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RESUMO

Estudos radiométricos e radioecologicos vém sendo desenvolvidos mundialmente, em
busca do mapeamento de areas com elevados niveis de radioatividade, um pré-requisito
essencial na investigacdo da exposi¢do a radioatividade ambiental. Nesse trabalho foram
estudadas amostras de rochas e solo derivado de uma area efetivamente andmala em uranio
no municipio de Pedra, Pernambuco, utilizando analises ndo destrutivas, com aplicacdo da
espectrometria gama de alta resolucdo com detector HPGe, para os radionuclideos das
séries do ***U e do mTh, assim como o 40K, calculando-se suas atividades especificas. Os
226

valores de ***U variaram de menor que 2,8 a 79.092 Bq.kg™; os de

a 144.438 Bq.kg'; os de #*Th de 6,9 a 1.903 Bq.kg" ¢ os de **K de menores que 4,7 a

Ra de menor que 0,6

2.274 Bq.kg'. Uma estimativa dos teores, das taxas de doses gamas naturais e do radio
equivalente foram realizadas com base nos valores das atividades especificas. Os teores
médios em solo foram 3,3 mgkg' de ***U; 0,7 ngkg” de **°Ra; 39,3 mgkg' de **Th e
3,4 mgkg' de “°K; em rochas graniticas, os valores médios foram 2,0 mgkg” de **U;
0,6 ngkg" de **°Ra; 40,2 mgkg' de **Th e de 3,1 mgkg" de *’K; enquanto nas rochas
célcio-silicaticas anfiboliticas, as médias para *°°U, *Ra ¢ ***Th foram 3.132 mgkg”;
1.886 ngkg” e 119 mgkg™, respectivamente. A taxa de dose equivalente efetiva devida a
radiagcdo gama natural a 1 m da superficie e o radio equivalente estimados, apresentaram,
respectivamente, valores médios de 204 uSv.a™ e 393 Bq.kg' para solo; 195 uSv.a™ e
328 Bq.kg™" para as rochas graniticas e de 20.993 pSv.a” ¢ 70.124 Bq.kg™ para as rochas
calcio-silicaticas anfiboliticas. Além disso, foi estimada a disponibilidade do uranio natural
no solo da area com base na razdo Th/U. No solo, o uranio apresentou baixa mobilidade
(Th/U igual a 4,6) para pelo menos 80% dos pontos amostrados. Os resultados permitiram
monitorar a exposi¢do gama externa a qual os individuos que residem proximos a essas
areas estdo expostos. Estima-se uma taxa de dose maxima superior a 43 vezes o limite
recomendado para individuos do publico, que é de 1 mSv.a”. Recomenda-se que essas

areas sejam pouco utilizadas ou evitadas, de forma minimizar exposi¢des desnecessarias.

Palavras-chave: Dosimetria ambiental, rddio equivalente, espectrometria gama,

radioatividade natural, radionuclideos primordiais.



ABSTRACT

Radiometric and radioecologic studies are being developed worldwide, aiming to map
highly radioactive areas, an essential pre requisite in the investigation of the environmental
radioactivity exposition. Rock and soil samples derived from an effectively anomalous
uranium area in the district of Pedra, Pernambuco, were studied, using non-destructive
analysis, with the application of the high resolution gamma spectrometric with an HPGe

detector, for the radionuclide from the 2**U and **?

Th series, as well as the K, regarding
their specific activities. The values of the *®U ranged from minor than 2.8 to
79,092 Bq.kg'l; the ones of the ?°Ra from minor than 0,6 to 144,438 Bq.kg'l; the ones of
the 2*Th from 6.9 to 1,903 Bq.kg"' and the ones of the *’K from minor than 4.7 to
2,274 Bq.kg'. A content estimation from the natural gamma equivalent dose rates and
equivalent radium were made based on the values of the specific activities. The average
content in soil was 3.3 mgkg' of *U; 0.7 ngkg” of ***Ra; 39.3 mgkg' of ***Th and
3.4 mg.kg" of *K; in granite rocks the average rates were 2.0 mg.kg" of ***U; 0.6 ng.kg™
of *°Ra; 40.2 mgkg"' of **Th and of 3.1 mgkg' of *K; whereas in calcium-silicatic
amphibolitic rocks the average for 2**U, *Ra and ***Th were 3,132 mg.kg; 1,886 ng.kg™
and 119 mg.kg”, respectively. The effective equivalent dose rate due to natural gamma
radiation to 1m of the surface and the equivalent radium estimation, showed respectively,
average amounts of 204 pSv.y ™ and 393 Bq.kg™ for soil; 195 uSv.y" and 328 Bq.kg™ for
granite rocks, and of 20,993 uSv.y' and 70,124 Bqkg' for the calcium-silicatic
amphibolitic rocks. Besides, the availability of natural uranium in the soil of the area based
in the ratio Th/U was estimated. In the soil, uranium showed low mobility (Th/U equal to
4.6) for at least 80% of the sampled points. The results have allowed the monitoring of the
external gamma exposition to which the individuals residing nearby these areas are
exposed. A dose rate maximum superior to 43 times the recommended limit for public
individuals is estimated, which is of 1 mSv.y"'. The little utilization or even the avoidance

of these areas is recommended in order to minimize unnecessary exposition.

Key words: Environmental Dosimetry, equivalent radium, gamma spectrometry, natural

radioactivity, primordial radionuclides.
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1 INTRODUCAO

A radioatividade ambiental é derivada dos radionuclideos naturais, e sua maior
contribui¢do para a exposi¢ao externa ¢ proveniente dos elementos radioativos primordiais
pertencentes as séries do 2*U e do ***Th, acompanhados do “’K (KANNAN et al., 2002).
Todos estes radionuclideos, quando presentes no meio ambiente, contribuem
significativamente para aumentar a dose de radiacdo, tendo como consequéncia uma maior
exposicao dos seres vivos as radiagdes ionizantes (SANTOS; MARQUES, 2003; SUJO et
al., 2004). Aproximadamente 87% da dose de radiacdo recebida pela humanidade sdo
devidas as fontes de radiagdo natural e o restante devido a radiacdo antropogénica (United
Nations Scientific Committee on the Effects of Atomic Radiation - UNSCEAR, 1993 apud
KANNAN et al. 2002).

A concentragdo média de urénio na crosta terrestre ¢ da ordem de 2 mgkg”
(AIETA et al., 1987). Diversos estudos mostram que as concentragdes médias de UsOg em
regides fosfaticas da Tunisia, Argélia, Jordania, Israel, Estados Unidos, Marrocos e Brasil
(Nordeste), sdo, respectivamente, da ordem de 47, 132, 149, 140, 200, 160 ¢ 300 ppm
(ALMEIDA, 1974). Entretanto, pesquisas sobre a concentracdo de U;Og nas rochas célcio-
silicaticas anfiboliticas existentes nos municipios de Pedra e Venturosa, localizadas na
regido do agreste semi-arido de Pernambuco, na chamada “Bacia Leiteira”do estado,
revelaram valor maximo de 22.000 mgkg' de urdnio (MAGALHAES, 1977). Como
resultados destas pesquisas, as Empresas Nucleares Brasileiras (NUCLEBRAS) em
convénio com a Companhia de Pesquisas e Recursos Minerais (CPRM), avaliaram que a
extragdo de minérios de uranio ndo era economicamente viavel na area que inclui estes
municipios (SCHEID, 1975; MAGALHAES, 1977). Além do uranio, esses estudos
mostraram também que a concentragdo média de tério (ThO,) nas rochas dos referidos
municipios foi de aproximadamente 100 mg.kg" (COSTA et al., 1976). Um estudo mais
detalhado das concentragdes desses radionuclideos ¢ muito importante do ponto de vista de
prote¢do radioldgica, pois, a presenca de minérios de uranio e de torio no meio ambiente
das fazendas produtoras de leite dos municipios de Pedra e Venturosa pode resultar em
concentragdes elevadas de seus produtos de decaimento na cadeia alimentar, podendo

produzir danos a satide da populagdo, principalmente, pela ingestdo de leite e derivados.
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Neste contexto, o presente trabalho teve como objetivo realizar estudos
radiométricos sobre ocorréncias de 238U, 226Ra, 22Th ¢ YK numa éarea com anomalias
uraniferas, principalmente UsOg, de forma a identificar areas com levados niveis de
radioatividade natural. A partir desses resultados também foi possivel estimar a exposi¢ao
dos seres vivos que residem proximos a essas areas, pelos calculos de parametros de
radioprotecdo e radioecoldgicos, predizendo a exposicdo externa aos emissores gamas €
consequentemente, garantindo o principio de radioprotecdo aplicado a dosimetria
ambiental.

O reconhecimento de areas sob influéncias de processos radioativos (naturais
e/ou antropogénicos) ¢ de grande importancia do ponto de vista do controle radioecologico
(PIRES, 1995). Estudos geoquimicos na principal ocorréncia anomala de uranio, em duas
fazendas produtoras de leite localizadas entre os dois municipios, encontraram
concentracdes de atividades para o 2°°U e o *°Ra, de 22 a 268 Bq.kg', com média de 92
Bq.kg" em amostras de solo, e de 14 a 367 Bq.kg™', com média de 57 Bq.kg" em amostras
de rochas (SANTOS JUNIOR, 2005; SANTOS JUNIOR et al., 2006). Entretanto, para as
amostras de rochas, as atividades especificas variaram de aproximadamente 16.567 a
95.980 Bq.kg" para o ***U ¢ 14.018 a 83.567 Bq.kg™ para o *Ra.

A rocha andmala em urdnio foi classificada como uma rocha célcio-silicatica
anfibolitica (SANTOS JUNIOR et al., 2005a). Esse tipo de rocha, normalmente, nio
apresenta uranio associado, ¢ a Unica exce¢do foi a desta pesquisa. Na continuidade dos
estudos (SANTOS JUNIOR et al.,, 2005b; SANTOS JUNIOR et al., 2009a), foram
identificadas concentracdes elevadas de “°K e de ***Ra (**Th) no solo, com atividades
especificas variando de 541 a 3.572 Bq.kg"', com média de 1.827 Bq.kg™ para o K ¢ de
73 a 429 Bq.kg", com média de 223 Bq.kg" para o ***Ra, obtendo-se uma razio média de
228Ra/**°Ra de aproximadamente 5, ou seja, uma concentragio de **Ra (**Th) cinco vezes
superior a média obtida para o *°Ra (***U) em solo. As evidéncias deste Gltimo estudo
mostraram que nao existe uma correlacdo das atividades dos is6topos do radio em solo.
Nas rochas andmalas em urdnio os valores do “**Ra estio abaixo do limite de detec¢do
(LD).

Devido as elevadas concentragdes de radionuclideos naturais das séries do uranio e

do torio no solo, existe uma grande possibilidade de transferéncia desses elementos para os
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vegetais cultivados na regido estudada. Como mostra a literatura, vegetais cultivados em
locais com elevados niveis de radioatividade ambiental absorvem eficientemente
radionuclideos naturais (International Atomic Energy Agency - IAEA, 1994). Nas fazendas
da regido do agreste semi-arido de Pernambuco, como na maioria dos municipios da
“Bacia Leiteira” do estado, a dieta dos bovinos leiteiros ¢ constituida aproximadamente
por, 67% de pastagens nativas e 33% de pastagens cultivadas (Servi¢o Brasileiro de Apoio
as Micro e Pequenas Empresas - SEBRAE-PE, 2002). Esses sdo parametros importantes,
pois o leite é considerado uma das fontes de ingestdo de radionuclideos pelo homem,
principalmente se for produzido com os animais consumindo forragem fresca (JOHNSON
et al., 1988). A transferéncia de radionuclideos naturais na cadeia solo-planta-leite-homem
pode ser considerada, como de extrema importancia na contaminag¢do da populacdo do

agreste semi-arido de Pernambuco.
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2 REVISAO DE LITERATURA
2.1 Radioatividade natural

A radioatividade natural ¢ originada de fontes cosmicas e de elementos
radioativos presentes na crosta terrestre. Aproximadamente 340 nuclideos podem ser
formados na natureza, e destes 70 sdo radioativos, formados geralmente entre os elementos
pesados. Todos os elementos com nimeros atomicos superiores a 80 possuem isOtopos
radioativos, e todos os isdtopos maiores que 83 sdo radioativos (EISENBUD; GESELL,
1997). Isto ndo significa que ndo existam radionuclideos com nimeros atomicos inferiores
a 80.

A radioatividade terrestre inclui trés grandes categorias de radionuclideos: (a) os
primordiais com meias-vidas longas que estdo presentes na superficie da Terra desde sua
formagdo, (b) os secundarios que sdo derivados do decaimento dos primordiais, e (c) os
cosmogénicos que sdao constantemente produzidos por bombardeamentos de nuclideos
estaveis por raios cosmicos na atmosfera. Dos radionuclideos primordiais existentes, o
23y, 28U, ¥Rb e *K estido entre aqueles que apresentam meias-vidas comparadas com a
idade da Terra (EISENBUD; GESELL, 1997).

