAMPOS, 2013). Ao ar livre, ndo se apresenta como ameaca a salde publica, porém em
ambientes fechados e mal ventilados, tais como cavernas, tlneis e residéncias com pouca
circulacdo de ar, pode alcancar altos valores de concentracdo. Sua abundancia é preocupante
em areas com ocorréncias uraniferas, pois altissimas concentracdes de atividade podem ser
encontradas (WISSER, 2003; MAFRA, 2009; FIANCO, 2011; KIM et al., 2016).

Por ser um gas nobre e, portanto, praticamente inerte, o raddénio ndo participa de
processos quimicos como precipitacdo e complexacdo em meio aquoso, sendo possivel o seu
livre transporte das rochas para a agua. Variaveis fisicas, como temperatura e pressao, além
das caracteristicas geoquimicas do seu antecessor, sdo responsaveis pelo controle da
concentracdo de Rn-222 na &gua. Esse radioisotopo pode ser encontrado dissolvido em aguas
subterraneas, como aguas de pogos artesianos, que sdo usadas pela populagdo em diversas
atividades rotineiras e para o consumo, levando a inalacdo e a ingestdo do gas. Em éaguas
superficiais, como rios, lagos e reservatorios, suas concentracdes nao sdo tdo preocupantes,
pois o gas provavelmente sera liberando durante o transporte até as residéncias
(USEPA, 1999; SANTOS, 2010a; FIANCO, 2011).
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2.6.1 Propriedades fisico-quimicas do radonio

Atualmente, sdo conhecidos 38 is6topos do raddnio, sendo 3 deles naturais e
35 sintéticos. Rn-222 da origem a outros emissores de particulas alfa, cuja energia das
particulas liberadas pelos produtos de decaimento do raddnio, em especial Po-218 e Po-214,
depositadas nas células do epitélio respiratdrio, é considerada fator indutor do céncer de
pulmio (CORREA, 2006; ELMAGD et al., 2008; SANTOS, 2010a; TORRES-DURAN et al.,
2014; VOGIANNIS; NIKOLOPOULOS, 2015)

O raddnio € um elemento quimico de numero atdbmico 86, massa atbmica
222,0176 unidades de massa atdmica, que é inodoro, insipido e incolor no estado gasoso, mas
apresenta-se brilhante-fosforescente quando congelado, indo do amarelo ao vermelho
alaranjado a medida que vai descongelando. Seus respectivos pontos de fusdo e de ebulicdo
sdo -71°C e -61,8 °C, apresentando-se no estado gasoso a temperatura ambiente. Possui
densidade de 9,73 g dm™ no estado gasoso. Por ser um gés nobre, ndo é capaz de formar
compostos, porém pode ser facilmente adsorvido por substancias como carvdo e silica gel
devido ao seu raio atdmico grande (1,45 x 101° m) (GRAVES, 1987; MAFRA, 2009;
FARIAS, 2016).

A solubilidade de raddnio em agua depende de fatores fisicos, como temperatura e
pressio, além de caracteristicas geoquimicas de seu antecessor. A temperatura de 20 °C e sob
pressdo parcial de 1 atm, sua solubilidade em &gua é 230 cm®kg. Além disso, a emanacéo do
radénio das rochas pode alterar a concentracdo deste radionuclideo nas aguas
(SANTOS, 2010a; FARIAS, 2016).

2.6.2 Radonio em aguas do subsolo

Rn-222, apo6s ser liberado da estrutura interna e externa dos minerais, pode ser
dissolvido em aguas do subsolo ou ascender até a atmosfera por meio de fraturas de rochas ou
de poros do solo. Sua migracdo e acumulacdo dependem, principalmente, das caracteristicas
do solo e da rocha, como porosidade e permeabilidade, da natureza do fluido transportador e
do clima da regido (CORREA, 2006; FIANCO, 2011).

O gés raddnio possui elevado poder de difusdo na agua, por este motivo, aguas de rios
e cOrregos possuem baixas concentracdes deste gas, enquanto as dguas do subsolo possuem
maiores teores de radénio devido a quantidade menor de rotas de fuga para a atmosfera. Em
meio saturado, o fluxo do radénio é preferencialmente lateral e controlado pelo fluxo da 4gua

e 0 transporte advectivo. Enquanto em meio néo saturado, prevalecem processos de difusdo
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gasosa associados a processos de difusdo de vapor e capilaridade (REBELO et al., 2003;
FIANCO, 2011).

Ap0s o estudo de Allen-Price (1960) em Devon, Inglaterra, em que a distribuicao de
cancer foi relacionada com a presenca de Rn-222 nas aguas de subsolo, tornou-se crescente o
interesse na quantificacdo de radonio nesse tipo de matriz (BAUDRON et al., 2015;
VOGIANNIS; NIKOLOPOULOS, 2015), além de trabalhos para estimar a dose e 0s riscos
relacionados ao uso dessas dguas (VOGIANNIS; NIKOLOPOULOS, 2015). A maior parte da
radioatividade presente nas aguas de subsolo provém de Rn-222, seguido por Ra-226
(WHO, 2004). Tais dguas sdo comumente utilizadas nas diversas atividades domésticas, como
lavagem de roupas, limpeza doméstica, higiene pessoal (sendo a principal exposi¢do em curto
prazo), e o consumo direto, podendo ocorrer durante 0 manuseio e a utilizacdo dessas aguas a
inalacdo e a ingestdo desse gas. A ingestdo de dguas com altos teores de radénio acarreta no
aumento da dose recebida pela populacdo, sendo o tecido das paredes do estbmago o mais
atingido pela radiagéo (ICRP, 1999).

As concentracfes de atividade de radbnio nas aguas do subsolo geralmente
encontram-se no intervalo de 1a 200 Bg L™ (WISSER, 2003). O limite maximo recomendado
pela United States Environmental Protection Agency — USEPA é 11,1 Bq L (USEPA, 1999),
porém, estudos ao redor do mundo, inclusive alguns em regides variadas do Brasil,
encontraram valores acima desse limite. Mafra (2009), por exemplo, analisou dguas de po¢os
da regido de Pinheirinho, em Curitiba (PR) e encontrou valores médios de concentracdo de
Rn-222 de 20 Bq L. Nesse estudo, foi testado, inclusive, um método de mitigagdo para essa
concentracdo de atividade. Para isso, foi utilizada a aeracdo difusora na qual ocorria um
processo de injecdo de ar por um aerador conectado em uma placa porosa durante o periodo
de 24 horas. A aeracdo resultante permitiu estreito contato entre agua e gas, facilitando a
transferéncia de componentes indesejaveis da agua para o ar. Com esse método, busca-se
aumentar a velocidade do processo natural, para que ocorra equilibrio entre substancias
volateis, dissolvidas na agua (EPA, 1999). Apds 4 dias utilizando a aeracdo difusora, foi
constatada diminuicdo das concentracdes de rad6nio nas amostras de agua estudadas de 34
Bg L' em média, para uma média de 4 Bq L™ Tais valores encontraram-se abaixo da
concentracdo de atividade esperada pelo decaimento natural do nuclideo-pai (Ra-226) e
abaixo do limite estabelecido pela USEPA para aguas utilizadas para consumo humano,
tornando-a segura para consumo (MAFRA, 2009).

O limite méaximo de 11,1 Bq L para aguas pode inclusive ser excedido em
guantidades apreciaveis, principalmente em regides com ocorréncias uraniferas. Como € o

caso da regido do fosforito uranifero estudada por Lima (1996), em que aguas de pocos
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apresentaram concentracdes de atividade de Rn-222 entre 12 Bg L™ a 1480 BqL™ Ja o
estudo realizado por Santos (2010a) acerca de radionuclideos naturais presente em aguas
minerais comercializadas no Recife, encontrou valores de concentracdo de atividade de
radonio entre 5,3+ 0,2 BqL™? e 373+ 7 Bq L. Mais ainda, ndo houve correlacio entre as
concentracdes de Rn-222 e Ra-226 nas aguas, tendo sido encontradas altas concentracdes de
Ra-226 em aguas consideradas ndo-radioativas (SANTOS, 2010a).

Fianco (2011) também encontrou altas concentracbes de raddnio em &guas
subterraneas, em seu estudo na cidade de Porto Alegre (RS). Esse trabalho constatou que
metade das amostras de agua apresentou concentracdo de atividade de Rn-222 acima de
100 Bq L, atingindo até 500 Bg L™ em algumas amostras. Neste caso, a atividade especifica
de raddnio dissolvido nas aguas subterraneas analisadas apresentou correlacdo positiva e
significativa (em nivel de 95% de confianca) com o uranio equivalente presente na matriz das
rochas.

Tendo em vista estes resultados obtidos em estudos anteriores, analises e monitoracoes
da concentragdo de raddnio em aguas de pocos consumidas e utilizadas pela populagdo devem
ser realizadas, principalmente em regides reconhecidamente uraniferas, de maneira a diminuir
0s riscos a saude aos quais estdo expostos os individuos destas regides. Outro compartimento
importante para a andlise dos riscos & saude relacionados com o radbnio é o solo
(VOGIANNIS; NIKOLOPOULOS, 2015; NAVARANJAN et al., 2016).

2.6.3 Radonio no solo

No solo, ap6s decair a partir da matriz mineral de Ra-226, 0 Rn-222 migra através dos
macroporos do solo em um processo conhecido por emanagdo. Em seguida, sofre o processo
de difusdo e transporte advectivo dentro do perfil do solo. Devido a sua meia-vida de
3,82 dias, Rn-222 pode migrar em longas distancias em comparacdo com o seu radionuclideo
analogo, Rn-220 (meia-vida de 55,6 s), formado na série radioativa de Th-232. O transporte
advectivo é controlado pela Lei de Darcy, na qual o parametro relevante € a permeabilidade,
enquanto o coeficiente de difusdo é controlado pela porosidade e permeabilidade do solo. A
porosidade e a permeabilidade quantificam a capacidade de Rn-222 em movimentar-se devido
a um gradiente de concentracdes mais elevadas para mais baixas (FARIAS et al., 2016).

Desta forma, a acumulagdo e circulacdo do raddnio dependem principalmente das
propriedades fisicas do solo. Em geral, solos tém taxas mais elevadas de emanagdo do que as
rochas das quais sdo provenientes, devido a formacdo de agregados com superficie total

maior. Quanto menor é o tamanho das particulas do solo, maior pode ser a microporosidade e
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a superficie especifica, proporcionando grande poder de emanacdo de radonio
(FARIAS et al., 2016). Outro pardmetro importante para a emanacao de Rn-222 é a umidade
do solo, cuja taxa de emanacdo pode ser até 30 vezes menor em um solo saturado com agua.
Isto acontece devido as distancias de recuo de um atomo Rn-222 na dgua e no gas, em que na
presenca de agua, um atomo de Rn-222 catapultado percorre uma distancia de 0,1 milimetros,
enquanto que, na interface solo-gas, o &tomo percorre 63 milimetros (REBELO et al., 2002).

Quanto a exalacdo, a passagem de Rn-222 da matriz geoldgica para a atmosfera é
dependente de circunstancias meteorologicas (REBELO et al., 2002). A frequéncia e a
quantidade de precipitacdo influenciam o indice de umidade do solo e a permeabilidade do
gas. A pressao atmosférica, a temperatura e a forca do vento também exercem influéncia na
exalagdo, enquanto que geada ou neve podem conduzir a um isolamento temporario da
superficie do solo, de forma que o raddnio fica acumulado abaixo do isolamento, reduzindo,
assim, a taxa de exalacdo deste gas (REBELO et al., 2002). Além disso, em geral, solos
argilosos mal estruturados inibem a migracéo e difusdo do gés, através de processos de sor¢ao
ou confinamento, funcionando como selantes que impedem a passagem do radénio do solo
para a atmosfera. Variaces de umidade tornam estes tipos de solo mais suscetiveis a
expansdo ou a contracdo, abrindo ou fechando caminhos de passagem para o radénio através
de fissuras. Solos mais arenosos, em geral, favorecem a migracdo do radonio
(FIANCO, 2011).

A taxa de exalacdo de Rn-222 de um solo tem, portanto, elevada importancia para a
avaliacdo dos riscos a salde associados ao Rn-222. Como solos com altas taxas de exalacéo
contribuem consideravelmente para suas altas concentracdes na atmosfera de ambientes
fechados, a dose absorvida pela populacdo residente é elevada (GERALDO et al., 2005;
MUNOZ et al., 2017).

2.6.4 Radbdnio em ambientes internos (indoor)

Altas concentracbes de Rn-222 podem ocorrer em ambientes fechados, pouco
ventilados ou regides andémalas e, assim, representar risco potencial a satde da populacéo que
frequenta ou habita esses locais (GERALDO et al., 2005; CORREA, 2011). Como visto
anteriormente, tanto o radonio presente no solo, quanto aquele presente em aguas de pogos
utilizadas nos afazeres domesticos (principalmente no banho), podem migrar para a atmosfera
do interior desses ambientes fechados, sendo as duas principais contribuicbes para a
existéncia de altos niveis de Rn-222 nestes locais (FARIAS, 2016; HASHIMOTO, 2017).
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Quanto a avaliacédo dos niveis de raddnio ambiental, dois tipos de ambientes devem ser
distinguidos: os residenciais e os locais de trabalho. Em habitagdes, concentracdes de
atividade de rad6nio de 600 Bgm™ no ar resultam em dose efetiva anual acima de
10 mSv ano, necessitando de atividades intervencionais. Em locais com concentracio de
atividade média abaixo de 200 Bgm, nfo sdo indicadas quaisquer agbes de intervencao,
enquanto na faixa entre essas duas concentragdes, algumas medidas de menor intensidade
podem ser realizadas (ICRP, 1993).

A International Commission on Radiological Protection - ICRP, em sua publicacdo de
numero 65, de 1993, estabelece medidas para remediar a presenca de radénio em ambientes
indoor, quando isso se fizer necessario. Para os locais de trabalho, admitindo-se um tempo de
ocupagcéo aproximado de 2.000 horas ano, o nivel recomendado para intervengdo neste caso
seria entre 500 Bqm™ e 1.500 Bqm=, que corresponderia a um intervalo de dose anual
efetiva entre 3 mSv ano? e 10 mSv ano™, respectivamente. As intervencdes para valores
excessivos devem produzir uma reducdo acentuada na concentracdo de radonio e ndo apenas o
suficiente para atingir um nivel de exposicdo abaixo do limite inferior do intervalo
recomendado (ICRP, 1993; GERALDO et al., 2005; CORREA, 2006).

Embora crescente, a quantidade de estudos de caracterizacdo de raddnio em
residéncias e ambientes indoor no Brasil ainda é pequena, ndo sendo suficiente para estimar a
exposicdo média da populacdo brasileira ao radonio. Apesar disso, alguns resultados desses
estudos (AMARAL, 1992; MELO, 1999; VEIGA et al., 2003) mostram a existéncia de
regides, cujas concentracOes de atividade do rad6nio sdo elevadas o bastante para que sejam
consideradas medidas de intervencdo estabelecidas pela ICRP. Concentracdes de atividade de
radonio acima de 600 Bq m? foram encontradas, por exemplo, na area rural de Pogos de
Caldas (MG), (regido de formacdes vulcénicas), em Belo Horizonte (MG), e em Campo
Largo (PR) (AMARAL, 1992; VEIGA etal., 2003; CORREA, 2006; SANTOS, 2010b.;
CORREA, 2011). Com isso, ressalta-se a importancia de estudos de medidas, monitoracdo de
radénio em ambientes indoor no Brasil e sua relevancia para a saide humana, especialmente

em regides com ocorréncias uraniferas.

2.7 Radobnio e a saude humana

Segundo dados da UNSCEAR (2010), o raddnio € a maior fonte de exposi¢do natural
do homem a radiacéo ionizante nos dias atuais (Figura 5). Dado o seu decaimento radioativo,
alcanca a atmosfera ou as aguas, podendo ser inalado (principal via de incorporacéo) ou
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ingerido pelo ser humano (EPA, 2015). No interior do organismo humano, Rn-222 apresenta
maior risco, pois, apesar das particulas alfa emitidas por este radionuclideo ndo ultrapassarem
o0 tecido epitelial das vias aéreas bronquicas, elas transferem grande parte da sua energia
cinética para o tecido (MAFRA, 2009, HASHIMOTO, 2017).

Figura 5 - Contribuicao das diversas fontes para a exposi¢cdo humana a radiacéo
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Fonte: Adaptado de UNSCEAR (2010).

Ainda mais, a energia das particulas alfa liberadas pelos produtos de decaimento do
radénio podem causar, além da morte das células pulmonares, danos irreversiveis como
mutacdes, instabilidades genéticas e alteraces cromossémicas, que podem levar ao
desenvolvimento de cancer no pulmio (CORREA, 2006; MAFRA, 2009; SANTOS, 2010a,
EPA, 2015). Mais ainda, a maior parte dos atomos de polénio gerados a partir do decaimento
de Rn-222 sdo carregados eletricamente e, ao unirem-se as particulas de pd e aerossois
presentes no ar, sdo fixados nas paredes dos brénguios, aumentando, desta forma, a
probabilidade de colisdo das particulas alfa geradas durante o decaimento com o0s nucleos das
celulas do tecido (SANTOS, 2010a, HASHIMOTO, 2017).

Isso tudo leva o radbnio a ser considerado uma das principais causas de
desenvolvimento de céancer de pulmdo no mundo segundo a USEPA (2016), tendo sido
classificado pela International Agency for Research on Cancer- IARC como um
carcinogénico humano (MAFRA, 2009). Nos Estados Unidos, a USEPA estima que
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aproximadamente 21.000 mortes por ano estdo relacionadas com a inalacdo do Rn-222 em
ambientes fechados (USEPA, 2016).

Em 2000, a National Radiological Protection Board - NRPB estimou que o risco de
desenvolvimento de cancer de pulmao associado & exposicdo a 200 Bq m™ de radonio durante
toda a vida é de 3 a 5 % para a populacdo em geral, de 10 a 15 % para fumantese de 1 a 3 %
para ndo-fumantes.

N&o s6 a inalacdo do Rn-222 é causa de preocupacdo para a saude humana, outra
importante via de incorporacdo deste radionuclideo ao organismo humano é a ingestdo de
aguas com altas concentracBes de atividade desse radionuclideo. Como resultado, ocorre o
aumento da dose recebida pela populacdo. A contribuicdo da dose derivada da ingestdo de
radonio pode, inclusive, ser maior do que aquela proveniente da inalacdo do gas (ICRP, 1999;
SANTOS, 2010a). Quando ocorre a ingestdo de dgua com altos teores de radonio, as células
mais afetadas sdo as células-tronco e aquelas em proliferacdo (que mantém a capacidade de
divisdo continua) na garganta e nas paredes do estdmago. No estbmago, o gas ¢ difundido nas
paredes, sendo interceptado pela mucosa e estrutura vascular do érgdo (MAFRA, 2009). As
particulas alfas emitidas pelo radionuclideo ndo atingem uma maior profundidade, pois o
tecido que reveste internamente o estdmago absorve a maior parte do gas. O radonio, entéo,
entra na corrente sanguinea seguindo até o figado e outros 6rgéos do corpo humano, podendo
afetar suas células e acarretar o desenvolvimento de cancer. A parte restante ndo absorvida
pelo estbmago, ao percorrer o trato digestivo, pode ser absorvido também pelo intestino
delgado, sendo capaz de causar prejuizos as células desse 6rgao (MAFRA, 2009).

Com isso, a existéncia de altos niveis deste radionuclideo nos solos e nas aguas
contribui efetivamente para o aumento da dose a qual a populacdo dessas regides esta exposta,
elevando o risco de desenvolvimento de cancer de pulméo, estdbmago e bexiga, principalmente
(MAFRA, 2009; SANTQOS, 2010a, DUGGAL et al, 2015; MEHTA et al., 2015). A avaliacéo
e monitoracdo dos niveis de Rn-222 nessas matrizes ambientais é fundamental para regides

uraniferas como é o caso da area de influéncia do fosforito uranifero da RMR.

2.8 O Fosforito Uranifero da RMR

Souza (2006) denominou Bacia Sedimentar da Paraiba, a depressdo da superficie
terrestre localizada entre o Lineamento Pernambuco (PE) e o Alto de Mamanguape (PB), que
perfaz uma area de aproximadamente 5.300 km2 em sua porcao emersa (Figura 6). Na area da
Bacia Sedimentar da Paraiba, h4 ocorréncia de jazidas sedimentares fosfaticas de origem

marinha (Figura 7), cuja principal caracteristica é a forma tabular de grande extensdo lateral,
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com espessura em subsuperficie variando de alguns centimetros a varios metros. Essa rocha

sedimentar ocorre por toda a bacia sedimentar.

Figura 6 - Localizacdo da Bacia Sedimentar da Paraiba
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Fonte: Souza (2006).

Os fosforitos sdo responsaveis por mais de 75% da producdo de fosfatos, e,
geralmente, estdo associados a facies de plataforma continental. Apresentam-se na forma
amorfa ou criptocristalina e seus teores, expressos em anidrido fosforico (P2Os), variam entre
10 e 25 %. Sua composicao é formada por fosfato tribasico de célcio, sendo, essencialmente,
uma variedade fibrosa do mineral apatita. Suas variedades mais comuns sdo fluorapatita —
Cas(PO4)F, cloroapatita — Cas(PQa4)Cl e hidroxiapatita — Cas(PO4)OH (SOUZA, 2006).
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Figura 7 - Fosforito uranifero encontrado por Souza (2006) em Paulista, Pernambuco,

utilizando cintildometro portatil

Fonte: Souza (2006).

Desde o final da década de 1940, apds estudos do Professor Paulo José Duarte, foram
constatados teores consideraveis de fosforo no Municipio de Olinda, sendo conhecida a
existéncia de fosforito na faixa litoranea do Estado de Pernambuco. Essa descoberta, em
1949, desencadeou intensivas investigacfes, tanto por Orgdos governamentais como por
empresas privadas (SOUZA, 2006). A distribuicdo geogréafica do fosforito uranifero
compreende uma faixa descontinua, estendendo-se para o norte, atravessando ainda 0s
municipios de Paulista, Abreu e Lima e Igarassu, que fazem parte da Regido Metropolitana do
Recife (Figura 8). Esses perfis ajudam a demarcar os intervalos mineralizados da coluna
sedimentar, uma vez que o nivel de radioatividade das rochas contendo fésforo aumenta com
o teor de U3sOg (REZENDE, 1994).

A Regido Metropolitana do Recife (RMR), Pernambuco, Brasil, encontra-se na rea de
ocorréncia em subsuperficie do fosforito uranifero (Figura 8). Em alguns bairros dos
Municipios de Paulista e de Abreu e Lima, existem depositos do fosforito uranifero

localizados proximos a superficie estudados nessa pesquisa cientifica.