A radiagdo gama emitida em ocorréncias de radionuclideos naturais, como *’K e

) , L . . 235p7 238r7 232
os radionuclideos das séries radioativas naturais do “~°U, “°U,

Th e seus produtos de
decaimento (ver Tabela 1), representam a principal fonte de exposicdo gama externa para o
homem. A exposicdo aos radionuclideos naturais estd diretamente associada a
radioatividade do ambiente, e esta ¢ devida principalmente a radiagdo gama, cujos niveis
dependem primariamente das condigdes geoldgicas de cada 4area do planeta e da
concentragdo de uranio, torio e potdssio da rocha que originou o solo (TZORTZIS;
TSERTOS, 2004; ANJOS et al., 2005). As rochas igneas de composi¢cdo granitica sdo
enriquecidas em U e Th, com concentragdes médias de 5 mgkg' e de 15 mgkg’,
respectivamente. As rochas de composicdo basaltica ou ultramaficas possuem
concentragio de urénio menor que 1 mg.kg”. Geralmente, os altos niveis de radiagdo estdo
associados as rochas igneas, e os baixos niveis, as rochas sedimentares. Alguns xistos e

rochas fosfaticas podem conter altos niveis de radionuclideos naturais (UNSCEAR, 2000

apud TZORTZIS; TSERTOS, 2004).
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Tabela 1. Séries naturais de decaimentos radioativos.

URANIO — 238 URANIO — 235 TORIO — 232

IsotToPO  EMISSAO T IsGToPO EmissAo T IsGToPO EMmIsSAO T
B8y o 4,5x10°a By o 7,0x10%a Z2Th o 1,4x10"
Th B 24,1d SITh 3 25,6 h *Ra B 57a
4pa B 1,2m >'Pa a 3,3x10%a 28A¢ B 6,13 h
U o 2,5x10°a *2TAc B 22a *Th o 19a
Z0Th a 8,0x10%a 221Th o 18,7d 24Ra a 3,64d
26Ra a 1.600 a *2Ra o 11,4d 20Rn a 55,68
22Rn a 38d 29Rn o 39s 216pg a 0,15
*%po a 3,05 m ?15pg o 1,8x107 s *12ph B 10,6 h
214pp a 26,8 m 2l'pp B 36,1 m o (33,7%)
1Bj B 19,8 m IIBj a 2,15m °Bi B (66,3%) 60,6 m
*!*po B 1,62x10™s ! B 4,8 m 20571 B 3,1m
210pp o 2a 207pp ESTAVEL 212p, o 3,0x107 s
219Bj B 50d 20%pp ESTAVEL
210pq o 1384 d
206pp ESTAVEL

a = ano; d = dia; h = hora; m = minuto; s = segundo; T}, = meia-vida fisica. (EGGEBERT-SEELMANN et
al., 1974).

O potassio é normalmente encontrado em rochas que contém feldspato potassico,
como microlina e ortocldsio, ou micas, como muscovita e biotita. Rochas que nao possuem
estes minerais em sua composi¢do apresentam uma baixa concentragdo de potdssio
(ANJOS et al., 2005).

Quanto a mobilidade, o uranio tende a ser altamente mével proximo a rocha de
origem, enquanto que o tério quase nao forma compostos soluveis. Assim, o uranio pode
ser facilmente oxidado em solugdo aquosa e ser removido das rochas graniticas e
pegmatiticas por lixiviacao e redepositado em sedimentos distanciados da rocha de origem.
O torio, que ¢ bem menos soluvel que o uranio e o potassio, ndo apresenta facil
mobilidade, a ndo ser por meios mecanicos, como vento ou pelo processo de erosao
(ANJOS et al., 2005). Estas caracteristicas geoquimicas de rochas graniticas, associadas
com os efeitos do tempo e do metamorfismo, produzem alteracdes expressivas nos
diagramas de concentracdes dos radionuclideos naturais e conseqiientemente, nas
concentragdes de tdrio, uranio e potassio em diferentes amostras de granito (ANJOS et al.,
2005).

No Brasil, algumas areas apresentam altos niveis de radioatividade natural. Entre
elas, pode-se destacar a regido de minas de uranio e torio do Planalto de Pocos de Caldas
em Minas Gerais e as praias com areias monaziticas, em Guapari, no Espirito Santo, onde

os niveis de radiacdo natural atingem valores dez vezes superiores aos normais
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(EISENBUD; GESELL, 1997). Rochas fosfaticas localizadas na faixa costeira do Nordeste
do Brasil (AMARAL, 1987), estendedo-se desde a costa pernambucana (sul de Olinda) até
o extremo norte da Paraiba, com uma extensdo de 150 km e largura média de 4 km, tém
concentra¢des de urdnio variando de 127 a 254 mg.kg” (150 a 300 mg.kg™ de UsOs) e de
torio variando de 1 a 5 mgkg” (0,0001 a 0,0005%) (Comissdo Nacional de Energia
Nuclear - CNEN/ Departamento Nacional de Pesquisas Minerais - DNPM, 1985). Segundo
os autores, os estudos comparativos mostraram que a fosforita do Nordeste apresenta uma
das mais altas concentragoes de U;Og entre as regides fosfaticas do mundo. Estudos
recentes realizados na regido agreste semi-arido do estado de Pernambuco determinaram
em amostras de rochas calcio-silicaticas anfiboliticas, concentracdes de uranio da ordem de
9.100 mg.kg" com 0,42% (em volume) de U;30x.5, que é 3.370 vezes superior ao clarke

global do uranio que ¢ de 2,8 mg.kg” (SANTOS JUNIOR, 2005).

2.2 Uréanio

O urénio ¢ encontrado na natureza principalmente na forma de 6xidos, sendo os
mais importantes a uraninita (UO,) e a pechblenda (U;Os), este tltimo uma forma de
oxidagdo parcial da uraninita (ARGENTIERE, 1954). O uranio natural é composto por trés
isotopos, com abundancias diferenciadas. O 234U, com aproximadamente 0,0058% da

A 235
massa total de uranio, o

U com 0,71% e a maior contribuicao, cerca de 99,28% de B8y
(LITAOR, 1995; EISENBUD; GESELL, 1997; KARANGELOS et al., 2004). O **U
apresenta meia-vida fisica de 4,47x10° anos e meia vida-biologica para os ossos de 20 ¢
5.000 dias, considerando dois compartimentos, € para os rins e outros tecidos de 6 e 1.500
dias. Sua atividade especifica ¢ de 330 nCi.g™" (12 kBq.g™), emissor alfa com energias de
4,20 MeV (79%) e 4,15 MeV (21%) (FIRESTONE et al., 1996).

Os minerais de uranio sdo classificados em primarios e secundarios (KIMBLE;
SINCLAIR, 1950). Os primarios s3o aqueles que ndo sofreram alteracdes desde sua
formagdo, enquanto que os secundarios sdo formados a partir dos primarios devido ao

intemperismo. Entre primdrios e secunddrios existem mais de cem minerais de uranio

(WEDEPOHL, 1978; SANSONE et al., 2001). Na Tabela 2 pode ser observado os
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principais minerais que contém urdnio e sao considerados economicamente viaveis. Nessa
tabela, observa-se também que, em quase todos os minerais de urdnio este pode ser

parcialmente substituido por tdrio e por terras raras (TR).

Tabela 2. Principais minerais de uranio.

MINERAL COMPOSICAO U (%)
Uraninita UO; - (U, Th, TR)O, 88
Pechblenda UsOs - (U, Th, TR);0g 60-70
Coffinita (U, Th, Ca, TR)SiO4 74
Brannerita (U, Th, Ca, TR)(Ti,Fe*"),0 35,8
Carnotita (K», Ca)[UO,.VO4]».3H,0 44 -52,8
Autunita Ca[UOz.PO4]2. 1 OHQO 5455
Torbernita Cu[UO,.PO4],.10H,O 52,8
Thucholita Humatos de uranio 1,8

TR: Terras raras. (PETRASCHECK; POHL, 1982).

As concentragdes de uranio no planeta podem variar com base na formagdo
geologica de cada area. As rochas graniticas apresentam geralmente maiores teores de
urdnio, principalmente os pegmatitos graniticos, nos quais o uranio ocorre em grande
numero de minerais (CARDOSO, 1978). Este fenomeno se deve ao ciclo geoquimico do
uranio, que comeg¢a € termina com uma rocha acida, granitica (PETRASHECK, 1961;
PETRASCHECK; POHL, 1982). Os pegmatitos estdo geralmente associados ao corpo
granitico, contendo minerais de uranio (monazita, xenotimo, zircdo, allanita, gadolinita,
samarskita, uraninita, etc., ¢ minerais secundarios) (RANKAMA; SAHAMA, 1950;
CARDOSO, 1978). Partindo das rochas primarias, o uranio passa a ocorrer nas rochas
delas derivadas, que sdo as sedimentares e as metamorficas. Entre as principais rochas
sedimentares uraniferas continentais, estdo conglomerados com uraninita, monazita, etc.,
arenitos com impregnacdes de carnotita, por exemplo, para onde o uranio foi transportado
por agua subterranea, rochas detriticas "placers” (paleoplacers) com uraninita, e areias de
praia com monazita e xenotimo, resultantes principalmente da desagregacdo dos
pegmatitos. Das rochas e substancias de origem marinha, as fosforitas, onde o calcio foi

parcialmente substituido por uranio, e os sapropéis, com uranio adsorvido pela matéria
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organica e pela argila, sdo as mais importantes (RANKAMA; SAHAMA, 1950;
CARDOSO, 1978).

Em rochas metamorficas resultantes da transformacdo de rochas magmaticas e
sedimentares ricas em uranio, as concentracdes de uranio podem ser elevadas. As célcio-
silicaticas, geralmente, ndo apresentam concentracdes elevadas de uranio. Entretanto,
trabalhos realizados em amostras de rochas calcio-silicaticas anfiboliticas, coletadas da
regido do agreste semi-arido de Pernambuco, revelaram concentragdes muito elevadas de
uranio (SANTOS JUNIOR, 2005; SANTOS JUNIOR et al., 2006).

O teor médio de uranio na crosta continental (clarke global) ¢ muito baixo,
aproximadamente 2,8 mgkg' (EISENBUD; GESELL, 1997), podendo sua concentragio
variar de 0,5 a 5 mgkg' (HICKOX, 2001). A atividade média de **U em solo
corresponde a aproximadamente 25 Bq.kg™ (DIMOVA et al., 2003). Na Tabela 3 observa-
se as concentracdes médias de uranio em diferentes tipos de rochas e suas respectivas

atividades especificas.

Tabela 3. Concentracdo média e atividade especifica
de urénio natural em rochas, solos e na crosta

continental.
URANIO

TIPO DE ROCHA mg,kg'l Bq,kg'1
Igneas acidas 3,0 37
fgneas intermediarias 1,5 18
[gneas basicas 0,6 7,3
igneas ultrabasicas 0,03 0,37
Meteoritos 0,003 0,037
Rochas fosfaticas (Florida) 120 1.500
Rochas fosfaticas (N. Africa) 20 -30 240 - 370
Xistos betuminosos 50 - 80 610 - 980
Granito normal 4 49
Pedra calcaria 1,3 16
Outras rochas sedimentares 1,2 15
Solo 1,8 22
Crosta continental 2.8 36

(EISENBUD; GESELL, 1997).
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De acordo com a Tabela 3, algumas rochas &cidas (igneas acidas) contém
concentragdes de urdnio 100 vezes superiores as concentracdes encontradas nas rochas
igneas ultrabasicas. Observa-se também que nas rochas fosfaticas da Florida foram
encontrados os maiores teores de urdnio (120 mg.kg™"). Os menores teores de uranio estio

associados aos meteoritos.

2.3 Radio

O radio esta presente em todas as séries naturais de decaimento radioativo.
Encontra-se na natureza em baixas concentragdes (em solos, uma média de 0,8 ngkg™),
exceto em regides com alta radioatividade natural, como por exemplo, regides vulcanicas e
minas de uranio (ROSE et al., 1979; ARAFA, 2004). Suas maiores concentragdes estdo em
minerais que contém uranio e torio (GONSALVES, 1959). Na natureza existem quatro
isotopos do radio, porém, do ponto de vista geoquimico e radiométrico, as determinagdes
do *Ra e **Ra sio as mais importantes (AKYIL et al., 2002). Segundo o Comité
Cientifico das Nag¢des Unidas Sobre os Efeitos da Radiacao Atdmica (UNSCEAR: United
Nations Scientific Committee on the Effects of Atomic Radiation), a atividade média de
*2°Ra estimada na superficie do solo de 4reas sem alteragdes radioativas ¢ de 25,9 Bq.kg™
(MALANCA et al., 1993).

Do ponto de vista bioldgico e radiologico, o *°Ra é um dos radionuclideos mais
238

importantes da série do

seu decaimento alfa de 4,78 MeV (94,5%) e 4,61 MeV (5,5%) formando o 22Rn que, por

U. Isto se deve a sua longa meia-vida fisica de 1.622 anos, ao

sua vez, tem uma meia-vida fisica de 3,8 dias, sua similaridade quimica com o célcio, € um
foton gama de 186 keV com 3,5% de probabilidade de emissao (EISENBUD; GESELL,
1997). O radio, quando incorporado no corpo humano, comporta-se quimica e
fisiologicamente como o cdlcio, e tende a se concentrar basicamente nos ossos e dentes
(EISENBUD; GESELL, 1997).

O **Ra esta presente em rochas e solos em quantidade variavel. As rochas igneas

tendem a conter concentragdes mais elevadas que arenitos e calcarios. Em rochas, este



27

radionuclideo encontra-se geralmente em equilibrio radioativo com ***U (EISENBUD;

GESELL, 1997).