Figura 8 - Distribuicao dos depésitos de fosforito uranifero na regiéo de estudo
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4 - CAHENGA (*) 29 - UTINGA (D)

5 - MIRUEIRA (D) 30 - TRIUNFO (D/A)

6 - JARDIM (D) 31-N.S. LIVRAMENTO (*)
7 -MARANGUAPE (D) 32 - PAU BRASIL (*)

8 - TIMBO (D) 33 - MANGEREBA (D)

9 - BELENGA (D) 34 - TATU-PEBA (*)

10 - JAGUARIBE | (D) 35 - TRAMATAIA (*)
11-JAGUARIBE Il (D) 36 - ENG® AMPARO (*/A)
12 - SAO BENTO (D) 37 - ABREU E LIMA (*/A)

13 - INHAMA (D) 38 - CARRAPICHO i (D)
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19 - SANTA CRUZ (D)
20 - GONGAGARI | (D)
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23 - CARRAPICHO | (D)
24 - SOBRADINHO (D)
25 - ALHANDRA (D)

Fonte: Souza (2006).
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3 MATERIAL E METODOS

Rn-222 e nuclideos associados foram quantificados em aguas de cacimbas utilizadas
pela populacdo da Regido Metropolitana do Recife, assim como nos solos circunvizinhos.
Foram aplicadas ferramentas para a avaliacdo de risco da populacdo dessas areas a exposi¢do
ionizante decorrente de Rn-222, Ra-226, Ra-228 e K-40.

3.1 Areas de estudo

A pesquisa cientifica foi desenvolvida na Regido Metropolitana do Recife, Estado de
Pernambuco, Brasil, a partir da selecdo de alguns bairros com ocorréncia de fosforito
uranifero proxima a superficie: Bairro do Fosfato, no Municipio de Abreu e Lima, Bairro de

Paratibe e Bairro Pau Amarelo, no Municipio de Paulista (Figura 9).

Figura 9 - Localizacao dos bairros estudados da Regido Metropolitana do Recife,
Pernambuco, Brazil
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Fonte: Adaptado do Google LLC (2015).
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3.2 Levantamentos radiométricos da regido de estudo

Com o objetivo de determinar as unidades amostrais foram realizados levantamentos
radiométricos em areas do fosforito uranifero de cada regido de estudo. Para isso, as radiacoes
de fundo (background) desses locais foram medidas utilizando um cintildémetro portatil,
modelo Saphymo Srat, modelo SPP2-NF, pertencente a CNEN, calibrado no Departamento de
Energia Nuclear da Universidade Federal de Pernambuco - DEN/UFPE. O cintildmetro
portatil utilizado (Figura 9) possui cristal de Nal (TI) com diametro de 3,8 cm e comprimento
de 2,5 cm. As medigdes foram realizadas a 0,7 m do solo percorrendo transecto de no minimo
100 m. Os dados foram obtidos utilizando os intervalos de 0 cps (contagens por segundo) a
150 cps, e de 0 a 500 cps nos locais com niveis de radioatividade mais elevados. Sistema de
Posicionamento Global (GPS) foi empregado para o georreferenciamento dos locais

avaliados.

Figura 10 - Cintildometro SAPHYMO modelo SRAT-SPP/2 para o levantamento

radiométrico da area de estudo

Fonte: O autor.

Apos as medicdes, 0s respectivos transectos das regides estudadas encontram-se nas
Figuras 10, 11, 12 e 13. Como esperado, as maiores concentracdes de atividade foram obtidas
para o transecto Norte-Sul do Bairro do Fosfato, indicando areas com alta concentracdo de

atividade de radionuclideos naturais.



Figura 11 - Transecto Norte-Sul do Bairro do Fosfato, Municipio de Abreu e Lima,

para escolha da &rea de estudo
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Fonte: O autor.

Figura 12 - Transecto Leste-Oeste do Bairro de Paratibe, Municipio do Paulista,

para escolha da area de estudo
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Fonte: O autor.



Figura 13 - Transecto Norte-Sul do Bairro do Paratibe, Municipio do Paulista, para

escolha da area de estudo
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Fonte: O autor.

Figura 14 - Transecto Norte-Sul do Bairro de Pau Amarelo, Municipio do Paulista,

para escolha da area de estudo
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Fonte: O autor.
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3.3 Escolha das unidades amostrais

As regibes andmalas com relacdo a radiacdo de fundo foram selecionadas de acordo
com o resultado do levantamento radiométrico. Foram definidas como unidades amostrais as
residéncias que possuiam cacimbas no Bairro do Fosfato (Figura 15) e no de Paratibe
(Figura 16). Para fins de comparacgéo, foram selecionadas residéncias com cacimbas no Bairro
de Pau Amarelo (Figura 17), cujos resultados do levantamento radiométrico foram inferiores
as demais areas (menor que 50 cps). A localizacdo das unidades amostrais esta detalhada na

Tabela 4 para o estudo de aguas de cacimbas e solos.

Figura 15 - Localizagédo das unidades amostrais no bairro do Fosfato, Abreu e Lima

Fonte: Adaptado do Google LLC (2015).
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Figura 16 - Localizagdo das unidades amostrais no Bairro de Paratibe, Paulista

onte: Aapado do Google LLC (205.

Foram realizadas a caracterizacdo quimica dos solos estudados utilizando a técnica de
Fluorescéncia de Raios-X por Energia Dispersiva (EDXRF). Também foram realizadas
medicOes de taxa de exalacdo de Rn-222, além da determinag&o de concentracdo de atividade
de Ra-226 e Ra-228 utilizando a técnica de Espectrometria Gama de Alta Resolucéo - EGAR.
Na agua, foram determinadas as concentracOes de atividade de Rn-222 e Ra-226 utilizando a
técnica de Cintilacdo Liquida de Ultrabaixo Nivel de Radia¢do de Fundo — CLUBR, seguindo
protocolo analitico semelhante ao utilizado por Santos (2010a). Os procedimentos analiticos

estdo descritos nas Secdes 3.3 e 3.4.



Figura 17 - Localizacédo das unidades amostrais no Bairro de Pau Amarelo, Paulista
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Tabela 4 - Coordenadas geograficas das unidades amostrais. AL = Abreu e Lima. PB =
Paratibe. PA = Pau Amarelo

Unidade amostral Latitude  Longitude
ALO1 7°53'46"S  34°53'33"W
ALO2 7°53'45"S  34°53'33"W
ALO3 7°53'39"S  34°53'34"W
ALO4 7°53'42"S  34°53'34"W
ALOS 7°53'39"S  34°53'34"W
PBO1 7°56'25"S  34°53'54"W
PB02 7°56'24"S  34°53'54"W
PBO3 7°56'19"S  34°53'53"W
PB04 7°56'18"S  34°53'53"W
PBOS 7°56'01"S  34°53'54"W
PAO1 7°53°48”S  34°49°46”W
PA02 7°53°48”S  34°49°43"W
PAO3 7°53°58”S  34°49°45”"W
PAO4 7°53°48”S  34°49°36”"W

Fonte: O autor.
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3.4 Determinacdes em aguas de pogos

Nesta seccdo, encontra-se detalhado todo o procedimento realizado neste estudo para a
analise das aguas de pocos das unidades amostrais, incluindo a coleta, a preparacao e a analise
por CLUBR. As amostragens foram realizadas entre os meses de abril e agosto, ou seja, entre
as estacoes de outono e inverno da regido. Buscou-se sempre a realizagdo destas etapas em

dias sem chuvas.

3.4.1 Coleta e preparacao das amostras

Inicialmente, em laboratério do Servico de Monitoracdo Ambiental do Centro
Regional de Ciéncias Nucleares do Nordeste (SEAMB/CRCN-NE), foi preparado o coquetel
cintilador a ser utilizado, composto por 1,0 L de p-xileno, 7 g de 2,5 difeniloxazol (PPO), e
0,75 g de 1,4 bis [2-(5-difeniloxazol)]-benzeno (POPOP). Também em laboratorio,
transferiu-se 12,0 mL deste coquetel para recipientes de vidro apropriados para analises por
CLUBR, denominados vials. As amostras foram coletadas diretamente de pocos de uso
domeéstico presentes nas regides identificadas com maior nivel de radioatividade. No local da
coleta, foram separados cerca de 3,0 L de agua dos pocos em um balde plastico, e injetadas
aliquotas de 12,0 mL de cada amostra sob o coquetel cintilador nos vials, gerando duas fases
distintas, como mostra a Figura 18. Os recipientes foram fechados e as amostras agitadas
durante 5 minutos a fim de extrair o radénio para a fase organica. Foram analisadas triplicatas
das amostras. Para o branco analitico, foram preparados em laboratério vials da mesma
natureza dos utilizados para as amostras contendo 12,0 mL agua ultrapura Milli-Q® e
12,0 mL do coquetel de cintilacdo, que seguiu para campo de modo a emular possiveis

contamina(;(“)es nas amostras.

Figura 18 - Vials utilizados contendo o coquetel cintilador e amostras de aguas de pocos

Fonte: O autor.
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3.4.2 Concentracdo de atividade de Rn-222

Para a determinacdo das concentraces de atividade do raddnio em agua, foi utilizada
a técnica de CLUBR desenvolvida por Prichard e Gesell (1977). A anélise das amostras foi
realizada apds um tempo minimo de trés horas da realizacdo da coleta, suficiente para que o
Rn-222 entrasse em equilibrio com seus radionuclideos descendentes emissores alfa (Po-214 e
Po-218). Utilizou-se, para isso, do Espectrémetro de Cintilacdo Liquida (LSC) produzido pela
Perkin Elmer, modelo Quantulus 1220, do Laboratério de Cintilagdo Liquida do CRCN-NE
(Figura 19). O tempo de contagem para cada amostra foi de 100 minutos. Para a diferenciacao
dos espectros provenientes das particulas alfa e das particulas beta foi utilizada a ferramenta
de discriminacgéo de pulsos (PSA), cujo valor foi fixado em 90. A qualidade do procedimento
analitico da determinacdo de Rn-222 em &gua também foi avaliada a partir da utilizacdo de
padrdes internos de Ra-226 do PNI — IRD/CNEN independentes daqueles utilizados para o
calculo de eficiéncia. Foram utilizados cinco padrdes com concentragdes de atividade de
Ra-226 diferentes, preparados e analisados de forma andloga a anélise de Ra-226 das

amostras.

Figura 19 - Espectrometro de Cintilacdo Liquida, Quantulus 1220, da Perkin Elmer.

Fonte: O autor.
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As concentragOes de atividade de Rn-222 (Arn) nas amostras foram calculadas a partir
da Equacéo 4, de acordo com a American Society for Testing and Materials - ASTM (1998):

R4 — Rg

— —At 4
60 x VX E x 3° “)

ARn

na qual, Ra é a taxa de contagem da amostra (cpm); Re é a taxa de contagem do branco
analitico (cpm); 60 é o fator de converséo de cpm para cps; 3 é o fator de conversao para 0s
emissores alfa presentes na amostra (Rn-222, Po-218 e Po-214); V é o volume da amostra; E
é a eficiéncia de contagem, e e~** é a correcdo da atividade a partir do tempo. Para isso, A ¢ a
constante de desintegracdo do Rn-222 (min™) e t é o tempo entre a coleta e metade do tempo
de contagem (min).