2.4 Torio

O tério apresenta seis isotopos radioativos naturais (227Th, 228Th, 230Th, BT,
2Th e #*Th), resultantes dos decaimentos das trés séries radioativas (*°U, ***U e **Th).
A atividade especifica média mundial do ***Th no solo ¢ de aproximadamente 40 Bq.kg™
(PAPP et al., 1997), e a sua concentragdo média no solo ¢ de 9 rng.kg'1 (SCHULZ, 1965).
Em rochas, a concentra¢do de **Th varia de 1,6 a 20 mg.kg”, com uma média crostal de
10,7 mg.kg, atingindo concentragdes cinco vezes superiores as do urdnio. Na Tabela 4

observa-se as concentra¢des médias de ***Th para rochas e solos.

Tabela 4. Limites e médias de concentracdes de ***Th em rochas e solos.

TORI0-232

MATERIAL mg.kg'1 Bq_kg'1
“Basalto 3-4 10-15
*Mafica 1,6;2,7° 7; 10°
“Granito (média) 17 70
®Xistos arenosos (média) 12 50
®Carbonaticas (média) 2 8
®Demais rochas 1,6 - 20 7 -80
Crosta continental (média) 10,7 44
Solo (média) 9 37

"Rochas igneas; °Rochas sedimentares; °Média e mediana, respectivamente.
(EISENBUD; GESELL, 1997).

O torio ¢ encontrado apenas no estado de oxidacdo +4, apresentando como
principais minerais a torita e a torianita. Contudo, a monazita, embora seja um mineral de
cério, contém concentragoes elevadas de torio (até 33%), onde este encontra-se associado
aos elementos das terras raras. Na grande maioria dos sistemas naturais, o torio encontra-se
preferencialmente adsorvido a fase solida. Porém se o fluido contiver elevadas
concentragdes de matéria organica dissolvida e/ou sulfato, ¢ possivel que parte do torio

permaneca na fase aquosa (EISENBUD; GESELL, 1997).
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O *’Th, precursor de uma das principais séries de decaimento radioativo,
apresenta meia-vida fisica de 1,41x10' anos. Este radionuclideo ¢ emissor alfa com
energia de 4,01 MeV (77,8%) e 3,95 MeV (22,1%). Sua emissdo gama apresenta uma
energia de 63,8 keV (0,267%) (EISENBUD; GESELL, 1997). Os riscos biologicos deste
elemento para satde humana podem ser classificados em radiologicos e quimicos. Os
riscos radiologicos do **Th estdo associados a radioatividade dos seus descendentes,

principalmente o ***

Ra pertencente a esta série de decaimento radioativo. No corpo
humano, os isétopos do torio tendem a concentrar-se no figado, rins, bago e na medula
Ossea. Sua toxicidade quimica ¢ relativamente baixa, embora tenha sido constatado em
experiéncias de laboratério que inje¢do intravenosa de compostos deste elemento pode

causar a morte (EISENBUD; GESELL, 1997).

2.5 Potéssio

O potassio ¢ um elemento essencial ao metabolismo humano. Distribui-se
uniformemente no corpo e estd presente em todas as células vivas, principalmente no
tecido muscular (EISENBUD; GESELL, 1997). O potassio natural ¢ composto por uma
mistura de trés isotopos: K, **K e *'K. Apenas o *’K ¢ radioativo e ocorre numa
propor¢ao de 0,0118% em relagdo a massa total de potassio (ERDTMANN; SOYKA,
1979; PEIXOTO et al., 1995; PIRES, 1995; EISENBUD; GESELL, 1997). O K ¢ um
radionuclideo primordial, emissor de particulas beta com energia de aproximadamente
1,3 MeV (89,3%), formando neste tipo de decaimento, o isdbaro ¥Ca. 0 *“K decai também
pelo processo de captura eletronica, emitindo um raio gama com energia de 1,461 MeV
(10,7%) e formando outro isébaro, o “°Ar (CARLOS, 2006). O *’K apresenta meia-vida
fisica de aproximadamente 1,28x10° anos, meia-vida biologica de 30 dias e atividade
especifica de 31 kBq.kg™ (836 pCi.g") (ERDTMANN; SOYKA, 1979; PEIXOTO et al.,
1995; PIRES, 1995; EISENBUD; GESELL, 1997).

O *K ¢ responsavel por 98% da emissdo de radiagdo gama dos radionuclideos
primordiais presentes na crosta terrestre (PIRES, 1995). A média mundial da concentragao

especifica do *’K é de 370 Bq.kg™, variando de 100 a 700 Bq.kg"' (MCAULAY; MORAN,
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1988). A média mundial de taxa de dose absorvida no ar a 1 m da superficie para o *’K é
de 15,54 nGy.h"' (SELVASEKARAPANDIAN et al., 2000).

Em rochas, o potassio total estd contido em uma propor¢do que varia de 0,3 a
4,5%. Suas concentragdes sdo baixas em basaltos e areias, considerando que rochas
graniticas contém, em geral, concentragdes elevadas desse elemento (EISENBUD;
GESELL, 1997). O feldspato potassico apresenta um teor maximo de *’K de 0,14%. Na
Tabela 5 observa-se as concentragdes de K para alguns tipos de rochas e solos e as

atividades devidas ao *°K.

Tabela 5. Limites e médias de concentracdes de potassio total em
rochas e solos e atividade do “K.

POTASSIO
MATERIAL Krotal (%6) K (Bg.kg™)

*Basalto 0,8 300
“Mafica 0,3-1,1 70 - 400
*Granito (média) >4 >1.000
®Xistos arenosos (média) 2,7 800
®Carbonaticas (média) 0,3 70
®Todas as rochas 0,3-4,5 70 - 1.500
Crosta continental (média) 2,8 850
Solo (média) 1,5 400

"Rochas igneas; ®Rochas sedimentares. (EISENBUD; GESELL, 1997).

2.6 Equilibrio Radioativo

O equilibrio radioativo ¢ um processo muito importante para quantificagao
radiométrica do **U, **°Ra e ***Th. Esse equilibrio pode ser atingido quando ocorre o
decaimento radioativo de um radioelemento formando produto instavel, de forma que a
meia-vida do produto de decaimento (filho) seja muito menor que a do precursor da série,
atingindo um ponto onde o descendente decaira tao rapidamente quanto ¢ formado. A esta
condicdo dé-se o nome de equilibrio radioativo secular. A igualdade da atividade no

equilibrio ndo implica em igual concentragcdo dos diferentes radionuclideos, uma vez que
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suas meias-vidas sdo consideradas no calculo das concentracdes elementares relativas
(teores) dos membros de cada série (CARLOS, 2006).

Para que ocorra o desequilibrio radioativo, basta que um ou mais produtos de
decaimento sejam parcialmente ou completamente removidos ou adicionados ao sistema,
podendo levar dias, semanas, meses ou até milhdes de anos para reestabelecer o equilibrio,
a depender das meias-vidas dos radionuclideos envolvidos.

A série do uranio apresenta mais facilidade para a ocorréncia do desequilibrio
radioativo. Este desequilibrio ocorre devido ao fracionamento deste elemento, que ¢
caracterizado pelos processos quimicos (co-precipitagdo, adsorcdao, absor¢do) e fisico

226 L 238
Ra na série do

(recuo nuclear). O fracionamento do U deve-se ao escape do *Rn,
que ¢ um gas, e escapa com facilidade para atmosfera oriundo de solos e fissuras nas
rochas. Em laboratdrio, o equilibrio radioativo secular é estabelecido para 10 meias-vidas

do ***Rn (t;» = 3,8 dias), ou seja, aproximadamente 40 dias.

2.7 Espectrometria gama

Diversos métodos analiticos, entre eles, espectrometria alfa, cintilacdo liquida e
espectrometria de massa, sdo tradicionalmente utilizados para a determinagdo de baixos
niveis de radionuclideos naturais (< 10’ pg.g™), porém com custos adicionais e processos
quimicos trabalhosos na preparacdo das amostras (PAPACHRISTODOULOU et al., 2003).
Como alternativa, ¢ utilizada a espectrometria gama que ¢ uma técnica radioanalitica
bastante difundida e utilizada para qualificagdo e quantificagdo de radionuclideos,
principalmente em amostras ambientais, nas quais geralmente a radioatividade ¢ baixa
(MALANCA et al., 1993; RODENAS et al., 2003; SUJO et al., 2004). Atualmente, utiliza-
se com maior freqiiéncia detectores de germanio hiperpuros (HPGe - High purity
Germanium), devido as suas vantagens operacionais. Uma das principais vantagens dessa
técnica ¢ a quantidade de informagdes obtidas em uma uUnica analise. Além disso, ¢ um
método répido, multielementar e ndo destrutivo, embora menos sensivel que os métodos
radioquimicos tradicionais. O método pode ser considerado absoluto e relativo, porém,

para aplicacdo do método absoluto, ¢ necessaria a constru¢do de uma curva de eficiéncia
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(g), pois em espectrometria gama a determinagdo exata da eficiéncia de contagem ¢ o
problema chave para medidas de radionuclideos. Isto principalmente, com relacdo a
escolha da fonte padrdo adequada (BOLIVAR et al., 1996), que deve levar em
consideracdo alguns parametros, tais como, densidade semelhante as amostras de
atividades desconhecidas, minimizando assim, a influéncia do efeito da auto-absorcao.

Este problema foi resolvido pela maioria dos laboratorios que trabalham com
espectrometria gama, utilizando-se a propria matriz na analise para preparagdo do padrao,
ou seja, diluicdo do padrdo diretamente na matriz das amostras a serem analisadas
(SANTOS JUNIOR, 2005). Um outro pardmetro importante em analises por
espectrometria gama ¢ o tempo de aquisicdo dos espectros, que deve ser determinado e
padronizado com base no volume de cada amostra analisada e no nivel de radiagdo destas.

Alguns autores utilizaram vdrias transicdes gama para determinar as atividades
gama do 28y, #%Ra, 2*Th ¢ “K (ver Tabela 6). Outros autores (CHOUAK et al., 1978;
LEE C.; LEE K., 1980; PAIC et al., 1982; KIN; BURNETT, 1983; AMARAL, 1987;
PAPACHRISTODOULOU et al., 2003; KARANGELOS et al.,, 2004), utilizaram os

238

fotopicos de 63 e 93 keV do ***Th para determinar a atividade do **U, pois o tempo para

2381J.234Th ¢ relativamente curto.

reestabelecer o equilibrio

Para baixas energias, geralmente abaixo de 100 keV, ocorrem interferéncias da
radiacdo de fundo, auto-absor¢cdo gama e efeitos secundarios (AMARAL, 1987). Para
evitar estas interferéncias, deve-se priorizar, sempre que possivel, as analises dos fotopicos
com energias mais altas. Para uso e medidas com detectores convencionais, a faixa de
energia localizada entre 120 e 1.500 keV ¢ a mais adequada para analise com
espectrometria gama (BOLIVAR, et al., 1996).

Na Figura 1 constam diagramas parciais das séries de decaimento radioativo do
3y, 2¥U e #*Th (PAPACHRISTODOULOU et al., 2003), com algumas energias gama e
suas probabilidades de emissdo, geralmente utilizadas para determinacdo destes
radionuclideos e de *°Ra. Os diagramas propostos facilitam a observacio da complexidade
destas energias, principalmente as transigdes gama menores que 100 keV, sendo possivel
caracterizar os dubletos. A dificuldade em determinar o **U diretamente pelo seu fotopico

gama de 49,6 keV (0,064%), leva ao uso de alternativas de analise. Os autores fizeram uso

das transicoes de 63,3; 92,4 ¢ 92,8 keV do 24ThH para determinar as atividades do 28U no
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equilibrio secular (Figura 1), muito embora esta faixa de energia apresente suas limitagdes

devido as interferéncias que ocorrem nesta regiao.

Tabela 6. Principais energias gamas para determinacédo de radionuclideos

naturais.
RADIONUCLIDEO EMISSOR E, (keV) %%

Sy 3y 143,76 10,96
35y 163,33 5,08

By 185,72 57,20

238y 24Th 63,29 4,84
24Th 93,00 5,58"

35y 185,72 57,20

226Ra 186,10 3,50

24mpy 1.001,03 0,84

*2Ra 226Ra 186,10 3,50
2l4py 241,98 7,50

2l4py, 258,79 0,55

2l4py 29521 18,50

2l4py, 351,92 35,80

214B;i 609,31 44,80

214p; 1.120,29 14,80

282Th 212py, 238,63 4330
28A¢ 338,33 11,30

2087 583,19 85,20

2BAc 911,21 26,60

2BAC 968,97 16,20

2087 2.614,53 99,00

VK K 1.460,86 10,67

E, = Energia gama; v, = abundincia gama percentual; lZEy, ¥, de 92,38 keV (2,58%) e 92,80 keV
(3,00%) do ***Th (FIRESTONE et al, 1996).

As energias nas regides de 63,0 ¢ 93,0 keV, acompanhadas do decaimento do ***Th,
tém sido normalmente mais utilizadas para determinacio do ***U. O pico de 63,0 keV é
formado pelas emissdes gama do 2**Th, ***Th ¢ **'Th, sendo que a contribui¢io do Gltimo é

. . . . 235
negligenciada (exceto se a amostra for enriquecida em “°U).
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(PAPACHRISTODOULOU et al., 2003).
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Portanto, quando o detector nao apresentar resolugdo suficiente, a contagem gama
do fotopico de 63,0 keV ¢ obtida pela Equacdo 1 (PAPACHRISTODOULOU et al., 2003),
onde C(*X, E,) é a taxa de contagem para as energias gama (E,) emitidas pelo

radionuclideo *X.

C(63) = C(**Th 63,3)+ C(**Th 63,9) (1)

A taxa de contagem do **Th nio deve ser negligenciada em solos ricos em torio
natural, sendo calculada pela Equagio 2, onde I (*X, E,) e € (E,) sdo a probabilidade de

emissdo gama e a eficiéncia de deteccdo para E, keV (energia v).

£(63,9)x I(**Th 63,9)
£(338,32) x I(** Ac 338,32)

C(**Th 63,9) = x C(** Ac 338,32) (2)

O pico de 93 keV ¢ formado por dois raios-y do ***Th (92,38 ¢ 92,80 keV) e um do

27Th (93,93 keV), conforme apresentado pela Equagdo 3:

C(93) = C(**Th 92,38) + C(**Th 92,8) + C(*"Th 93,93) 3)

A contribui¢do de 92,38 keV pode ser isolada por substituicdo, conforme as

Equacdes 4 e 5:

£(92,8) x I(**Th 92,8)
£(92,38)x I(**Th 92,38)

C(**Th 92,8) = x C(**Th 92,38) 4)

227
(P Th 93.93) = £+ ZO3IXICTTh 93,93)

x C(*'Th 92,38 5
£(92,38)xI(**Th 92,38) ( ) )

o valor de f ¢ calculado pela Equagao 6:
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~ A(238 U) ~ m(238 U)x )\‘(238 U)x M(235 U)
- A(235 U) - m(235 U)x M(238 U)x }L(zss U)

(6)

onde m(*X), A(*X) e M(*X), ¢ a massa utilizada, a constante de decaimento radioativo e a
massa atdmica do nuclideo X, respectivamente.
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Uma alternativa para avaliacdo da atividade do “U ¢ o uso da emissao gama do

2%mpa na energia de 1.001 keV. Embora estes raios-y nio interfiram com outras emissdes e
sejam praticamente independentes da auto-absor¢do, apresentam baixa probabilidade de
emissdo (0,835%), sendo inadequados para analises de amostras de solo com atividades de
urdnio menores que 100 Bq.kg' (PAPACHRISTODOULOU et al., 2003). Entretanto,
deve-se levar em consideracdo a quantidade da amostra e o tempo de andlise para se tomar
a decisdo final.

Para anélise do *°Ra o pico de 186 keV nido é indicado devido a formagdo do
fotopico dubleto entre o °U (Energia gama, E, de 185,7 keV com 57% de probabilidade
de emissdo, Y(x%)) € 0 2Ra (E, = 186,21 keV; y@) = 3,59%), conforme apresentado pela

Equagdo 7:

C(186) = C(**U 185,7) + C(**Ra 186,21) (7)

E, é a energia gama emitida pelo radionuclideo e y«) a probabilidade de emissdo ou
abundancia gama da energia especifica.

Uma alternativa para anélise do “*°Ra ¢ fazer uso dos fotopicos gamas intensos do
21%pp (295,2 keV e 351,9 keV) e do 2"*Bi (609,3 keV) no equilibrio secular, conforme

observado na Figura 1.

2.8 Anomalias radioativas na Regido Nordeste do Brasil

Os estudos radiométricos da regido Nordeste do Brasil tiveram inicio por volta de

1975, durante a execucdo do projeto Garanhuns. A NUCLEBRAS, juntamente com a
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CPRM, realizaram uma prospec¢io radiogeoldgica numa area de 35.000 km?, nos estados
de Pernambuco, Alagoas e Sergipe. O projeto Garanhuns identificou 263 anomalias
radioativas, mas, apos estudos de verificagdo, apenas uma delas apresentou teores
significativos de U;Og (FILHO; ANDRADE, 1988). Um pouco mais tarde, em 1977, a
NUCLEBRAS viabilizou um novo projeto denominado de Projeto Venturosa - Avaliagdo
de areas. Os resultados deste projeto indicaram a necessidade de uma sondagem geologica,
que resultou no Projeto Venturosa - Sondagem e Perfilagem, realizado em 1978 (FILHO,
ANDRADE, 1988).

Durante o projeto Garanhuns, foram detectadas anomalias radioativas significativas
em fazendas produtoras de leite localizadas entre os municipios de Pedra e Venturosa, nas
proximidades do Rio Ipanema. Neste local foram encontrados blocos rolados de rocha
mafica, apresentando valores maximos de UsOg de 22.000 mg.kg" e 100 mg.kg” de ThO,
(COSTA et al.,, 1976). A mineralizagdo de uranio se localiza em blocos rolados de
anfibolito, encontrados proximos ao contato do granito porfiro com os migmatitos, que sao
duas unidades aflorantes regionais (COSTA et al., 1976). O mineral de uranio se faz
presente macroscopicamente (afloramento), com material de coloracdo verde-amarelada,
que preenche fraturas existentes nos blocos das rochas (COSTA et al., 1977). Em 1986, o
escritorio regional da NUCLEBRAS, em Fortaleza, iniciou os estudos que proporcionou a
realizagio da fotointerpretagio de uma area de 100 km? no municipio de Venturosa, e em
suas adjacéncias, visando a retomada dos trabalhos (MENDONCA, 1987), o que resultou
na delimitacio de uma area de aproximadamente 20 km’ que abriga as principais
mineralizagdes primarias de urdnio do municipio. Esta 4rea foi o principal objeto de estudo
desta Tese, pois, nela encontram-se localizadas as principais fazendas produtoras de leite

do municipio de Pedra.
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3 MATERIAIS E METODOS

3.1 Area de estudo, amostragem e preparacio das amostras

A érea de estudo estd situada no municipio de Pedra, localizado na Mesorregiao
Agreste e na Microrregido Vale do Ipanema do Estado de Pernambuco, limitando-se a
norte com Pesqueira e Arcoverde, a sul com Aguas Belas, a leste com Venturosa,
Paranatama e Caetés, ¢ a oeste com Buique, em torno da latitude de 08°29.817' sul, da
longitude de 36°56.450' oeste ¢ da altitude de 593 m. A 4rea municipal ocupa 848.8 km?” e
representa 0,86% do Estado, cujo acesso ¢ feito pela BR-232 ¢ PE-217, a 255,4 km da
capital pernambucana. De acordo com o censo 2000 do Instituto Brasileiro de Geografia e
Estatistica (IBGE), a populacdo residente total era de 20.244 habitantes, sendo 10.267
(50,7%) na zona urbana e 9.977 (49,3%) na zona rural, resultando numa densidade
demografica de 23,9 hab/km* (PRODEEM; CPRM, 2005). O municipio situa-se nos
dominios da bacia hidrografica do Rio Ipanema, contando com a agua dos agudes
Arcoverde, Mossord, além das Lagoas do Bicheiro, do Jacu, da Grande, do Algodao e do
Anzol. A temperatura média anual da regido ¢ de 22,9°C e apresenta uma vegetagdo do
tipo caatinga hipoxerofila. A agropecudria representa 65,3% das atividades econdmicas do
municipio, sendo a pecuaria leiteira a principal fonte de receitas no municipio, com
producao mensal estimada em 2.160.000 litros de leite.

Na Figura 2 pode ser observado a area de coleta, localizada nas coordenadas:
08°37.693’S e 36°55.220°W com uma extensio de aproximadamente 1,7 km®. Esta area foi
escolhida por apresentar anomalias de **U em rochas. Além disso, as rochas andmalas em
uranio estdo localizadas em fazendas produtoras de leite e derivados (F1 ¢ F2 no mapa da
Figura 2). Nesta area também sdo desenvolvidas atividade de agricultura de subsisténcia, e
de suporte a pecudria, como o cultivo de palma forrageira e de capim de corte e pisoteio
para alimentacdo dos animais. Como foi visto anteriormente, os primeiros estudos de
monitoracdo radiométrica foram realizados no periodo de 1974 a 1975 pela NUCLEBRAS.
Entre os anos de 2003 a 2005, visando o controle da radioatividade de uma das areas
andmalas (F1), Santos Junior (2005); Santos Junior et al. (2006), realizaram estudos de

238 226
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monitoragdo de Ra em torno de uma das principais anomalias em rocha.
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Figura 2. Localizacdo das areas andmalas e distribuicdo da coleta no municipio de
Pedra/PE. Mapping software: MapSource® - Garmin®. F1, F2 - Areas andmalas.
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Nesses estudos, além de determinar as atividades destes radionuclideos, foram
realizadas analises difratométrica ¢ modal da rocha, classificando-a como uma rocha
calcio-silicatica anfibolitica. Com base nos resultados obtidos em rocha e solo, foi possivel
estabelecer critérios e tracar o perfil radiométrico do **U ¢ *°Ra nesta 4rea.

A anomalia da fazenda F2, muito mais radioativa, a 460 m da fazenda F1, foi
estudada nesse trabalho, de modo a construir um mapeamento radiométrico mais completo,
verificando-se a sua influéncia na contaminagao de areas adjacentes. Convém observar que
a necessidade de uma monitoragdo completa de toda a area ¢ justificada uma vez que esta
regido ¢ considerada uma das maiores produtoras de leite do Estado.

Inicialmente, as amostras foram coletadas em uma érea (F1), superior a
50.000 m® (SANTOS JUNIOR, 2005). Posteriormente, foi mapeada uma darea mais
abrangente, incluindo as fazendas F1 e¢ F2, com aproximadamente 1,7 km?® (Figura 2), de
forma a observar a influéncia das areas anomalas nos solos adjacentes, assim como tentar
identificar outras fontes radioativas, por isso a amostragem realizada foi do tipo
sistematica, priorizando a localizacdo dos diferentes afloramentos de rochas e obedecendo
a disposi¢do do perfil topografico da area.

Para as amostras de solo, padronizou-se uma area de coleta de 0,5 mz, que foi
previamente marcada e cuidadosamente limpa. Um total de 62 amostras de solo foram
coletadas a uma profundidade média de 45 cm (30 a 50 cm), até atingir o horizonte C, o
que classifica o solo como sendo do tipo litosolo, possibilitando coleta de amostras
autoctonas.

As amostras de rochas foram coletadas nos diferentes afloramentos existentes ao
longo da area de estudo, estes, compostos por rochas do tipo calcio-silicaticas anfiboliticas
e graniticas, esta ultima abundante em toda a area de estudo. Foram mapeados um total de
18 afloramentos, realizando-se 5 amostragens em cada, totalizando 90 amostras de rochas.
Dessas rochas, 65 do tipo graniticas e 25 do tipo calcio-silicaticas anfiboliticas, onde foram
desprezadas as superficies intemperizadas.

O mapa da Figura 2 também apresenta os pontos de coleta identificados por
codigos, incluindo as duas fazendas com os afloramentos de rochas calcio-silicaticas

anfiboliticas efetivamente andmalas em urdnio (F1 e F2). Destaca-se neste mapa de coleta,
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os codicos em azul como sendo os afloramentos de rochas e os codigos em verde, as
amostras de solo.

No laboratoério, as amostras de solo foram secas em estufa a 60°C, passadas em uma
peneira com abertura de 1,0 mm, homogeneizadas, quarteadas, e acondicionadas em
recipientes de polietileno com capacidade volumétrica de aproximadamente 210 cm’. As
massas das amostras de solo foram padronizadas em 250 g.

As amostras de rochas foram reduzidas a mesma granulometria adotada para as
amostras de solo, as diferentes amostragens por afloramento foram homogeneizadas,
quarteadas e 300 g de cada acondicionada nos recipientes de polietileno padronizados. Foi
priorizado a unificagdo das alturas das amostras nos recipientes, por esse motivo, foram
utilizadas massas diferenciadas para o solo e para as rochas.

Apds acondicionamento, as amostras foram hermeticamente fechadas por um
periodo médio de 40 dias antes da medida no HPGe, para o estabelecimento do equilibrio
radioativo secular entre os radionuclideos de meia-vidas curtas. Como se sabe, o equilibrio
radioativo ¢ de fundamental importancia, porque para a determinacdo das atividades
indiretas de alguns radionuclideos, como por exemplo, o **°Ra usa-se os fotopicos do *'*Pb

e *Bi.

3.2 Procedimentos para as andlises por espectrometria gama

3.2.1 Sistema de medidas

No Laboratdrio de Instrumentagdo Nuclear do Departamento de Energia Nuclear da
Universidade Federal de Pernambuco, existem quatro sistemas de medidas gamas, entre
esses, trés fabricados pela Canberra® e um da marca Ortec®, os quais sdo utilizados para se
determinar radionuclideos naturais e antropogénicos no meio ambiente, utilizando-se da
analise ndo destrutiva pela técnica de espectrometria gama.

Dois dos sistemas de medidas sdo compostos por detectores do tipo HPGe de alta
resolucdo, e os outros dois, por cristais inorganicos de iodeto de sédio ativado com talio,

Nal(Tl). Antes do inicio das andlises, foi realizado um estudo comparativo entre os
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detectores HPGe e Nal(TI), com a finalidade de obter maior grau de precisdo e exatidao
nas analises do 238U, 226Ra, 22Th ¢ K em amostras ambientais (SANTOS JUNIOR et al.,
2009b). Este estudo permitiu observar que o HPGe ¢ o detector que apresenta maior
resolugdo em energia, portanto, indicado para o arranjo experimental padronizado na faixa
de energia considerada para as analises desses radionuclideos.