A determinacdo da eficiéncia de contagem E do LSC foi realizada a partir de solucgéo
padrdo de Ra-226 produzida pelo Instituto de Radioprotecdo e Dosimetria (IRD), cuja
concentragdo de atividade de Ra-226 de referéncia foi 11,56 Bq L™ (data: 02/10/14). Em
recipientes de vidro, foram preparadas trés amostras da solucdo padrdo contendo 12,0 mL
cada e 12,0 mL do mesmo coquetel cintilador. Foram determinadas as atividades de radénio
nas solucgdes utilizando procedimento analitico andlogo ao das amostras. A eficiéncia de
contagem foi calculada utilizando os resultados obtidos ap6s 21 dias da preparacdo das
solucdes padrdo, quando o Rn-222 da amostra ja se encontrava em equilibrio secular,

utilizando a Equacéo 5:

Ry —Rp
E= (5)
60 X V X Apg X 3

em que, Ra é a taxa de contagem da solucdo padrdo (cpm); Re é a taxa de contagem do
branco analitico (cpm); 60 é o fator de conversdo de cpm para cps; 3 é o fator de conversdo
para 0s emissores alfa presentes na amostra (Rn-222, Po-218 e Po-214); V é o volume da
solugdo padrdo; Ara é a atividade da solucdo padrdo de Ra-226; A ¢ a constante de
desintegracdo do Rn-222 (min1), e t é o tempo entre a coleta e metade do tempo de contagem

(min).
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3421 Riscos associados a ingestdo de Rn-222

Para melhor avaliacdo dos riscos associados a presenca de raddnio nas aguas de pogos
estudadas e de posse dos resultados anteriores foram calculados os valores de dose efetiva Eing
anual associada & ingestdo do Rn-222 (unidade em mSv ano™). Este calculo foi feito com base
nos estudos realizados por Yadav et al. (2014), Duggal et al. (2016) e Ravikumar e
Somashekar (2018), segundo a Equagéo 6:

Eing = Can X Qigua X T % 1000 X DCF (6)

na qual, Crn € a concentracio de atividade de Rn-222 na agua (Bq L™); Qsgua € a quantidade
diaria de agua consumida (L dial); T é o intervalo de tempo de consumo da agua (no caso
365 dias); 1000 é coeficiente de conversdo de Sv para mSv, e DCF é o Coeficiente de Dose
Efetiva associada & ingestdo de Rn-222 (no caso 3,5 x 10°Sv Bqg?).

As quantidades de consumo de agua por faixa etaria utilizadas para calculos neste
estudo se basearam na publicacdo do Institute of Medicine of the National Academies (2005)
conforme mostra a Tabela 5.

Tabela 5 - Consumo de agua por faixa etaria.

Faixaetaria Sexo L dia!l L ano?!

0-6 meses - 0,7 255,5
7-12 meses - 0,8 292.0
1-3 anos - 1,3 4745
4-8 anos - 1,7 620,5
M 2,4 876,0

9-13 anos
F 2,1 766,5
M 3,3 1204.,5

14-18 anos
F 2,3 839,5
M 3,7 1350,5

>18 anos
2,7 985,5

Fonte: Adaptado de Institute of Medicine of The National Academies (2005).
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3.4.3 Concentracdo de atividade de Ra-226

Apos a realizagdo das determinagfes do radonio, as amostras foram armazenadas a
temperatura ambiente (24 °C) e ao abrigo da luz por pelo menos 21 dias, ou seja, até que o
radonio atingisse o equilibrio secular com seu progenitor. Assim, foi possivel estimar a
concentracdo de atividade Ra-226 nas amostras a partir de nova determinacdo da atividade de
Rn-222. O protocolo analitico utilizado foi idéntico ao anterior e a concentracdo de atividade
Ra-226 foi estimada a partir da Equagéo 7, cujos parametros sao aqueles da Equacgéo 4. Porém
ndo se faz necessaria, a correcdo da atividade pelo tempo uma vez que a constante de

desintegracdo do Ra-226 é muito pequena, assim e™ tende a 1.

B Ry-Rp
60 XV X E X3

ARa (7)

3.5 Determinacdes no solo

Nesta secdo sdo descritos todos os procedimentos analiticos realizados no presente
trabalho para o estudo dos solos das unidades amostrais escolhidas, incluindo a coleta,
preparacdo e analise radiométrica e quimica. As amostragens e determina¢des em campo nNnos
solos tamém foram realizadas entre os meses de abril e agosto, ou seja, entre as estacdes de

outono e inverno da regido. Buscou-se sempre a realizacdo destas etapas em dias sem chuvas.

3.5.1 Coleta e preparacdo das amostras

Em cada ponto de amostragem (Figuras 15, 16 e 17), foram coletadas trés amostras de
solo a 10 cm da superficie com massas de aproximadamente 100 g. No Servico de
Monitoragdo Ambiental do CRCN/NE, as amostras foram secas em estufa a 60° C e
cominuidas com auxilio de almofariz e pistilo até tamanho de particulas inferior a 80 um.
Para as determinacGes de concentracdes de atividade de radionuclideos naturais, aliquotas de
cerca de 40 g de cada amostra foram transferidas para recipientes cilindricos de polietileno e,
em seguida, hermeticamente seladas com selante a base de silicone. Os recipientes foram
armazenados sob condicOes controladas de temperatura (24 °C) e umidade relativa do ar
(60%) por um periodo de 30 dias para que os radionuclideos-filhos de interesse do Ra-226

entrassem em equilibrio secular.



51

Por se tratar de diferentes regiGes de amostragem, foi necessaria a caracterizacdo
quimica prévia das amostras dos solos estudados. Para isso, utilizou-se a Fluorescéncia de
Raios-X por Dispersdéo de Energia — EDXRF, que é uma técnica ndo destrutiva,

multielementar e com rapidez nas analises.

3.5.2 Caracterizacao quimica dos solos

Para verificar a variabilidade dos tipos de solo estudados, porcOes-teste de 0,5 g de
cada amostra foram transferidas para portas-amostras de polietileno, que foram vedados na
parte superior e inferior com filme de polipropileno especifico para andlise quimica por
EDXRF. Para isso, foi utilizado o espectrometro de modelo EDX 720, produzido pela
Shimadzu (Figura 20). Para a avaliacdo da qualidade do procedimento analitico por EDXRF,
foram utilizados os materiais de referéncia SRM 2709 - San Joaquin Soil, produzido pelo
NIST, e IAEA SOIL-7, produzido pela IAEA.

Figura 20 - Espectrometro de Fluorescéncia de Raios-X por Energia Dispersiva.

Fonte: O autor.

As analises foram realizadas em atmosfera com pressdao menor que 30 Pa, com tempo
de deteccdo de 300 segundos, e tempo morto de, no maximo, 35% para cada grupo analitico.
As tensdes utilizadas foram de 15 kV para elementos quimicos de nimero atdmico menor que
22 e, 50 kV, para os demais (Tabela 6).
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Tabela 6 - Condicdes analiticas para a quantificacéo de elementos quimicos por EDXRF.

] Corrente Energia do )
Analito Tenséo (kV) ) ) Filtro
elétrica (MA) fotopico (keV)
Aluminio 15 377 1,49 -
Chumbo 50 1000 12,67 Mo-Ni
Estréncio 50 1000 14,15 Mo
Ferro 50 1000 6,40 Mo
Galio 50 1000 9,24 Mo
Magnésio 15 1000 1,25 Al
Manganés 50 1000 5,90 Mo
Potassio 15 377 3,31 -
Silicio 15 377 1,74 -
Titénio 50 51 4,51 -
Vanédio 50 76 4,94 Ti
Zinco 50 1000 8,64 Mo

Fonte: O autor.

Antes da realizacdo das analises, foi realizada a calibracdo em energia e resolucédo
utilizando o padréo A-750, fornecido pelo fabricante do equipamento. Esse padrdo interno
constitui-se de uma liga metalica composta por aluminio, estanho, magnésio, ferro e cobre, 0
que torna possivel a calibracdo em diversas regides do espectro de raios-X. Foi utilizado o
padrdo SUS como controle interno, que é uma liga composta pelos elementos quimicos Cr,
Fe, Mn, Mo e Ni, também fornecido pelo fabricante, para verificar a calibragcdo anteriormente
realizada. Materiais de referéncia, produzidos pelo National Institute of Standard and
Technology - NIST e pela International Atomic Energy Agency - IAEA, foram utilizados para
a confeccdo da curva analitica (FERNANDEZ et al., 2017).

Com os resultados padronizados, foi realizada a Analise por Componentes Principais
para a reducdo no nimero de variaveis e facilitacdo da obtencdo de agrupamento das amostras

de solos analisadas.

3.5.3 Taxa de exalagéo superficial de Rn-222 no solo

Para a determinacdo da taxa de exalacdo superficial de radoénio nos solos estudados,
inicialmente retirou-se a camada de 5 cm do solo para a reducéo da influéncia da vegetacéo e
serapilheira presente na superficie do local. Utilizou-se de um detector de particulas alfa,

modelo AlphaGuard, uma camara de exalagdo, modelo RadonBox e uma unidade de
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bombeamento, modelo AlphaPump, todos produzidos pela SaphymoGmbH, como
apresentado na Figura 21. O AlphaGUARD é um detector do tipo cdmara de ionizagdo com o
maodulo pulso de contagem, ou seja, quando as particulas alfa produzidas pelo decaimento do
Rn-222 e dos seus filhos interagem com o ar do interior da cdmara, geram ionizacdes e pulsos
elétricos sé@o contabilizados. Os ensaios foram realizados durante, no minimo, 3.600 segundos
nos pontos ALOl1l, ALO2, ALO3, PAOl, PB02 e PB04 das Figuras 15, 16 e 17,

respectivamente.

Figura 21 - Sistema de detec¢ao utilizando a camara RadonBOX para a determinacgéo

da taxa de exalacdo superficial de Rn-222 em campo

Fonte: O autor.

O célculo da concentracdo de radénio foi baseado na taxa de crescimento da
. .. A - n dN . ~
radioatividade do rad6nio na camara versus o tempo (E)’ que é dada pela taxa de exalagéo

(E) por unidade de area (a), corrigida pela taxa de decaimento do radénio (AN). Uma vez que
0 produto entre a constante de decaimento e o tempo € muito menor que 1 (At<< 1), o calculo

pode ser simplificado pela Equacéo 8 (TUFAIL et al., 1992):

VxcC
E =
aXt

(8)

em que, V é o volume da camara de exalagio (3,4 x102 m® para a RadonBOX); C é a
concentragdo de radonio (Bq m?); a é a area de exalagéo (2,109 x10"* m? para a RadonBOX)

e E é a taxa de exalacdo (Bqm?s?), eté o tempo de medicio (s).
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3.5.4 Concentracdo de atividade de radionuclideos naturais

A técnica de Espectrometria Gama de Alta Resolucdo (EGAR) foi empregada para
determinar as concentragdes de atividade de Ra-226 apds equilibrio secular nas amostras dos
solos estudados. Também foram determinadas as concentracbes de Ra-228 e K-40 nas
mesmas amostras para posterior avaliacdo de riscos associados a presenca desses
radionuclideos nos solos. Para isso, foram utilizados detectores de Germanio Hiperpuro
(HPGe) de modelos GC4019 e GC1022 semelhantes ao da Figura 22, ambos produzidos pela
Canberra®, com eficiéncia relativa, respectivamente, de 40% e 10% com resolucdo (FWHM)
de 2,14 keV e 1,64 keV no fotopico de energia 1332,50 keV do Co-60.

Porcdes-teste de 40 g das amostras de solos foram transferidas para placas de petri
confeccionadas em polietileno e seladas com selante a base de silicone. Ap6s 30 dias, as
medicOes das atividades de radionuclideos naturais nos solos amostrados foram realizadas
durante 80.000 segundos para cada amostra. Para o controle da qualidade do procedimento
analitico, foram determinadas as concentracdes de atividades de Ra-226, Ra-228 e K-40 em
aliquotas de um padréo interno de solo do Programa Nacional de Intercomparacdo (PNI)
fornecido pelo IRD/CNEN e no Material de Referéncia IAEA 314 — Soil Stream, utilizando o
mesmo protocolo analitico para as amostras.

Para a calibracdo em energia do espectrémetro gama, foram utilizadas fontes padrbes
seladas pontuais de Co0-60, Eu-152 e Am-241 certificadas pelo IRD/CNEN. Como estes
radionuclideos sdo geradores de varios fotopicos gama com boas probabilidades de emissao,
as energias utilizadas para a calibracdo estiveram bem distribuidas por todo o espectro, isto &,
desde 60 keV até 1408 keV.

A curva de eficiéncia de deteccdo do sistema foi construida utilizando uma matriz
solida de densidade similar a das amostras, a qual se adicionou uma quantidade conhecida de
uma solucdo padrdo de Ba-133, Cs-137, Eu-152, e Am-241. O ajuste polinomial foi realizado
usando o programa de computador Genie 2000 (CANBERRA, 2009).

Os radionuclideos de interesse foram os produtos de decaimento do Ra-226 e do
Ra-228 que se encontravam em equilibrio secular. Assim, foi possivel estimar a concentragéo
de atividade do Ra-226 utilizando as concentracdes de atividade do Pb-214 e do Bi-214,
calculadas a partir da média dos valores encontrados para 0s raios gama de energias
351,9 keV e 1764,5 keV, respectivamente, bem como, a atividade do Ra-228 utilizando a
concentragdo de atividade do Ac-228, calculada a partir da média dos valores encontrados
para os raios gamas de energias 911,2 keV e 964,7 keV. Foram determinadas também as
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concentracdes de K-40 nos solos estudados a partir dos raios gama de energia 1460,82 keV.
Todas os célculos foram realizados no programa de computador Genie (CANBERRA, 2009)

utilizando protocolo semelhante ao descrito por PAIVA et al. (2015).

Figura 22 - Sistema EGAR com detector HPGe utilizado para a determinacéo de

radionuclideos naturais

Fonte: O autor

3.5.4.1 RIiscos associados a presenga de Ra-226, Ra-228 e K-40 no solo

Para melhor avaliacdo dos riscos associados a presenca de radionuclideos naturais nos
solos estudados, foram calculados os valores de atividade equivalente de radio (Raeq) a partir
da Equagdo 9 (EUROPEAN COMMISSION, 1999),

10 10
Ratgq = Apa + (=) Arn + (35) Ak ©

o indice gama (ly) pela Equacdo 10 (EUROPEAN COMMISSION, 1999),

_ (Ara ATh) (AK ) (10)
by = (300) + (200 + 3000
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e o0 indice alfa (l) de cada solo, utilizando a Equacdo 11 (EUROPEAN
COMMISSION, 1999):

| _ Ana
* 200

(11)

nas quais, Agq, Arn, € Ag S80 as concentracOes de atividade de Ra-226, de Th-232 (estimadas
a partir das concentracGes de Ra-228 no equilibrio secular) e K-40, respectivamente.

Com esses resultados, para uma avaliacdo mais profunda dos riscos a satde associados
a presenca desses radionuclideos nos solos, foi possivel calcular a taxa de dose gama
absorvida (D) um metro acima do solo originada do Ra-226, Ra-228 e K-40, e, assim, estimar
a dose efetiva anual (E) devido a presenca desses radionuclideos nos solos estudados de
acordo com as Equacdes 12 e 13 (EUROPEAN COMMISSION, 1999; UNSCEAR, 2000):

D = 0,461 Ap, + 0,623 Ay, + 0,04144, (12)

E=D x 8766 x 0,7 x 107 (13)

3.6 Avaliacdo da qualidade do procedimento analitico

Para a avaliacdo da qualidade do procedimento analitico, foi utilizado o Numero En
conforme a Equacdo 14. Para isso, foram calculadas as incertezas analiticas expandidas em

nivel de 95% de confianca de todos os resultados analiticos obtidos nessa pesquisa.

Vobe =V,
En — obt ref (14)
Ugbt + Ufef

na qual, Voot € 0 valor obtido experimentalmente, Vs € 0 valor de referéncia, Uont € a
incerteza expandida em nivel de 95% de confianca do valor obtido e U € incerteza

expandida em nivel de 95% de confianca do valor de referéncia (ISO, 2005).
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4 RESULTADOS E DISCUSSAO

Neste capitulo sdo apresentados os resultados obtidos das analises radiométricas e
quimicas realizadas no presente estudo, bem como a garantia da qualidade do procedimento
analitico, além dos valores calculados para a andlise de riscos a salde associados a presenca
de Rn-222, Ra-226, Ra-228 e K-40 nas matrizes estudadas.

4.1 Radionuclideos nas aguas de pogos

Os resultados das analises radiométricas foram compilados nessa seccéo,
demonstrando a qualidade do procedimento analitico das andlises e riscos associados a

ingestdo e inalacdo das aguas de pocos domesticos da RMR.

4.1.1 Curvade crescimento do Rn-222 e célculo da eficiéncia

A partir da solucdo padrdo de Ra-226 utilizada para o calculo da eficiéncia de Rn-222,
foram realizadas analises subsequentes durante 9 dias apds a preparacdo das amostras. Com a
médias das taxas de contagem (n = 3) subtraidas do branco analitico, obteve-se a curva de
crescimento da concentragdo de atividade do Rn-222 ao longo do tempo (Figura 23).

Figura 23 - Curva de crescimento da atividade do Rn-222
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Fonte: O autor.
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A curva construida apresentou 6timo ajuste aos valores obtidos (r> = 0,98), bem como
ao modelo tedrico de crescimento de atividade do Rn-222, indicando coeréncia entre 0s
valores esperados e obtidos. A taxa de contagem de saturacdo do Rn-222, ou seja, apds ser
estabelecido seu equilibrio secular com o Ra-226, foi 19,81 + 0,41 cpm. Utilizando este valor
e a Equacéo 5, foi estimada em 78% a eficiéncia meédia para a determinacdo de Rn-222 por
CLUBR. Este valor é semelhante ao encontrado na literatura e considerado aceitavel para este
tipo de determinacdo (SANTQOS, 2010a).

4.1.2 Controle da qualidade do procedimento analitico

Os valores obtidos e de referéncia das amostras do Programa Nacional de
Intercomparacdo organizado pelo Instituto de Radioprotecdo e Dosimetria - PNI/IRD estdo na
Tabela 7.

Tabela 7 - Valores obtidos e de referéncia para o controle da qualidade do procedimento

analitico para a determinacdo de Rn-222 e Ra-226 em agua

Concentragdo de atividade* de Ra-226 em

Data de referéncia  Amostra equilibrio com Rn-222 (Bq L) Numero En,
Valor obtido Valor de referéncia
1 0,32+0,18 -0,1
12/02/2015 2 0,39+0,18 0,35+0,05 0,2
3 0,43 +£0,19 0,3
1 08+0,2 -0,2
03/07/2015 2 09+0,2 0,82+0,12 0,2
3 0,8+0,2 0,0
1 1,2+0,3 -0,0
25/03/2016 2 1,1+0,3 1,15+£0,17 -0,1
3 1,0+£0,3 -0,4
1 0,7+0,2 -0,5
20/06/2016 2 0,7+£0,2 0,78 +0,12 -0,3
3 0,7+£0,2 -0,4
1 1,2+0,3 -0,6
16/01/2017 2 1,1+0,3 1,40 £0,21 -0,8
3 1,2+0,3 -0,5

*Meédia + incerteza analitica expandida em nivel de 95% de confianca

Fonte: O autor.
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Todos os valores do NUmero E, calculados encontraram-se entre -1 e 1
(ISO 13528, 2005), variando entre -0,85 e 0,39, 0 que garantiu a qualidade do procedimento
analitico utilizado para as determinagdes em agua por Espectrometria de Cintilacdo Liquida

realizadas neste estudo.

4.1.3 Concentragdes de Rn-222 e Ra-226

A Tabela 8 apresenta as concentracdes de Rn-222 e Ra-226 nas amostras de agua de
pogos obtidas utilizando a Espectrometria de Cintilacdo Liquida de Ultrabaixa Radia¢do de
Fundo - CLUBR.

Tabela 8 - Resultados das andlises por CLUBR nas amostras de aguas de pogos da
Regido do Fosforito Uranifero da RMR

Concentragdo (Bq L)

Poco Rn-222 Ra-226 (Bq L?)
Média U Média U
ALO1 740 £ 15 <1
ALO2 76 + 06 <1
ALO3 250 = 10 <1
ALO4 290 = 10 <1
ALO5 520 = 14 <1
PAO1 <1 <1
PAQ02 <1 <1
PAO3 1,3 + 04 <1
PAO4 10 + 04 <1
PBO1 460 + 14 <1
PB02 420 + 14 27 £ 05
PB03 350 + 13 2,7 = 05
PB04 76,0 = 1.8 43 + 06
PB05 330 + 13 <1
U = incerteza analitica expandida em nivel de 95%

de confianca
Valores em negrito indicam concentragdo de atividade maior
que o limite de 11,1 Bq L%, enquanto aqueles em italico
estdo acima dos valores permissiveis (0,5 Bq %)

Fonte: O autor.
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Todas as amostras coletadas no Bairro de Pau Amarelo, municipio de Paulista,
apresentaram valores de concentracdo de atividade de radénio muito abaixo do limite maximo
de 11,1 Bq L estabelecido pela USEPA, em 1999, para 4guas para o consumo humano.

Em contrapartida, nos pocos estudados dos bairros do Fosfato (Abreu e Lima), e de
Paratibe (Paulista) as concentracfes de atividade de radbnio encontraram-se entre
76+0,6BgL?e74+15BqL?, com média de 42 + 4 Bq L, e foram similares a algumas
encontrados na literatura para outras regides com radioatividade anémala no Brasil (Tabela 9)
(BONOTTO; MELLO, 2006; CORREA, 2011; FIANCO, 2011). Além disso, apenas um pogo
dessas duas regides apresentou valor dentro do limite estabelecido pela USEPA, sendo que
todos os demais apresentaram valores acima de 11,1 Bq L. Tal fato indica claramente a
necessidade de maior atencdo com relagdo ao uso dessas aguas pela populacdo local, devido

aos riscos potenciais decorrentes da radiacdo presente.

Tabela 9 - Comparacéo entre os valores de concentragdo de atividade de Rn-222
encontrados nas regides estudadas e os encontrados na literatura para outros locais

no Brasil

Concentragdo Rn-222 (Bq L™?)