Em qualquer tipo de andlise envolvendo a técnica de espectrometria gama, faz-se
necessario, uma avaliacdo completa dos parametros relacionados ao sistema de medidas
adotado no arranjo experimental. Para tanto, alguns parametros foram observados, para
obter uma resposta do HPGe na qualificacio e quantificacio do ***U, **°Ra, 2**Th e *’K.
Entre os parametros estudados estdo: o tempo de contagem, as curvas de eficiéncias, as
eficiéncias de contagens, os célculos das éareas liquidas, a resolu¢do em energia, a
estabilidade do sistema de medidas para as diferentes energias utilizadas nos calculos dos
radionuclideos de interesse e os limites de deteccdo. Estes parametros fornecem maior
confiabilidade nos calculos das atividades especificas, dos teores e da estimativa da dose
de radiacdo gama natural realizados nesse estudo.

Para as medidas do **U, *°Ra, ?**Th e *’K, o arranjo experimental foi composto
basicamente de um sistema de medidas com detector HPGe, de fabricacdo da Canberra®
do tipo BeGe (Broad Energy Germanium), com 4,54 cm de didmetro externo e volume
ativo de 41,1 cm’ (Figura 3). O detector apresenta uma resolugio de 1,77 keV (largura do
pico a meia altura) para a energia de 1.332 keV do “°Co, eficiéncia nominal de 27,7% e
esta acoplado a um pré-amplificador modelo 2002 CSL MCA (multichannel analyzer) com
8.192 canais e software Genie®-2000 Canberra®. A tensdo de operacdo do pré-
amplificador foi ajustada em 3 kV, conforme especificacao do fabricante.

Para reduzir os efeitos da interferéncia do BG (background), o detector foi
envolvido por uma blindagem de Pb com baixa radiacao de fundo de aproximadamente
6,5 cm de espessura e uma superficie interna delgada constituida de uma liga de Cu e Zn,

de forma a minimizar os efeito secundarios.



42

14

Figura 3. Sistema de medidas.

(1-Recipiente para N,(1); 2-Haste de Cu para resfriamento do HPGe; 3-Detector
HPGe; 4-Amostra em recipiente de polietileno; 5-Blindagem de Pb; 6-Mangueira
para transferéncia de Ny(1); 7-Suporte da blindagem de Pb; 8-Alimentador de N(1);
9-Alta voltagem do pré-amplificador; 10-Pré-amplificador; 11-Amplificador; 12-
ADC; 13-MCA; 14-Sistema computacional).

3.2.2 Tempo de contagem

Alguns testes foram realizados para estimar o melhor tempo de analise das amostras
de solo e rochas, levando em consideragdo os diferentes fotopicos utilizados nas
investigagdes do **°U, **°Ra, *’Th e *K. A Equagio 8 (KNOLL, 1989) possibilitou

estabelecer parametros do tempo minimo de aquisi¢ao para esses fotopicos gama.

1o & ()
T 7 (Js+R +yF)’

Nesta equagdo, S corresponde a area total do espectro, F. ao fundo Compton para

cada fotopico, T o tempo de andlise a ser definido e & a figura de mérito, que define a
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qualidade da medida, calculada pela Equacao 9, obtida pela razdo entre o desvio padrao

fracional da area bruta og e o valor da area bruta S.

£="% )

Para estabelecer a padronizag¢do deste calculo foram utilizadas as areas de alguns
fotopicos gamas utilizados na determinagdo dos radionuclideos naturais de interesse. O
tempo minimo de contagem foi calculado levando-se em consideragdo o maior tempo para
obtengcdo do espectro que apresentasse todos os fotopicos bem definidos. O tempo
estimado pelas equacdes acima foi de aproximadamente 8 horas. Entretanto, para aumentar
a confianca da estatistica de contagem, padronizou-se um tempo de 12 horas (43.200
segundos). Este procedimento além de garantir uma boa estatistica de contagem,
efetivamente garantiu uma maior otimizacao, no sentido de nao necessitar refazer as
medidas. O mesmo tempo foi utilizado para as medidas de radiagdo de fundo (BQ)

realizadas durante os procedimentos analiticos.

3.2.3 Curvas de eficiéncia

Para a utilizacdo da espectrometria gama, foi necessaria a construgdo de curvas
de eficiéncia do detector. Para construcdo dessas curvas foram utilizados padrdes de '**Eu
e **'Am, com atividades iniciais certificadas pelo Instituto de Radioprote¢io e Dosimetria
(IRD) - Rio de Janeiro. Estes radionuclideos apresentam amplos espectros de energias bem
definidas, permitindo a obten¢do de uma boa estatistica de contagem, e consequentemente,
boas curvas de correcao em eficiéncia.

Para o **'Am (ti2 =433 anos), foi utilizada a energia de 59,54 keV com 36,30% de
probabilidade de emissdo (ys). Na andlise dos fotopicos do 2B (ty, = 12,7 anos) foram
utilizadas as energias gamas de 121,78 keV (yy, = 28,37%); 244,70 keV (yy, = 7,53%);
344,28 keV (yy% = 26,57%); 411,13 keV (yy, = 2,4%); 443,96 keV (o, = 3,12%); 778,90
keV (yo, = 12,97%); 867,39 keV (yy = 4,21%); 964,06 keV (v, = 9,64%); 1.085,84 keV



44

(Y% = 10,13%); 1.112,09 keV (ys = 13,54%); 1.212,97 keV (ys = 1,41%); 1.299,15 keV
(y% = 1,63%) e 1.408,02 keV (yo, = 20,85%). Essas energias foram selecionadas, conforme
sugeridas no documento técnico n° 619 da Agéncia Internacional de Energia Atdmica
(IAEA, 1991). A correcdo das atividades das fontes padrdes foram calculadas pela
Equacdo 10. Agj, € a atividade a ser corrigida, com base na atividade inicial Agjp € na

constante de decaimento radioativo, A.

=A. xe ™ (10)

Eip Eipo

O grafico que representa as curvas de eficiéncias tem como variavel dependente as
eficiéncias de contagens, determinadas em func¢do do radionuclideo emissor gama e das
energias gamas caracteristicas. Essas curvas foram o ponto de partida na determinagdo das
eficiéncias de contagens dos radionuclideos em estudo, e foram utilizadas para os calculos

das atividades especificas do 238y 22Ra, 22Th e “K.

3.2.4 Eficiéncias de contagens dos padroes

Para os calculos das eficiéncias de contagens foram estabelecidos alguns critérios
para maior confiabilidade dos resultados: utilizagao de padrdes certificados (devidamente
adequados para as faixas de energias em estudo); diluicdo dos padrdes diretamente em
matrizes com densidades semelhantes as densidades das amostras analisadas; padronizacao
das geometrias dos recipientes e de contagem (posicionamento no detector); uniformizagao
dos volumes das amostras nos recipientes e do tempo de contagem. Com a utilizagao
desses parametros, da curva de eficiéncia que foi construida experimentalmente, e pelo uso
da Equagdo 11 (TZORTZIS et al., 2003), foram calculadas as eficiéncias de contagens para

a determinagao do 238 2%Ra, #?Th e do K.

€ = ' (11)
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Assumindo que gg representa a eficiéncia de contagem, determinada com base na
curva de eficiéncia; Ng; a area liquida de cada fotopico, determinada experimentalmente
em contagens; Agj, a atividade especifica gama do padrdo corrigida; t o tempo de
contagem (s); v, a abundincia gama do padrdo para a energia em consideragdo e V, o

volume do padrao (mL).

3.2.5 Determinacéo da area liquida

A medida da radiacdo de fundo ¢ muito importante em instrumentagdo nuclear,
pois mede o nivel de radioatividade do ambiente no qual estdo sendo realizadas as
aquisi¢des radiométricas. Para a contagem do BG, foi usado um recipiente de polietileno
vazio, com a mesma geometria dos recipientes utilizados para contagem das amostras,
obedecendo ao mesmo tempo de contagem (MALANCA et al., 1993). No final, a
contagem de cada amostra analisada foi subtraida da contagem do BG (MCAULAY;
MORAN, 1988; SANTOS; MARQUES, 2003), calculando-se assim, a contagem liquida
da éarea do fotopico pela Equacdo 12 (CANBERRA, 1990), que foi utilizada no calculo

final da atividade de cada radionuclideo.
N - [X,-BG 12

Ng; € a area total liquida do fotopico de interesse (nimero total de impulsos por
segundo); u € o canal inicial da regido de interesse (ROI) do fotopico; v € o canal final da
ROI do fotopico; X, ¢ a contagem em cada canal e BG ¢ a contagem da radiacao de fundo
do laboratério.

Para os célculos das atividades liquidas dos padrdes utilizados na constru¢ao das
curvas de eficiéncias, foram considerados como BG, as matrizes de solo com baixo nivel
de radiagdo nas quais os padrdes foram inseridos, a radiacdo de fundo do laboratério e o

recipiente de polietileno.
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3.2.6 Resolugdo em energia

A resoluc@o em energia ¢ considerada o pardmetro mais importante para definir a
funcao resposta do detector, sendo, por defini¢do, calculada com base na medida da largura
do fotopico na metade da altura maxima, (FWHM: Full Width at Half Maximum),
considerando que a altura dos pulsos distribuem-se de forma aproximadamente normal em

torno de um valor médio. O valor da resolucdo em energia foi obtido pela Equagao 13

(KNOLL, 1998).

FWHM
=—X

R 100 (13)

Onde: R ¢ a resolugcdo em energia, FWHM a medida da largura do fotopico a
metade da altura maxima e E a transicdo média do fotopico. Quanto menor o valor de R,
melhor a resolucdo do sistema em energia, de forma que transi¢des mais proximas possam
ser separadas. As interferéncias do sistema, tais como ruidos, fétons de baixa energia, ¢
outras, influenciam para o alargamento do fotopico, diminuindo desta forma a resolugao.

A medida da largura total do fotopico a metade da altura méxima, FWHMr, pode

ser calculada pela Equagdo 14 (KNOLL, 1989).
(FWHM)F = (FWHM )3 +(FWHM )% +(FWHM )¢ (14)

Admite-se que (FWHM)3 representa a flutuagdo estatistica no numero de
carregadores de cargas geradas no detector; (FWHM)% é a contribuigdo devido a coleta

incompleta de carga e ¢ mais significativa em detectores de volume grande e campo

elétrico baixo. O terceiro fator (FWHM)Z, representa a contribui¢do do ruido eletrdnico.
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3.2.7 Estabilidade do sistema de medidas

Para verificar a estabilidade do sistema de medidas, foi realizado um estudo
periddico comparativo da posicdo dos canais centrais e da largura dos fotopicos & meia
altura (FWHM), com base nas energias utilizadas na determinagdo do 2380, #°Ra , #*Th e
*K. Neste caso, a estabilidade foi verificada durante todo o periodo de aquisi¢do. Com
base no valor da FWHM, realizou-se a monitoragao de possiveis alteracdoes do sistema
durante as analises. Em tal procedimento foi possivel observar alteragdes no valor da

resolucdo em energia dos espectros, permitindo assim, fazer as corre¢des necessarias.

3.2.8 Limites de deteccao

O limite minimo de detec¢ao (LD), para um espectrometro gama representa a sua
capacidade de detectar um foton gama na presenca de interferentes, tais como radiacao de
fundo, espalhamento Compton e ruidos do sistema de medidas. O LD depende do tipo de
amostra a ser analisada, da energia da radiacdo, da geometria de contagem, do tipo de
detector, da radiacdo de fundo e do tempo de contagem (SCHEIBEL, 2006).

Para o calculo do limite de detec¢ao foi realizada no HPGe a medida do
recipiente vazio e da radiagdo de fundo do laboratério. Com a utilizagdo da Equacdo 15,
reformulada da TAEA, (1989), foi possivel obter os valores dos LDs para as energias

utilizadas na quantificagdo do 238y 22Ra, 2’Th e “K.

LD =4,66x0 (15)

Onde c representa o desvio padrdo associado ao fotopico de interesse e 4,66 ¢ o

fator correspondente a um nivel de confianga maior que 95%.
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3.2.9 Calculo das atividades especificas do 22U, *°Ra, ***Th e K

Para calcular as atividades especificas experimentais do 238U, 226Ra, 22Th e 40K,

foi utilizada a Equagao 16 (IAEA, 1989 apud TZORTZIS et al., 2003):

Pqu

leyxtxm

(16)
onde: A ¢ a concentracao de atividade determinada para o radionuclideo em consideracao
(Bq.kg"); Ngi ¢ a area total liquida do fotopico para a transi¢do escolhida (contagens),
determinada experimentalmente com o sistema de espectrometria gama utilizando a
Equagdo 12; ¢ ¢ a eficiéncia de contagem para a energia especifica considerada (¢ < 1);
t € o tempo de contagem (s); I, ¢ a abundancia gama do radionuclideo em consideracdo
(I, £ 1); e m é a massa da amostra analisada (kg).

Para calcular as atividades especificas do “*°Ra e do ***Th foi utilizada a equagio 17

(SCHEIBEL, 2006), considerando a média ponderada obtida em funcdo dos fotopicos

utilizados para cada radionuclideo.

K:[(Mol)+(Az/oz>+<A3/og>] an
[/e))+1/)+(1/03) ]

Onde: A, A; e Az sdo as atividades especificas obtidas pela Equacao 16 para o

226 232

Ra com base nos fotopicos de 295, 352 e 609 keV, e para o ““Th considerando as

transicoes gamas de 338, 911 e 969 keV, e 61, 62 € 03, sdo os respectivos desvios médios.
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3.2.10 Calculo dos teores

Os teores do **U, **Ra, *Th e *K foram estimados pela Equacdo 18
(TZORTZIS; TSERTOS 2004), utilizando-se as medidas empiricas das atividades desses

radionuclideos:

M; x¢

=— BT <A 18
XExNAfo,E . (18)

E

FE representa a fracdo do elemento E na amostra; Mg, Ag, far € Ag sdo respectivamente a
massa atémica (kg.mol), a constante de decaimento (s™), a fra¢io atdmica de abundancia
natural e a medida da atividade especifica (Bq.kg") do #*U, ***Ra, **Th ou “’K; N é o
namero de Avogadro (6,023x10” atomos.mol™); ¢ ¢ ¢ uma constante com valor de
1.000.000 para o U, Ra e Th ou de 100 para o K. As concentragdes sdo calculadas nas
proporgdes de mg.kg™' para uranio, radio e tério e em percentagem para o potassio.
Convém observar que a Equagdo 18 pode ser expressa simplificadamente pela

Equagdo 19, que foi utilizada neste trabalho.

Aexp
Fp = (19)

esp

Os teores (fracdo do elemento, Fg) sdo calculados diretamente pela razdo entre as
atividades especificas obtidas experimentalmente para cada radionuclideo (Acp),
considerando a unidade de medida em Bq.kg™" e as atividades especificas tedricas, de cada
radionuclideo (A.sp), calculadas em Bq.mg". Assim, os valores sio obtidos na propor¢o

de mgkg™.
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3.3 Estimativa da dose de radiagdo gama natural

3.3.1 Célculo da taxa de dose absorvida devido a radiacdo gama natural

A taxa de dose absorvida devido a radiagio gama natural (D), ao ar livre a 1 m de
distancia da superficie, foi calculada usando os fatores de conversdo de dose estabelecidos
pela.  UNSCEAR em 1988, conforme mostrados na  Equagdo 20
(SELVASEKARAPANDIAN et al., 2000; KANNAN et al., 2002):

D = (0,662 Ay, +0427x A, +0043x A, ) [nGy.h"'] (20)

N ) . . T 232 2 4
onde: A, Ay e Ax sdo respectivamente as atividades médias do 32Th, 28U e do *K

obtidas para as amostras de solo e rochas.

3.3.2 Calculo da taxa de dose equivalente efetiva devido a radiagdo gama natural

Considerando que na area de prote¢do radiologica a taxa de dose equivalente
efetiva ¢ usualmente empregada, foi efetuada a estimativa da taxa de dose equivalente
efetiva para radiacdo gama natural a 1 m da superficie, segundo o relatorio da UNSCEAR
(1993, 2000) apud TZORTZIS et al. (2003) pela Equagao 21, considerando um periodo de

exposi¢do de um ano:
H = D x24hx365,25d x0,2x0,7SvGy ' x 10 21

H ¢ a taxa de dose equivalente efetiva de radiagdo gama natural no ar a 1 m da
superficie (mSv.a'); Dé a taxa de dose absorvida devido a radiagio gama natural
(nGy.h™); 0,2 ¢é o fator ocupacional (ocupagio parcial); 0,7 é o coeficiente de conversdo da
taxa de dose absorvida para taxa de dose equivalente efetiva e o valor 10™ ¢ o fator que

-1 -1 .
transforma nSv.a” para uSv.a”. Os valores convertidos podem ser comparados com 0s
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limites de dose recomendados pela Agencia Internacional de Energia Atomica (IAEA —

International Atomic Energy Agency).

3.3.3 Radio Equivalente

A atividade equivalente do radio, também chamada de radio equivalente (Raeg), é
um outro parametro utilizado para estimar a atividade devida a contribui¢do dos principais
emissores gamas das séries do 2*U, do ***Th e do *’K. A Equacio 22 foi utilizada para

calcular o valor do Ra.q (FLORES et al., 2005):

Ra,, = A, +1,43A, +0,077A, (22)

onde Ara., Ath © Ak s30 respectivamente, as concentragdes radiologicas, ou atividades
especificas do **°Ra, *Th e *’K, medidas experimentalmente por espectrometria gama de
alta resolucao.

Segundo a literatura consultada (UNSCEAR, 1977 apud TAHIR et al., 2005), o
efeito anual de dose produzida pelo Racq de 370 Bq.kg" corresponde ao limite de dose de
1,0 mSv para individuos do publico. Convém observar que o Ra.q estd sendo utilizado
mundialmente na certificacdo de materiais de construcdo para exportacdo, ¢ uma forma
rapida e alternativa de estimar os niveis de radioatividade natural nesses materiais. Ainda
sdo poucos os estudos correlacionados ao calculo do Ra.q, como forma de estimar a
exposicao gama devido aos radionuclideos primordiais. Praticamente ndo existem estudos
ambientais que correlacionem este pardmetro como forma alternativa de determinar os

niveis de radiacdo no meio ambiente, uma proposta assumida por este trabalho.
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4 RESULTADOS E DISCUSSAO

4.1 Padronizacao da metodologia

Um dos aspectos mais importantes da pesquisa cientifica ¢ a padronizagao da
metodologia. Para o uso da metodologia proposta, alguns parametros fundamentais sdao
indispensaveis; a fim de minimizar os erros operacionais e sistematicos. Os parametros
padronizados para os ensaios foram: calibragdo do sistema de medidas (energia e
resolucdo), verificagdo da estabilidade do sistema de medidas, constru¢ao das curvas de
eficiéncias, padronizagdo do tempo de contagem com adequacdo a geometria do recipiente
para o volume de massa também padronizado, determina¢do do limite de deteccdo para os

fotopicos utilizados, e por fim a validagdo da metodologia.

4.1.1 Curvas de calibracéo

4.1.1.1 Energia

Para obtencdo da curva de calibragdo do sistema de medidas, (energia versus
canal) foram utilizadas as principais transi¢des gamas dos padrdes de **'Am, '**Ba, '*'Cs,
57C0, 0Co e 152Eu, com base nas sugestdoes da IAEA, conforme documento técnico
TECDOC-619 (IAEA, 1991). A Figura 4 apresenta uma das curvas de calibracido obtida
com o padrio de **Eu, os modelos das fontes utilizadas na pré-calibragdo e calibragio do
sistema de medidas, as medidas experimentais e o ajuste linear. Observa-se que neste
ajuste todas as medidas experimentais praticamente coincidem com a reta linear tedrica,
obtendo-se um coeficiente de ajuste linear de 0,9999 (Figura 4).

Convém observar também que o sistema de medidas apresenta uma estabilidade
muito boa. Contudo, para certificacdo desta estabilidade, foram realizados testes com

padrdes no intervalo de cada medida empirica realizada.
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Figura 4. Reta de calibragéo do sistema de medidas utilizando transic¢oes
gamas do *?Eu.

Pelos parametros experimentais obtidos na reta de calibragdo da Figura 4, foi

estabelecida a Equacao 23, que permitiu corrigir os dados experimentais e determinar as

energias em funcdo da localizagdo dos canais centrais:
E=7,78x10"+2,55x107* xC (23)

onde E representa a energia a ser determinada (MeV) em fun¢do da localiza¢do do fotopico

no canal central (C).
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4.1.1.2 Resolugéo

A Figura 5 apresenta a curva de calibracdo (energia versus FWHM) obtida em
fungdo do padriio de '**Eu, descrito anteriormente. Observa-se que é comum uma melhora
na resolucdo para altas energias. Porém, para o grafico experimental proposto, existe um

intervalo para o qual a resolu¢ao ¢ menor.

® Medida Experimental
Ajuste Polinomial

2.2

Equacéo Polinomial:
FWHM = 1,29344 + 0,91974*E - 0,2162*E"2

1.4 R: 0,99863
N: 8
Padréo: *“Eu
1.2 1T
00 02 04 06 08 10 12 14 16
Energia (MeV)

Figura 5. Curva de calibracdo em funcdo do FWHM e da energia.

A Tabela 7 apresenta os valores das resolugdes em energia utilizadas na avaliacao

23877 226, 232 40 ~ ~
do “°U, “"Ra, ““Th e 7K. Observa-se que a resolu¢do melhora na propor¢do em que
aumenta a transi¢ao energética, considerando que os valores de R estdo tendendo a 0%. A
Figura 6 mostra o comportamento da resolu¢do em energia para cada radionuclideo

analisado.
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Tabela 7. Resolugcdo em energia para as transi¢cdes gamas
utilizadas na qualificacdo dos radionuclideos de interesse.

RADIONUCLIDEO E, (keV) R (%)
28y 63 1,28
295 0,36
226Ra 352 0,31
609 0,21
338 0,36
22T 911 0,16
969 0,16
K 1.461 0,12
1.4
1 =
1.2
1.0
< 0.8
z% ]
s
3 ]
T 0.4
] ]
023 \/.\
| |
0.0 ! . . !
238U 226Ra 232Th 40K

Figura 6. Resolucdo estimada para as transi¢cbes gamas utilizadas na
determinacdo do **®U, #*Ra, #’Th e “K.

Observa-se que entre os valores calculados, a menor resolugdo foi obtida para a
energia de 63 keV. Isto se deve ao baixo valor deste fotopico, devido a interferéncia do
efeito Compton e das flutuagdes sobre o sistema de medidas, o que gera uma maior
interferéncia nesta faixa de energia. Conforme relatado anteriormente, a resolu¢ao melhora

com o aumento da energia. Pela Figura 6, apresentada anteriormente, ¢ possivel observar
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com mais clareza a melhora da resolugdo média com o aumento da energia na

determinagio dos fotopicos que identificam a presenca do ***U, **°Ra, ***Th ¢ *K.

4.1.2 Estabilidade do sistema de medidas

Nas Figuras 7, 8 e 9 observa-se o comportamento dos pardmetros analisados para
certificagdo da operacionalidade do sistema de medidas para as energias utilizadas na
qualificacdo dos radionuclideos de interesse.

Para observar o comportamento do sistema de medidas, foram realizadas 33
analises de amostras ambientais, incluindo solos e rochas, durante o periodo das
aquisi¢des, estabelecendo-se o critério da identificagdo do fotopico de interesse pelo canal
central e pelo valor da FWHM nas regides de interesse.

Para certificar a disposicdo dos canais por fotopico e sua variabilidade, foi
calculado o coeficiente de variagdo de Pearson (CV), considerando o valor médio para
representacao do canal central e o desvio padrao associado.

O fotopico de 63 keV foi padronizado no canal central 235, com dispersao das
medidas realizadas no intervalo de 234 a 236, apresentando CV de 0,24%, uma variacao
estatisticamente insignificante. Para os demais fotopicos, foi observado que: a energia de
295 keV, canal o médio foi de 1213 (1212-1216) com variacao de 0,07%; fotopico de 338
keV, média de 1395 (1393-1398) com 0,07% de variacao; para 352 keV o canal médio foi
de 1452 (1451-1456) 0,08%; 609 keV foi de 2539 (2536-2546) 0,08%; para a energia de
911 keV, o canal disponivel na calibracao foi de 3814 (3810-3824) 0,08%; para 969 keV
foi 4057 (4050-4065) 0,07% e por ultimo, para a energia de 1.461 keV foi ajustado o canal
de 6134 (6127-6150) com 0,07% de dispersdo, o que permite concluir que o sistema
manteve-se estdvel durante todo o periodo das aquisi¢cdes, com flutuacdes estatisticas

despreziveis.
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Figura 7. Estabilidade do sistema de medidas nas transicdes de 63, 295 e 338 keV.
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Figura 8. Estabilidade do sistema de medidas nas transi¢oes de 352, 609 e 911 keV.
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Figura 9. Estabilidade do sistema de medidas nas transi¢des de 969 e 1.461 keV.

4.1.3 Curvas de eficiéncias

As curvas de eficiéncias, como ja foi mencionado anteriormente, estdo entre os
principais parametros para se trabalhar com espectrometria gama. As Figuras 10, 11, 12 ¢
13 apresentam estas curvas obtidas experimentalmente pelas medidas dos padrdes de

241 152 s 238y7 226p,, 232 40 S 5
Am e ““Eu para determinagdo do U, ““Ra, ““Th e "K. O primeiro padrdo apresenta



60

baixas energias, especificamente a transicado gama de 59,54 keV (maior probabilidade de
emissdo), essencial para o ajuste em baixas energias, como ¢ o caso da energia proposta
para determinacio do **U (63 keV).

Na Figura 10 observa-se a curva de eficiéncia 1 para as medidas realizadas a 0 cm
do HPGe com MCA de 8.196 canais. O distanciamento das amostras em relacdo ao
detector foi estabelecido em fun¢do do tempo morto, ou seja, para amostras com tempo

morto inferior a 1% a geometria estabelecida foi a 0 cm de distancia do detector.

1 ® Medidas Experimentais
0.035 ] Curva de ajuste
] Detector: HPGe_Be
0.030 - MCA: 8.196 canais
N Contagem a 0 cm
& ] R: 0,99901
% - R 0,09802
< 0.025 Confianga: 95%
"E : P1: 0,04235 + 0,00218
o 4 P2:-5,92757 + 0,84386
(&) 1 P3: 0,01288 + 0,00272
Q 0.020 __ P4:-0,65441 + 0,18546
© < :-0,09330 + 0,01929
] ]
© 0.015
C 4
«@ 4
© ]
Y—
(g 0.010 A
0.005 - -
A T T I T T T T I T T T T I T T T T I T T T T I T T T T I T T T T I T T T T I T T T T

0.0 0.2 0.4 0.6 0.8 1.0 1.2 1.4 1.6
Energia (MeV)

Figura 10. Curva de eficiéncia para contagens a 0 cm do detector e
8.196 canais.