Local Fonte
Minimo Média Maximo
Fosfato 7,6 37 74
Paratibe 33 46 76 Este trabalho
Pau Amarelo <0,8 - 1,3
Catanduva - SP 0,04 - 27 Bonotto; Mello (2006)
Bocaina - SP 1,0 - 40 Bonotto; Mello (2006)
Novo Horizonte - SP 50 - 155 Bonotto; Mello (2006)
Sé&o José do Rio Preto - SP 6 - 11 Bonotto; Mello (2006)
Porto Alegre - RS 0 157 508 Fianco (2011)
Curitiba - PR 1,6 44 215 Corréa et al. (2015)

Fonte: O autor.

Com relagdo ao Ra-226, entre todas as amostras analisadas apenas trés pocos
pertencentes ao bairro de Paratibe apresentaram valores de concentracdo de atividade deste
radionuclideo acima do valor minimo detectavel (> 1,0 Bq L™). Estes valores variaram entre
2,7+05e43+0,6BqgL? ouseja, de 5 a 8 vezes acima do limite maximo permitido para
atividade alfa total em &aguas que é de 0,5 Bg L (BRASIL, 2011). Desta forma, ndo é

possivel afirmar, a partir do presente estudo, que os pocos do bairro do Fosfato e de Pau
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Amarelo sdo seguros quanto aos niveis de Ra-226, devido as limitagcdes da técnica utilizada.
Entretanto, os trés pogos que apresentaram valores acima do limite maximo para alfa total em
aguas sdao um importante indicativo de que ha risco a salude da populacdo da regido do
fosforito uranifero da RMR que consome as aguas de pogos dessas areas quanto aos niveis
desse radionuclideo. Vale ressaltar que parametros fisico-quimicos da agua podem ser

bastante varidveis, recomendando-se a monitoracdo detalhada nesses pogos.

4.1.4 Riscos associados a ingestdo de Rn-222 na agua

Altos teores de radonio em aguas utilizadas para consumo contribuem para o aumento
dos niveis deste radionuclideo na atmosfera do interior de ambientes fechados, especialmente
em locais de banho. Como os valores de concentracdo de Rn-222 nas &guas de pogos do
Fosfato e de Paratibe estdo acima do limite estabelecido pela USEPA, tem-se um indicativo
da existéncia de risco potencial a saude da populacdo que utiliza a 4gua dos pogos dessas
regides associados a inalacdo do raddnio proveniente das adguas de pocos (FARIAS et al.,
2016; DUGGAL et al., 2015).

Mais ainda, o consumo direto de &guas com altos teores de Rn-222 pode também
contribuir para o aumento da dose efetiva anual recebida pela populacdo, aumentando o risco
a saude associado ao radénio naquela regido (MAFRA 2009; SANTOS, 2010a;
RAVIKUMAR; SOMASHEKAR, 2018). Os valores médios de dose efetiva anual devido a
ingestdo de rad6nio foram calculados para cada regido por faixa etaria e estdo apresentados
nas Tabelas 10, 11 e 12 para cada bairro estudado.

Observou-se que, a partir da faixa etaria dos 9 aos 13 anos de idade, os valores médios
de dose efetiva anual associada a ingestdo de aguas contendo Rn-222 para o Bairro do Fosfato
e de Paratibe encontraram-se até duas vezes acima do nivel recomendado de dose efetiva para
0 ser humano a partir do consumo de agua, que é de 0,1 mSv ano* (EUROPEAN UNION,
1998; WHO, 2004). Assim, nessas duas regides ha significante contribuicdo do Rn-222 nas
dguas de pocos para 0 aumento da dose efetiva anual para suas populacGes e,
consequentemente, aumento nos riscos a salde dessas populagdes associados ao radénio
(RAVIKUMAR; SOMASHEKAR, 2018).

Em contrapartida, as doses efetivas anuais médias associadas ao Rn-222 nas aguas de
pocos utilizadas no bairro de Pau Amarelo encontraram-se duas ordens de grandeza abaixo do
limite recomendado. Isso indica que, aparentemente, as dguas de pogos desta regido néo
apresentam riscos a populacdo quanto a ingestdo de Rn-222 (RAVIKUMAR,
SOMASHEKAR, 2018).
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Tabela 10 - Dose efetiva anual associada a ingestdo de radénio na agua no Bairro do
Fosfato, Municipio de Abreu e Lima

Dose efetiva (mSv ano™)
Min Média  Max

Faixa etaria  Sexo

0-6 meses - 0007 0033 0066
7-12 meses - 0,008 0,038 0,075
1-3 anos - 0013 0062 0,086
4-8 anos - 0,016 0,081 0,160
013 anos M 0023 0115 0226
F 0020 0100 0,198

M 0032 0158 0311

14-18 anos F 0022 0110 0217
18 anos M 0036 0177 0348
F 002 0129 0254

Média geral 0,100
Min = dose efetiva minima
Max = dose efetiva maxima
Valores em negrito indicam dose efetiva maior que o
limite de 0,1 mSv ano*
Fonte: O autor.

Tabela 11 - Dose efetiva anual associada a ingestdo de radénio na agua no Bairro de Pau

Amarelo, Municipio do Paulista

Dose efetiva (mSv ano™?)

Faixa etaria Sexo Min Média Max
0-6 meses - 0,0003 0,0008 0,0011
7-12 meses - 0,0004 0,0009 0,0013

1-3 anos - 0,0006 0,0014 0,0021
4-8 anos - 0,0008 0,0019 0,0028
9-13 anos M 0,0011 0,0027 0,0039
F 0,0010 0,0023 0,0034

14-18 anos M 0,0015 0,0036 0,0054
F 0,0010 0,0025 0,0037

18 anos M 0,0017 0,0041 0,0060
F 0,0012 0,0030 0,0044

Média geral - 0,0023
Min = dose efetiva minima
Max = dose efetiva maxima
Fonte: O autor.
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Tabela 12 - Dose efetiva anual associada a ingestdo de radénio na dgua no Bairro de

Paratibe, Municipio do Paulista

Dose efetiva (mSv ano™)

Faixa etaria Sexo

Min Média Max
0-6 meses - 0,030 0,042 0,068
7-12 meses - 0,034 0,047 0,078
1-3 anos - 0,055 0,077 0,126
4-8 anos - 0,072 0,101 0,165
9-13 anos M 0,102 0,142 0,233
F 0,089 0,125 0,204
M 0,140 0,196 0,320
14-18 anos F 0,098 0,136 0,223
18 anos M 0,157 0,219 0,359
F 0,115 0,160 0,262

Média geral 0,125

Min = dose efetiva minima

Max = dose efetiva maxima

Valores em negrito indicam dose efetiva maior que o limite de 0,1 mSv ano*
Fonte: O autor.

4.2 Caracterizagdo quimica e radiométrica dos solos

Sdo apresentados nesta secdo os resultados de todas as analises realizadas nas amostras
de solos, da qualidade do procedimento analitico de tais analises, além dos valores calculados

para a analise de riscos associados a presenca dos radionuclideos estudados nesses solos.
4.2.1 Caracterizagdo quimica
A caracterizacdo quimica dos solos foi realizada a partir da determinacdo da
concentracdo de diferentes elementos quimicos nas amostras de solo da regido estudada por
meio da técnica de EDXRF.
4.2.1.1  Garantia da qualidade do procedimento analitico
Os valores obtidos e certificados, suas respectivas incertezas expandidas em nivel de

95% de confianca para os elementos quimicos determinados nos materiais de referéncia
SRM 2709 - San Joaquin Soil e IAEA SOIL-7 por EDXRF estdo apresentados na Tabela 13.
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Tabela 13 - Concentracdes dos elementos quimicos e suas respectivas incertezas
analiticas expandidas (95%) determinadas nos materiais de referéncia certificados e os
valores obtidos do Namero En

SRM 2709 — San Joaquin Soil

Analito Valor obtido Valor certificado

NUumeroE,  n*

(mg kg™) (mg kg™)
Aluminio 77000 £ 2200 75000 + 600 0,8 2
Estroncio 226 + 10 231 + 1,7 -0,4 2
Ferro 34000 * 450 35000 + 1100 -0,8 2
Galio 110 £ 1,0 14 + 3 -0,9 2
Magnésio 14800 + 2800 15100 = 500 -0,1 2
Manganés 541 + 50 538 + 17 0,0 2
Potéassio 20000 + 620 20300 + 60 -0,9 2
Silicio 290000 + 10000 296600 = 2300 -0,5 2
Titanio 3500 + 110 3420 = 240 0,4 2
Vanadio 110 + 19 112 =+ 5 -0,1 2
Zinco 118 + 13 106 + 3 0,9 2

IAEA Soil-7

Analito Valor obtido Valor certificado

Ndmero E,  n*

(mg kg™) (mg kg™)
Aluminio 54000 + 2000 47000 + 7000 0,9 2
Chumbo 48 + 7 60 = 16 -0,6 2
Ferro 25000 + 410 25700 + 1100 -0,9 2
Estroncio 94 + 9 108 + 11 -0,9 2
Galio 9,0 £ 05 10 £ 4 -0,3 2
Magnésio 9900 = 1300 11300 + 800 -0,8 2
Manganés 582 + 21 631 + 46 -0,9 2
Potéassio 14000 + 600 12100 + 1400 0,9 2
Silicio 209000 + 10000 180000 + 32000 0,8 2
Titanio 2700 + 92 3000 + 1100 -0,2 2
Vanadio 58 + 8 66 + 14 -0,4 2
Zinco 9 = 7 104 + 12 -0,9 2

*n = nlmero de repeticdes

Fonte: O autor.

Os valores obtidos para os materiais de referéncia foram utilizados para a avaliacdo da

qualidade do procedimento analitico, que também foi realizada por meio do célculo do
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NUmero En. Todos os valores do Numero E, encontram-se no intervalo entre -1 e 1
(Tabela 13), variando entre -0,9 e 0,9, o que atesta a qualidade do procedimento analitico
utilizado para a determinacdo das concentracdes destes 12 elementos quimicos nas amostras
de solo em nivel de 95% de confianca (ISO, 2005). Ao se considerar uma incerteza analitica
expandida de 20% (valor maximo admitido para a maior parte dos elementos quimicos
constantes dos certificados de analise dos materiais de referéncia), os resultados mostraram-se
satisfatorios. O elemento quimico Pb sé possui valor de referéncia passivel de determinacéo
por EDXRF para o material de referéncia IAEA Soil-7, por isso considerou-se apenas o valor

obtido para esse material.

4.2.1.2  Elementos quimicos nos solos

Os resultados de concentragbes dos elementos quimicos em mg kg™ analisados por
EDXRF nas amostras de solo estdo apresentados na Tabela 14. Altas variacbes nas
concentragdes de aluminio, chumbo, estréncio, ferro, potassio, vanadio e zinco foram
observadas nos solos estudados em cada regido, principalmente para os solos do Bairro
Paratibe, 0 que indica a existéncia de diferentes tipos de solo no presente estudo.