Devido as altas taxas de contagem observadas para algumas amostras de rochas
andmalas em urdnio, o tempo morto teve um aumento significativo, chegando a
aproximadamente 30%. Mediante o nimero de contagens perdidas pelo detector, foi

estabelecida uma nova curva de eficiéncia, para uma geometria a 16 cm do HPGe (Figura
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11, curva de eficiéncia 2), de forma a minimizar o tempo morto, corrigindo as eficiéncias

de contagens para as medidas realizadas a 16 cm de distancia.

0.0022
] ® Medidas Experimentais
0.0020 - Curva de ajuste
0.0018 -: Detector: HPGe_Be
] MCA: 8.196 canais
- Contagem a 16 cm
GE_) 0.0016 - R: 0,99972
(@)} ] R* 0,99943
E 0.0014 4 Confianga: 95%
c - b P1: 0,00255 + 0,00006
(@] ] P2: -4,96221 + 0,24413
o 0.0012 4 P3: 0,00085 + 0,00006
(O ] P4: -0,48602 + 0,05500
o ] P5: 0,23470 + 0,00699
.S 0.0010 3
[&] ]
GCJ .
p ]
§ 0.0008 ]
Y p
W 0.0006 4
0.0004
:
0.0002 . L) L) l L) L) L) L) l L) L) L) L) l L) L) L) L) l L) L) L) L) l L) L) L) L) l L) L) L) L) l L) L) L) L) l L) L) L) L)
0.0 0.2 0.4 0.6 0.8 1.0 1.2 14 1.6
Energia (MeV)
Figura 11. Curva de eficiéncia para contagens a 16 cm do detector e
8.196 canais.

A Figura 12 apresenta a curva de eficiéncia 3, estabelecida para o HPGe com MCA
de 4.096 canais. Este procedimento foi realizado devido a um problema técnico que
interferiu diretamente no funcionamento do MCA de 8.196 canais. Com base neste
procedimento, novos parametros foram estabelecidos para os célculos das atividades das
amostras medidas nessas condigoes. Com a corre¢do do MCA de 8.196 canais, foi
estabelecida uma nova construgdo para a curva de eficiéncia 4 (Figura 13). Para a
realizacdo das medidas foram estabelecidas diferentes arranjos experimentais, sendo
necessaria a reformulagdo dos parametros de medidas, garantindo desta forma maior

confiabilidade aos resultados.
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Figura 12. Curva de eficiéncia para contagens a 0 cm do detector e
4.096 canais.
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Figura 13. Curva de eficiéncia para contagens a 0 cm do detector e
8.196 canais.
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Os ajustes das curvas foram realizados com base em um software que possibilitou
estabelecer os parametros utilizados nos calculos das eficiéncias de contagens. Com os
parametros obtidos a partir desse software, foi estabelecida a Equagdo 24, que permitiu
obter o ajuste da eficiéncia para os diferentes fotopicos utilizados, estabelecendo-se com
base nesta, as medidas das atividades dos radionuclideos de interesse.

e=(p,e5" + p,etP)e P (24)

Nesta equacdo, ¢ ¢ a eficiéncia de contagem; pi, p2., P3. P4 ¢ Ps, SA0 0S parametros
definidos pelo software para o ajuste da curva; E ¢ a energia para a qual deseja-se calcular
a eficiéncia de contagem e p ¢ o coeficiente de atenuagdo de massa, definido pela Equagao
25, considerando aj, a,, a; € a4 os parametros utilizados para as caracteristicas do detector.

u=a.E*+a, E™ (25)
A Tabela 8 apresenta os valores dos parametros obtidos pelas correcdes das

eficiéncias e utilizados para os calculos das eficiéncias de contagens ajustadas pelas curvas

de eficiéncias.

Tabela 8. Parametros utilizados para o ajuste das curvas de eficiéncias.

PARAMETRO  FIGURA 10 FIGURA 11 FIGURA 12 FIGURA 13
Py 0,042 £ 0,002 0,003 £0,000 0,047 £ 0,005 0,050 £ 0,006
P> -5,928£0,844  -4,962+0,244  -5,997+1,265  -6,137+£1,39
P; 0,013 £ 0,003 0,001 £0,000 0,012+0,004 0,012+ 0,004
Py -0,654 0,186  -0,486 +0,055 -0,531+0,283 -0,536 0,311
Ps -0,093 £ 0,019 0,235 0,007 -0,072 0,036 -0,090 £ 0,040
Ay 0,0587
A; -0,4160
Az 0,0005
Ay -2,9430

Como se pode observar por esta tabela, os parametros do detector ndo foram

alterados, pois suas caracteristicas ndo sofreram modifica¢des. As diferencas nos valores
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estabelecidos pelos ajustes das curvas se devem as alteragdes da geometria de contagem
devido aos altos niveis de radioatividade encontrados em algumas amostras, e aos multi-
canais utilizados. Pelas constantes apresentadas na Tabela 8, foram calculadas as
A 1 . . 23877 226, 232 40
eficiéncias de contagens utilizadas nos céalculos das atividades do ~"U, “"Ra, “"“The "K e

certificadas por padrdes radioativos elaborados especialmente para esses procedimentos.

4.1.4 Limites de deteccdo (LD)

Como visto anteriormente, o limite minimo de detec¢do (LD), depende de alguns
parametros utilizados na Equagdo 15 e ¢ imprescindivel para medidas de baixo nivel de
deteccao na faixa de emissdo em estudo. Os calculos dos LDs para as energias utilizadas na
quantificacio do ***U, ***Ra, ***Th e *°K foram realizados pela Equa¢io 15 proposta
anteriormente. A Tabela 9 apresenta os valores dos LDs obtidos para os fotopicos

utilizados na determinacdo desses radionuclideos.

Tabela 9. Limites de deteccdo (LD) para as atividades
do 238U, 226Ra, 232-|—h e 40K.

RADIONUCLIDEO LD (Bg. kg™
Lt 2.8
2Ra 0,6
>2Th 0,2
YK 4,7

A Figura 14 apresenta um espectro gama para uma amostra de solo com baixa
radia¢do, normalmente utilizada nos calculos dos limites de detec¢do, e um espectro
caracteristico da medida do BG utilizado para quantificar os LDs. Com base nesta figura, ¢
possivel verificar a influéncia da radia¢do de fundo na contagem da amostra, permitindo
concluir que a amostra apresenta baixa atividade. Observam-se também alguns fotopicos
mais intensos ao longo dos dois espectro, caracteristicos de amostras ambientais (solos e

rochas), ou seja, o BG do laboratorio apresenta alguns fotopicos que se destacam pela
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presenca de radionuclideos naturais, conforme apresentado na contagem da amostra de
solo, normalmente, influéncias da composicdo do piso do laboratoério. Quanto menor a
influéncia do BG no espectro, maior a atividade radioativa da amostra analisada, de modo
que, para amostras muito ativas, a influéncia do espectro do BG pode ser negligenciada.
Devido a presenca de altos niveis de radionuclideos naturais, principalmente o *°K,
na contagem do BG, os valores foram estimados com base nos desvios padrdes associados

as medidas (ver Equagdo 15).

600 —— Amostra para célculo do LD
550 — Radiagao de fundo
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Figura 14. Espectro de uma amostra de solo com baixa atividade e
influéncia da radiacdo de fundo do laboratorio para o calculo do limite de
deteccéo.
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4.1.5 Validagao da metodologia

Para certificar a confiabilidade dos ajustes realizados pelas equagdes de eficiéncia
(Equagdes 24 e 25), garantindo um alto grau de precisdo nos célculos das atividades
especificas, foram utilizadas fontes padrdes de **'Am e '"?Eu. Para minimizar o efeito da
auto-absorc¢do, os padrdes foram inseridos em matrizes de solos e rochas, onde foram
padronizadas nas mesmas condigdes utilizadas para as andlises das amostras (massa,
volume, tempo de contagem, geometria, etc). A Tabela 10 apresenta os valores das
atividades dos padrdes de referéncia (Arr) e seus valores obtidos experimentalmente em

~ A . 241
funcdo das curvas de eficiéncia (Acyp). Para o

Am utilizou-se o fotopico gama de
59,5 keV com 36,0% de probabilidade de emissdo, ou seja, o fotopico de maior
abundancia. No caso do '**Eu foram utilizados os fotopicos de 121,8 keV (28,4%); 344,3

keV (26,6%); 1.408,0 keV (20,8%) e 1.112,1 keV (13,5%).

Tabela 10. Atividades especificas dos padrées de *Am e

152EU.
PADRAO Arer. (kBa.kg?h)  Aeo. (kBg.kg™)
2TAm 78,20 80,02 £ 0,16
52E4 3,91 3,90 + 0,01

Os resultados obtidos validam a metodologia, pois demonstram concordancia
aceitavel entre as atividades de referéncia e experimental. Para o **' Am em baixa energia,
o desvio padrio foi de aproximadamente 1,29 kBq.kg™', com erro padrio médio de 1,63%.
Para as energias do '““Eu, energias superiores a 100 keV, a concordancia entre as
atividades Arer € Acxp fo1 completa, apresentando um pequeno desvio padrdo da ordem de
0,0071 kBqkg', e um erro padrio médio de aproximadamente 0,18%, praticamente
desprezivel. Com os resultados obtidos, observa-se uma excelente concordancia entre os
valores dos padrdes certificados e os dados obtidos empiricamente, validando desta forma
as curvas de calibragdo em eficiéncia. Para energias abaixo de 100 keV existe uma

pequena discordancia entre as atividades dos padrdes e os dados experimentais; mesmo
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assim, em decorréncia das pequenas variacdes, esses erros estdo dentro dos limites

aceitaveis.

4.2 Analise microscopica da rocha uranifera

Para verificar a composi¢do das rochas, foram realizadas andlises por
difratometria de raios-X. Os resultados obtidos indicaram a uraninita parcialmente oxidada,
associada a maghemita (Fe,O3), mineral de cor escura e alta susceptibilidade magnética.
Para interpretagao destes dados, foi realizada uma analise dos principais picos obtidos no
difratograma com os valores ja existentes na literatura.

Também foi realizada a analise modal das amostras de rochas. A analise modal
revelou a seguinte composicao: 48,6% de plagioclasio; 23,7% de piroxénio; 21,2% de
anfibolio; 5,4% de maghemita; 0,7% de apatita, e 0,4% de uraninita (em média).

Tendo como parametro bésico o peso especifico da rocha de aproximadamente
3,2 g.ml”, determinado experimentalmente, a densidade média da uraninita de 9,4 g.ml”
(DANA, 1986), e o teor médio de uranio na uraninita (UO; - U3O0g) de 86,5%, definido
estequiometricamente, foi calculado o teor médio de urdnio nas amostras de rochas, como
sendo maior do que 1,0% ou seja, superior a 10.000 mg.kg™. Com os resultados obtidos foi
possivel classificar a rocha andmala como sendo uma calcio-silicatica anfibolitica, um tipo
de rocha metamorfica que normalmente ndo apresenta urdnio associado (WEDEPOHL,
1978).

Nao se tem, ao certo, explicagcdes para os elevados niveis de minerais radioativos
existentes na composicdo da rocha calcio-silicatica anfibolitica, porém, estima-se que,
originalmente existia uma lente de marga cuja argila adsorveu quantidade elevada de
uranio proveniente de uma fonte desconhecida. Posteriormente, por intrusdo de um magma
granitico durante o processo de metamorfismo regional, essa lente foi transformada na
atual rocha calcio-silicatica anfibolitica. A Figura 15 apresenta fotos microscopicas de uma
lamina da rocha célcio-silicatica anfibolitica coletada nas areas andmalas das fazendas F1 e
F2 (ver mapa da Figura 2). A captura de imagem foi realizada com um microscopio Optico
binocular, marca Leica, modelo DME com sistema fotografico digital para captura de

imagens, modelo DCI50 com camara fotografica digital Canon Power Shot S70 e
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resolucdo de 7.1 Mpixel, pertencente ao Laboratorio de Modelagem e Biodosimetria
Aplicada do Grupo de Estudos em Radioprotecdo e Radioecologia do Departamento de
Energia Nuclear (DEN) da Universidade Federal de Pernambuco (UFPE).

A regido em destaque (seta e circulo vermelhos) na Figura 15, indica posi¢des de
alguns halos metamictos formados em decorréncia da presenca de material radioativo, cuja

radiagdo torna isotropica ao seu redor, a rede cristalina dos graos hospedeiros.

Figura 15. Fotos microscopicas da rocha célcio-silicatica anfibolitica da
fazendas F2. Aumento 400x.

Observa-se que esta pequena drea da lamina contém um grande numero de halos
iguais ao indicado pela area destacada em vermelho, caracterizando a presenca de grande

quantidade de minerais radioativos neste tipo de rocha.