Tabela 14 - Concentracéo dos elementos quimicos (mg kg?) dos solos estudados

) Fosfato — Abreu e Lima (n =5) Pau Amarelo (n = 4) Paratibe (n =5)

Analito Min M Max CV% Min M Max CV% Min M Max CV%
Aluminio 48700 76100 99100 30 28600 40500 57100 32 22200 62300 10900 66
Chumbo 16 24 32 24 15 19 23 21 21 28 39 30
Estroncio 57 93 139 36 18 56 86 51 18 53 86 59

Ferro 11900 18000 22400 21 9340 11100 13100 16 8950 18800 33300 64
Galio 10 11 12 7 10 10 11 4 10 11 12 13
Magnésio 4760 5390 5620 7 4920 5570 6290 11 4190 4960 5820 13
Manganés 102 118 141 15 116 141 173 20 120 151 175 13

Potéssio 2920 3270 3620 10 3310 5970 8390 42 2650 5480 8360 51
Silicio 296000 333000 378000 10 352000 375000 389000 4 256000 335000 41200 21
Titanio 2590 3670 4450 22 1850 2430 3140 25 1670 3080 4530 44
Vanadio 38 90 132 44 38 47 31 40 28 76 131 64
Zinco 32 42 50 21 22 46 72 49 32 48 71 33

Min = concentragdo minima; Max = concentra¢do maxima
M = concentragdo média; CV% = coeficiente de variagdo em %

Fonte: O autor.
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A Anélise por Componentes Principais (PCA) foi empregada para verificar as
correlagfes entre os elementos quimicos por meio das componentes principais 1 e 2. Apos a
normalizacdo dos dados com a utilizagdo do teste Shapiro-Wilk, foi necessaria a
transformacdo dos dados (raiz décima primeira). Com a conseguinte padronizacdo (média
igual a 0 e a variancia igual a 1), realizou-se a PCA utilizando o software STATISTICA
(STATSOFT, 2004). Como resultado, a Componente Principal 1 explicou 59,72% da
variancia total, enquanto a Componente Principal 2 refletiu apenas 15,08%. Para essa anélise,
foram escolhidas duas componentes principais que levaram a explicacdo de 74,8% da
variancia total dos dados.

Na Figura 24 estdo representadas as relagdes entre as componentes principais 1 e 2,
demonstrando a associacdo entre os elementos quimicos quantificados nos solos das regies
estudadas. De acordo com a andlise, grupos de elementos quimicos foram identificados como
elementos quimicos associados a fracdo argilosa dos solos, como Al, Ti, V, Ga, Fe e Pb,
elementos quimicos possivelmente associados a impactos antropogénicos como Mn e Zn,
além de elementos quimicos associados a fracdo areia tais como K e Si. Os elementos

quimicos Mg e Sr foram fracamente explicados pela PCA (Figura 24).

Figura 24 - Agrupamentos das variaveis a partir da Anélise por Componentes Principais
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Fonte: O autor.
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A Figura 25 apresenta os valores das componentes principais 1 e 2 para cada amostra
de solo analisada, permitindo estabelecer os agrupamentos entre os solos das regides
estudadas. De acordo com a andlise, observou-se a clara existéncia de variabilidade entre os
tipos de solos que foram estudados. Evidenciou-se agrupamento entre os solos dos pontos
PBO01 e PBO04, do bairro de Paratibe, relacionado principalmente com a alta concentracdo de
Pb. Outro agrupamento visivel foi o dos solos dos pontos PB03, PB05 (Paratibe) e PA03 (Pau
Amarelo) relacionado ao grupo de elementos quimicos K-Si. De maneira semelhante, os solos
dos pontos AL02, ALO5 (Abreu e Lima), PA02, PA04 (Pau Amarelo) e PB02 (Paratibe),
foram agrupados mais ao centro do gréfico. Esta variabilidade de tipo de solos estudados,
inclusive entre solos de um mesmo bairro, pode explicar possiveis variabilidades nos

resultados das determinacg6es radiométricas dos solos analisados neste estudo.

Figura 25 - Agrupamentos dos solos a partir da Analise por Componentes Principais.
AL = Fosfato — Abreu e Lima. PA = Pau Amarelo. PB = Paratibe. NUmeros indicam as

diferentes amostras analisadas em cada bairro.
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4.2.2 Taxa de exalacéo superficial do Rn-222

Para os célculos das taxas de exalacdo de superficie (E) de Rn-222 dos solos
estudados, foram construidas curvas das relagcdes entre a concentracdo de atividade do Rn-222
medida e o tempo para cada local analisado (Figura 26).

Figura 26 - Curvas utilizadas para os célculos das taxas de exalacéo de Rn-222 de cada

solo estudado. AL = Fosfato — Abreu e Lima. PA = Pau Amarelo. PB = Paratibe
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Fonte: O autor.

Foi observada clara dependéncia linear entre a concentracéo de atividade de Rn-222 e
0 tempo de medicdo. Porém, para os resultados dos pontos AL02, ALO3 e PAO1, foram

necessario testes dos dados a partir de um modelo de regressé@o linear em nivel de 95 % de
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confianca. Nos resultados obtidos nestes trés pontos foi observada uma variagédo atipica dos
valores obtidos no inicio das medic¢des (Figura 23), causando um decréscimo dos valores da
atividade ao longo do tempo até determinado momento da analise. A partir de 1000 segundos,
os valores de concentracdo de atividade passam a crescer ao longo do tempo, tornando
possivel o calculo das taxas de exalacdo de superficie do Rn-222. Esse comportamento pode
ter sido causado pela presenca significativa de Rn-220 no gas desses solos, assim, uma vez
que o equipamento utilizado ndo é capaz de distinguir a energia das particulas alfa incidentes,
no inicio das medicdes, 0 Rn-220 (que possui meia-vida curta) é detectado sem diferenciacédo
com relacdo ao Rn-222. Devido a essa interferéncia, para o célculo das taxas de exalacdo
nesses trés pontos foram utilizados os dados obtidos apenas apds a clara definicdo da
regressdo linear entre a concentracdo de atividade do radonio e o tempo de medicéo, ou seja,
apos o tempo necessario para que a interferéncia, se houvesse, fosse desprezivel (Figura 26).
Este procedimento garantiu a qualidade dos resultados obtidos.

A Tabela 15 apresenta os valores dos coeficientes angulares das curvas, oS
coeficientes de determinacgdo (r?) destas curvas e os valores das taxas de exalagdo superficial
de Rn-222 calculadas a partir da Equacéo 8. Estes valores variaram de 24 a 103 mBg m?s?,
cujo coeficiente de variacdo atingiu 66%, inclusive entre locais pertencentes a um mesmo

bairro.

Tabela 15 — Taxas de exalacdo de superficie de Rn-222 do solo dos locais de estudo.
AL = Fosfato — Abreu e Lima. PA = Pau Amarelo. PB = Paratibe

Ponto de Coeficiente de Coeficiente angular da  Taxa de exalacéo
amostragem determinacédo (R?) curva (mBg m?s?)
ALO1 0,93 0,64 102,9 £ 19,7
ALO02 0,98 0,22 34,7142
ALO3 0,99 0,21 34,4+50
PAO1 0,89 0,15 236+41
PB02 0,96 0,16 26,347
PB0O4 0,96 0,27 46,1 £6,8

Fonte: O autor

Os valores encontrados em todos os bairros estudados foram, em média, maiores do
gue os encontrados na literatura para diferentes regides do mundo, inclusive em areas com
ocorréncias uraniferas (Tabela 16). O ponto de maior taxa de exalacéo e, por consequéncia,

maior preocupacdo quanto a radioprotecdo, encontra-se proximo a um local de acumulagéo de
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rejeitos da antiga mineracdo de fosfato que ocorria nesta regido do Municipio de Abreu e
Lima (ALO1). Tais valores atingiram até 4 ordens de grandeza maiores do que aqueles

encontrados em areas de Punjab, na india, por exemplo.

Tabela 16 - Comparacao entre valores de taxa de exalacdo de Rn-222 da regido estudada

e valores da literatura

Taxa de exalagdo (mBg m?2s?)

Local Fonte
Minimo Média Maximo
Fosfato 34 57 103
Paratibe 26 36 46 Este trabalho
Pau Amarelo - 24 -
Reflgio Charles Darwin, Igarassu )
(Brasil) 13,5 16,8 20,0 Farias et al. (2016)
Ravne Fault (Eslovénia) 1,1 12,2 41,9 Vaupotic et al. (2010)
Tessalonica (Grécia) 6,2 7,4 8,7 Clouvas et al. (2017)
Norte do Rajastao (india) 0,076 0,14 0,21 Duggal et al. (2015)
Punjab (india) 0,0029  0,0085 0,019 Mehta et al. (2015)
Himachal Pradesh (india) 0,011 0,017 0,023 Bala et al. (2017)
Haryana (india) 0,050 0,073 0,11 Singh et al. (2017)

Fonte: O autor.

Portanto, ha um indicativo de que, se a circulacdo de ar no interior das residéncias da
regido do fosforito uranifero da RMR ndo for adequada, podem ocorrer elevadas
concentracdes de atividade de Rn-222 na atmosfera desses ambientes fechados. Tal fato
aumentaria riscos a salde da populacdo da regido de estudo devido a inalacdo do radonio, o
que ressalta a necessidade da monitoracdo da concentracdo deste radionuclideo no interior
dessas residéncias a fim de uma avaliacdo mais detalhada desses riscos. Além disso, deve ser
estudada a contribuicdo do Ra-226 originalmente contido no solo para a taxa de exalacdo de

Rn-222 para fins de mitigacéo, se for o caso.

4.2.3 Radionuclideos naturais nos solos

Os resultados das quantificagdes dos radionuclideos naturais de interesse nas
amostras dos solos estudados, obtidos utilizando a técnica EGAR, sdo apresentados nesta
secdo. Também sdo apresentados os valores dos parametros calculados para a avaliagdo dos

riscos associados a presenca desses radionuclideos nos solos analisados.
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42.3.1  Garantia da qualidade do procedimento analitico

Os valores obtidos e certificados e suas respectivas incertezas expandidas em nivel de
95% de confianca para os radionuclideos naturais quantificados no padrdo de solo do
PNI/IRD e no material de referéncia IAEA 314 s&o apresentados na Tabela 17. Também séo
apresentados os valores de Numero En, que foram utilizados como o parametro para a garantia

da qualidade deste procedimento analitico.

Tabela 17 - Valores obtidos e certificados e suas respectivas incertezas expandidas em
nivel de 95% de confianca para os radionuclideos naturais quantificados no padréo de
solo do PNI/IRD e no material de referéncia IAEA 314

Padréo de solo do PNI/IRD

Radionuclideo Valor obtido Valor certificado

Ndmero E, n*

(Bakg) (Bakg)
K-40 353 + 36 396 * 69 -0,6 2
Pb-212 44 + 3 47 + 81 -0,3 2
Ac-228 44 + 16 48 + 83 -0,7 2

IAEA — 314 Soil Stream
Valor obtido Valor certificado = N*
Ra-226 707 + 24 709 + 10 -0,48 4

*n = nlmero de repeticdes

Radionuclideo

Fonte: O autor.

Os valores do Numero E;, para os radionuclideos de interesse do padrdo interno e do
material de referéncia estiveram todos dentro do intervalo entre -1 e 1. Dessa forma, foi
atestada a qualidade analitica do método utilizado para a determinagdo das concentracdes de
atividade de Ra-226, Ra-228 e K-40 nos solos estudados em nivel de 95% de confianga
(ISO, 2005).

4.2.3.2 Niveis de Ra-226, Ra-228 e K-40 nos solos

Utilizando-se da técnica EGAR, as concentracfes de atividade de Ra-226, Ra-228 e
K-40 foram determinadas nos solos estudados (Tabela 18), assim como foram estimadas as

incertezas analiticas expandidas em nivel de 95% de confianca.



72

Tabela 18 - Concentracdes de atividade e incertezas analiticas expandidas em nivel de

95% de confianga dos radionuclideos estudados nos solos.

Solo Ra-226 (Bq kg™?) Ra-228 (Bq kg™?) K-40 (Bq kg™)
AL 01 114 = 7 5 = 3 25 = 7
AL 02 127 + 13 39 = 3 27 = 7
AL 03 91 =+ 6 66 = 3 50 = 12
AL 04 98 + 6 65 = 3 41 += 11
AL 05 102 + 6 41 + 3 <10
PA 01 <10 13,7 + 1.8 118 £ 6
PA 02 <10 26 = 2 49 + 5
PA 03 <10 26 = 2 98 =+ 10
PA 04 <10 19 = 4 119 £ 5
PB 01 17 = 4 54 + 4 36 = 7
PB 02 <10 15 + 2 96 = 10
PB 03 <10 14 + 2 12 = 3
PB 04 <10 47 = 3 15 = 5
PB 05 <10 196 = 18 6 + 2

AL = Fosfato — Abreu e Lima. PA = Pau Amarelo. PB = Paratibe. NUmeros subsequentes

indicam as diferentes unidades amostrais.

Valores em negrito indicam altas concentragBes de atividade (acima da média mundial de

35 Bq kg?)

Fonte: O autor.

As concentragOes de atividade de Ra-226 nos solos analisados da Regido do Fosforito

Uranifero da RMR variaram entre valores menores que 10 Bq kg? até 127 Bq kg?. Os

maiores valores foram observados no bairro do Fosfato, em Abreu e Lima, com média de

106 Bq kg, ou seja, cerca de 3 vezes acima da média mundial de 35 Bq kg?. Ja nos dois

bairros estudados do Municipio de Paulista, os valores encontrados foram, em sua maioria,

abaixo do limite de deteccdo. Assim, os valores de atividade de Ra-226 nos solos estudados

desse municipio estdo abaixo da média mundial, o que indica menores riscos a saude
associados ao Ra-226 nos solos da regido (DUGGAL et al., 2015; PAIVA et al., 2015).

Os valores de concentracdo de atividade de Ra-228 nos solos da regido de estudo

variaram de 13,7 + 1,8 a 66 = 3 Bq kg*. Os menores valores foram encontrados nos solos do

bairro de Pau Amarelo, cujo valor médio (21 + 2 Bq kg™?) encontra-se abaixo da média

mundial do valor para Th-232 (considerada igual a do Ra-228 no equilibrio secular), que é
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25 Bg kg. Em contrapartida, os valores médios encontrados para os solos dos bairros do
Fosfato e de Paratibe foram maiores do que a média mundial, 53 + 3 Bq kg™ e 30 + 2 Bq kg?,
respectivamente (PAIVA et al., 2016).

Com relacdo aos resultados de concentracdo de atividade de K-40 para os solos da
regido de estudo, todos eles apresentaram-se pelo menos 3 vezes abaixo da média mundial
para solos de 370 Bq kg (MCAULAY; MORAN, 1998). Este fato indica que o K-40 tem
pouca contribuicdo para a dose a qual a populacgao esta exposta.

4.2.3.3 Riscos associados ao Ra-226, Ra-228 e K-40 no solo

Com relacdo a radioprotecdo, os valores de atividade equivalente de radio (Raeg), além
dos indices gama (ly) e alfa (l«) de cada solo estudado sdo apresentados na Tabela 19. Esses
valores sdo definitivamente importantes para a classificagio do uso desses solos pela

populacdo, principalmente para a construcao civil.

Tabela 19 - Valores de equivalente de radio (Raeg), indices gama (ly) e alfa (l«) e suas

respectivas incertezas analiticas em nivel de 95% de confianca nos solos estudados.

Solo Raeq (Bq kg?) ly lo
AL 01 198 + 26 0,39 = 0,04 0,57 £ 0,03
AL 02 184 = 15 0,43 = 0,06 0,63 + 0,06
AL 03 189 + 14 0,32 + 0,04 0,45 + 0,038
AL 04 193 + 13 0,34 £+ 0,04 0,49 £ 0,03
AL 05 161 + 6 0,34 £ 0,03 0,51 £ 0,03
PA 01 <39 <0,14 <0,05
PA 02 <51 <0,18 <0,05
PA 03 <38 <0,16 <0,05
PA 04 <46 <0,17 <0,05
PB 01 98 + 9 0,34 £ 0,03 0,09 £ 0,02
PB 02 <32 <0,11 <0,05
PB 03 <30 <0,10 <0,05
PB 04 <78 <0,27 <0,05
PB 05 <38 <0,13 <0,05

AL = Fosfato — Abreu e Lima. PA = Pau Amarelo. PB = Paratibe. NUmeros
subsequentes indicam as diferentes unidades amostrais.

Fonte: O autor.
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Os valores de atividade equivalente de radio de todos os solos analisados
apresentaram-se pelo menos 2 vezes abaixo do valor maximo recomendado para materiais de
construcdo de 370 Bq kg, o que equivaleria a uma dose externa de 1,5 mSv ano™! (NEA-
OECD, 1979). Desta forma, considera-se que o0s solos das regides estudadas sdo seguros para
0 uso em materiais de construcdo. Isto € de importancia para a populacao da regido uma vez
que residéncias construidas com tijolos de barro e casas de taipa sdo comuns nos bairros
estudados.

Da mesma forma, todos os valores calculados para o indice gama e o indice alfa
apresentaram-se abaixo do recomendado pela European Commission (ly < 1; 1, < 1). Apesar
disso, os valores encontrados para as amostras do Bairro do Fosfato sdo claramente superiores
aos das outras duas regides com cerca de 2 vezes para 0 ly e, a0 menos, 10 vezes para o .
Estes resultados indicaram que, possivelmente, com relacdo aos niveis destes radionuclideos
naturais (Ra-226, Ra-228 e K-40), os solos dessa regido sdo seguros para a populacdo que
habita esses locais, mas € necessaria uma maior atencdo com relacdo a monitoracdo dos niveis
desses radionuclideos no Bairro do Fosfato — Abreu e Lima. Para uma melhor avaliacdo dos
riscos, foram calculados os valores das taxas de dose absorvida gama (D) e de dose efetiva
anual (E) conforme mostra a Tabela 18, ambas decorrentes de Ra-226, Ra-228 e K-40
presentes nos solos.

Os valores de taxa de dose absorvida gama de todos os solos do municipio de Abreu e
Lima analisados encontram-se em torno de 1,5 vez acima da média para a crosta terrestre de
acordo com o relatorio da UNSCEAR de 2000 (55 nGy ht), enquanto os valores encontrados
para os solos do municipio de Paulista encontram-se todos abaixo da média mundial. Levando
em conta este pardmetro, h4 um indicativo de que os solos de Abreu e Lima estudados
apresentam, sim, risco a salde da populacdo daquela regido, enquanto os solos de Paulista

analisados sdo seguros quanto aos radionuclideos naturais.
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Tabela 20 - Valores de taxa de dose absorvida gama (D), dose efetiva anual (E) e suas

respectivas incertezas analiticas expandidas (95%) utilizados para analise dos riscos

associados ao Ra-226, Ra-228 e K-40 nos solos estudados.

Solo D (nGy h}) E (mSv ano™)
AL 01 88 =5 054 £ 0,03
AL 02 84 +8 0,51 + 0,05
AL 03 85 £5 0,52 + 0,03
AL 04 87 =5 0,53 £ 0,03
AL 05 73 £ 4 0,45 + 0,02
PA 01 <18 <0,11
PA 02 <23 <0,14
PA 03 <4 <0,02
PA 04 <21 <0,13
PB 01 43 £ 4 0,30 £ 0,03
PB 02 <15 < 0,09
PB 03 <13 < 0,08
PB 04 <35 <0,21
PB 05 <17 <0,10

AL = Fosfato — Abreu e Lima. PA = Pau Amarelo. PB =
Paratibe. NUmeros subsequentes indicam as diferentes

unidades amostrais.

Fonte: O autor.

Além disso, os valores de dose efetiva anual para pessoas adultas apresentaram-se para

todos os locais de estudo abaixo de 1 mSv ano?, valor recomendado pela European

Commission, em relatorio de 1999. Porém, deve-se levar em consideracdo gque esta ndo € a

unica fonte de radiacdo que contribui para dose efetiva anual para a populacdo daquela regiao.

Dessa forma, se levar em conta também a contribuicdo de outras fontes de radiagdo, como o

Rn-222 presente na &gua utilizada por essa populagdo, por exemplo, a dose pode superar o

limite méaximo de 1 mSv ano™.
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5 CONCLUSOES

A partir das determinacOes realizadas nas aguas de pocos e solos da regido do
fosfororito uranifero da Regido Metropolitana do Recife, conclui-se que:

1. As quantificacBes de Rn-222 em aguas de cacimbas do Fosfato (Abreu e Lima) e
de Paratibe (Paulista) indicaram a existéncia de um possivel risco a salde da
populacdo que utiliza e consome &guas da regido do fosforito uranifero da RMR.

2. A comprovacdo de risco foi baseada no fato dos valores de dose efetiva anual
devido a ingestdo das dguas dos pocos dessas areas para pessoas acima dos 9 anos
serem até 2 vezes maiores do que os limites estabelecidos.

3. Os resultados de concentracbes de atividade de Ra-226 em alguns pogos de
Paratibe (Paulista) indicam possibilidade de risco a salde dessa populacdo
também quanto a este radionuclideo, o que reforca a necessidade de atencdo
guanto ao uso dessas aguas.

4. Com relagdo aos solos, as concentracOes de atividade de Ra-226 e Ra-228 das
regides do Fosfato (Abreu e Lima) e Paratibe (Paulista) indicam necessidade de
atencdo com relacdo ao uso dos solos da regido do fosforito uranifero da RMR.

5. A contribuicdo de K-40 para o aumento do risco a saude das populacdes das
regides estudadas pode ser considerada dentro da esperada, ndo necessitando de
maior atencdo com relacdo a sua presenca nesses solos.

6. A taxa de dose absorvida gama devido a presenca de radionuclideos naturais foi
maior do que a média mundial apenas nos solos da regido do Fosfato (Abreu e
Lima). Além disso, a contribuicdo média para a dose efetiva anual associada a
presenca de radionuclideos naturais nos solos também foi maior nesta regido.

7. Os valores de taxa de exalacdo de Rn-222 foram de 2 até 6000 vezes maiores do
que os valores encontrados na literatura em todas regides estudadas, indicando a
existéncia de risco potencial a saude da populacdo da regido do fosforito uranifero
como um todo associado ao Rn-222 no solo.

8. O somatorio de todas as fontes de exposicao a radiagdo nessas areas urbanas pode
ultrapassar o limite maximo de 1 mSv ano®, o que confirma a necessidade da

monitoragdo radiométrica das regides estudadas.
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6 PERSPECTIVAS PARA TRABALHOS FUTUROS

Como possibilidade para futuros trabalhos pode-se ressaltar:

levantamento nacional das concentraces de radénio em aguas de pocos, solos e
ambientes fechados para viabilizar a elaboracdo de mapas de radénio, como ja foi
feito em outros paises, como nos Estados Unidos;

disponibilizacdo de banco de dados para o estudo dos efeitos da exposi¢cdo ao
radonio e radionuclideos associados sobre a satide humana;

monitoracao de raddnio nas residéncias, principalmente daquelas localizadas sobre
afloramentos de rochas contendo altas concentracbes de atividade de
radionuclideos naturais;

avaliacdo da contribuicdo do Rn-222 presente nas aguas de pocos utilizadas no
banho para 0 aumento da dose a radiacdo ionizante a qual a populacdo da regido do

fosforito uranifero da RMR esta exposta.
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