4.3 Analise dos espectros

Os espectros gamas foram analisados previamente pelo software Genie-2000 da
Canberra®, sendo possivel a identificacio dos fotopicos correspondentes aos
radionuclideos de interesse, o procedimento de analise para obtenc¢do da contagem liquida,
e consequentemente, o calculo das atividades especificas correspondentes. Para dar uma
idéia da analise qualitativa efetuada pela interpretagdo espectral, foram selecionadas quatro

amostras dos diferentes tipos, rocha calcio-silicatica anfibolitica, rocha granitica e o solo
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derivado, coletadas nos afloramentos das fazendas F1 e F2, onde foram localizados os
maiores niveis de radioatividade.

As Figuras 16, 17, 18 e 19 mostram os espectros obtidos do afloramento de rocha
calcio-silicatica anfibolitica da ocorréncia F2, da rocha granitica proveniente da fazenda
F1, solo coletado em torno da fazenda F2 e solo do afloramento da fazenda FI,
respectivamente. Com base no espectro apresentado na Figura 16, pode-se observar altas
intensidades para os fotopicos do ***Th (63 keV), utilizado para medida do ***U; *"Pb
(295, 352 keV) e *'*Bi (609 keV), utilizados para medidas do ***Ra. Por outro lado,
verificou-se praticamente a inexisténcia dos fotopicos do “*Ac (338, 911 e 969 keV) que
sdo utilizados para qualifica¢io e quantificagio do **Th e o fotopico do *°K (1.461 keV),
ou seja, as atividades especificas desses dois ultimos radionuclideos na rocha célcio-

silicatica anomala do afloramento da fazenda F2 apresentaram-se abaixo do limite de

deteccgao.
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Figura 16. Espectro gama da rocha célcio-silicatica anfibolitica da fazenda F2.
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A Figura 17 apresenta o espectro obtido da amostra de rocha granitica coletada na
fazenda F1. Nesse espectro, obserervou-se contagem elevada para os fotopicos que
quantificam a presenca do ***Th (338, 911 ¢ 969 keV) e do *’K (1.461 keV). Também foi
observado que os fotopicos utilizados para identificagio do ***U (63 keV) e do **°Ra (295,

352 e 609 keV) sao menos intensos que os observados na Figura 16.
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Figura 17. Espectro gama da amostra de rocha granitica da fazenda F1.

A Figura 18 apresenta o espectro gama da amostra de solo coletado proximo a
maior ocorréncia andmala de uranio, fazenda F2. Os radionuclideos presentes nesta
amostra estdo diretamente associados com os radionuclideos encontrados na rocha calcio-

e e L. n . . - 2
silicatica anfibolitica anémala da Figura 16, ou seja, elevadas concentragdes de >°U e
22°Ra e baixas concentracdes de 2*Th e K.

O espectro apresentado na Figura 19, amostra do solo adjacente a ocorréncia da

. . 5 23877 2265, 232 40 . .
fazenda F1, mostrou a identificagdo do ~"U, “"Ra, ~“Th e do "K, com intensos fotopicos

para os dois ultimos radionuclideos, que estdo praticamente ausentes nas rochas calcio-
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silicaticas anfiboliticas andmalas em uranio. Por outro lado, como foi visto na Figura 17,

apresentam-se no granito grosseiro.
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Figura 18. Espectro gama da amostra de solo da fazenda F2.
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Figura 19. Espectro gama da amostra de solo da fazenda F1.
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Os espectros apresentados anteriormente dao uma idéia da disponibilidade dos
radionuclideos estudados, o que caracteriza a priori a existéncia de outras fontes
radioativas, e ndo apenas, as rochas calcio-silicaticas, que estdo fornecendo 2B2Th ¢ YK
para o solo. Fazendo um estudo comparativo entre as Figuras 16, 17, 18 ¢ 19, pode-se
observar que: (1) a rocha granitica ¢ a principal responsavel pela presenga dos niveis
elevados de 2**Th e *’K nos solos das areas estudadas; e (2) os tipos de rochas existentes

nos afloramentos das fazendas F1 e F2 disponibilizam niveis elevados de ***U e *°

Ra para
0s seus respectivos solos adjacentes.

Para confirmar se esse comportamento dos radionuclideos ¢ predominante ao longo
da érea de estudo, foram analisadas qualitativa e quantitativamente oitenta € uma amostras,
incluindo solo e as rochas encontradas na 4rea estudada. Na quantificacdo dos
radionuclideos foram calculadas suas atividades especificas, ¢ com base nestas, a
estimativa dos teores, das taxas de doses de radiacdo gama natural absorvidas, a
contribuigdo das séries do **U, **Th e do *’K para a taxa de dose de radiagio gama
natural equivalente efetiva, assim como, a contribuicdo total da taxa de dose equivalente
efetiva anual, considerando para efeito de calculo, a fonte localizada a 1 m da superficie e
uma exposi¢ao externa de corpo inteiro. A taxa de dose equivalente efetiva natural total,
foi calculada pela Equagdo 21, considerando as contribuigdes dos descendentes do ***Th,
do #*U e a participagdo do *’K, utilizados para um fator de ocupagdo parcial. O Rédio
equivalente também foi utilizado como avaliag¢do alternativa para estimar a taxa de dose e
foi calculado pela Equagdao 22, levando-se em consideracdo as contribuigdoes do 22Ra,

22Th e do “K.

4.4 Atividades especificas

Os resultados foram tratados estatisticamente, separados, considerando as amostras
de solo e de rochas. As atividades do *Ra e do **Th foram obtidas pelas médias
ponderadas, tendo como parametros as atividades especificas calculadas para os diferentes
fotopicos e seus desvios padroes médios associados (ver energias utilizadas para o calculo

das atividades do ***Ra e do **Th, consultando a se¢do 3.2.9). Para justificar o uso das
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médias ponderadas na avaliacdo das atividades do *°Ra e do ***Th, foi aplicado o teste de

hipotese qui-quadrado (¢) para as atividades obtidas nos diferentes fotopicos. De acordo

226 232

com a distribui¢io do %, os valores das atividades calculadas para o “*°Ra e o 2**Th, estdo
abaixo do valor critico (ARANGO, 2005). Portanto, as atividades individuais estdo bem
ajustadas as médias ponderadas, justificando assim, o seu uso.

Das amostras de solo analisadas, a amostra de nimero 20 (Tabela 11) apresentou
atividades especificas para o *U e o **°Ra muito superiores as das demais amostras de
solo. As elevadas concentragdes especificas desses radionuclideos, nessa amostra, sdo
justificadas pois a coleta foi realizada proximo a ocorréncia anomala da fazenda F2, area
com os maiores niveis de radioatividade. As atividades do 238U, 226Ra, BITh ¢ YK
calculadas para esta amostra foram respectivamente iguais a 832,9 + 1,3 Bqkg';
4.717,5+ 1,4 Bq.kg'; 144,9 + 0,2 Bq.kg" € 699,7 + 2,0 Bq.kg ™.

Na Tabela 11 sdo apresentadas: a identificagdo das amostras de solo (S), rochas
graniticas (RG) e rochas célcio-silicaticas anfiboliticas (RCSA), suas coordenadas, data de
coleta, pH, e as atividades especificas do 23 U, 226Ra, 22Th ¢ “K com seus respectivos
desvios padroes médios associados. A Tabela 12 apresenta a estatistica descritiva para os
resultados obtidos e apresentados na Tabela 11. Os valores das atividades especificas para
solo variaram de: menor que 2,8 (LD) a 229,8 Bq.kg ™ para 0 2*U; 9,1 a 62,1 Bq.kg" para
0 226Ra; 33,5 a 448,1 Bq.kg'l, para o 232Th; e 298,0 a 2.274,4 Bq.kg'1 para o YK Nas
amostras de granito, as atividades do 28 variaram de 4,7 a 51,6 Bq.kg'l; as de **°Ra,
menor que 0,6 (LD) a 50,3 Bq.kg"; as de 2**Th, de 6,9 a 1.026,1 Bq.kg™"; e as de ’K, de
36,3 a 1.898,9 Bq.kg'l. Nas amostras de rochas calcio-silicaticas anfiboliticas, os valores
das atividades especificas variaram de 8.876,1 a 79.092,0 Bq.kg'1 para o 23 8U; de 16.897,8
a 144.437,9 Bq kg, para o **°Ra; de 57,2 a 1.902,9 Bq.kg", para o »**Th; e menor que o
limite de deteccdo (4,7 Bq.kg") para o *K.

Uma tendéncia mundial ¢ utilizar a média aritmética para expressar a medida mais
representativa, muito embora sofra interferéncias dos valores extremos (ARANGO, 2005).
Essa medida, leva em consideragdo todos os valores do conjunto de dados amostrais, o que
caracteriza uma medida mais real da situagdo em analise, levando-se em consideragdo na
estimativa do calculo final, todos os valores, incluindo os considerados anémalos. Nos

resultados experimentais obtidos, os valores das atividades encontradas para as amostras de
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solo, rochas graniticas e rochas calcio-silicaticas anfiboliticas variaram muito ao longo da
area de estudo. Dessa forma, foi assumido o valor médio aritmético para expressar a
medida de tendéncia central, ou seja, uma medida mais representativa do diagnostico da
area, levando-se também em consideragdo os valores intervalares e suas amplitudes.

Para justificar o uso dessa média, foi considerado que os fendomenos radioativos
naturais, em cuja analise intervém o método estatistico, bem como os dados estatisticos a
eles referentes, caracterizam-se tanto pela sua semelhanga, quanto pela sua variabilidade.
Desde modo, o calculo de uma determinada medida de tendéncia central so se justifica em
razao da variabilidade presente no meio ambiente. Portanto, caso a variacao seja grande,
como aconteceu na analise estatisticas dos valores encontrados para o 238U, 226Ra, B2Th e
YK nesse trabalho, apresentados na Tabela 11, a utilizagdo da média aritmética pode
fornecer uma real situagdo da distribui¢do desses radionuclideos no meio ambiente,
mostrando a existéncia de valores anormais.

Em estudos radioecologicos ndo existem procedimentos estatisticos utilizados para
reduzir os efeitos dos valores anomalos sobre a média aritmética. Devido as flutuacdes
estatisticas causadas pelos valores “outliers” (andmalos), os radioecologistas utilizam a
média geométrica ou a mediana como valor mais representativo do conjunto de dados
obtidos da amostra. No caso da média geométrica, utilizam-se os logaritmos dos valores
obtidos da amostra para se obter uma curva simétrica. Neste caso, a média geométrica
revela-se mais adequada que a média aritmética (TOLEDO; OVALLE, 1983).

A mediana ndo ¢ afetada pelos valores andmalos, sendo a medida de tendéncia
central mais utilizada em andlises estatisticas de dados discrepantes (TOLEDO; OVALLE,
1983). Portanto, o uso dessas médias acaba por interferir de forma significativa na
influéncia dos valores andmalos do conjunto de dados, o que ndo justifica utiliza-las neste
estudo, onde foram observados valores extremamente diferenciados para o B8y, #°Ra,

232Th e *K nas diferentes amostras analisadas.



Tabela 11. Identificacdo, localizacdo, medidas de pH e das atividades especificas para as amostras de solo e rochas.

AMOSTRA  COORDENADAS ATIVIDADE (Bg.kg?h)
COD TIPO S W COLETA  pH U-238 Ra-226 Th-232 K-40
R . , 8,50 114725+ 1,6 20.923,1 £0,5 179,723
FI. RCSA 8374597 36°55.144" 52006 ¢'o go761+1.6 16.897,8 £0,5 572+1,1
8,63 79.092,0+71,3 144.437,9+648  1.902,9+7.2 <47
F2  RCSA 8°37.693° 36°55.220°  5/2006 830  61.589,2+2.4 98.770,5 + 1,1 953+ 1,0
8,11  34.115,6+ 1,6 66.121,0+ 0,9 192,9+1,2
01 RG  8°37.893° 36°55.535°  11/2006 8,67 31,0+ 1,2 55+0,1 51,9+0,1 13215+ 1,7
02 RCSA 8°37.885° 36°55.563’  11/2006 8,88 29,4+ 0.4 50,3+ 0,1 31,5+0,1 103,0 £ 1,0
03 S 8937.885 36°55.573° 112006 7,36 16,6+ 0,4 12,8+0,1 38,74 0,1 298,0 £ 1,3
04 S 837876 36°55.611°  11/2006 8,06 15,5+ 0.4 9.9+0,1 45.4+0,1 369,7+ 1,3
05 S 837.899° 36°55.616° 11/2006 7,12 233+0,5 142 +0,1 84,1+ 0,1 396,0+ 1,3
06 S 8937.872° 36°55.466°  11/2006 7,60 6,8+ 0,4 11,9+0,1 76,4+ 0,1 4799 £ 1,4
07 S 837.921° 36°55.461°  11/2006 6,99 18,3+ 0,4 12,9+0.1 70,0 0,1 3802+ 1.4
08 S 837932 36°55.396  11/2006 6,54 17,6 £2,2 10,3 +0,1 87,8+ 0,1 620,5+ 1,6
09 S 837.831° 36°55.497°  11/2006 8,24 <2.8 93+0,1 653 +0,1 760,90 + 3,1
10 S 8937.838° 36°55.559°  11/2006 7,93  229,8+ 14,9 152402 78,0 0,1 601,9 2,6
11 S 837783 36°55.570°  11/2006 7,72 202+0,5 13,8+0,1 82,0+ 0,2 4157+ 1,4
12 S 837754 36°55.623°  11/2006 6,95 12,7+0,6 15,7+0,3 89,8 +0,1 923,6+2.8
13 S 837.807 36°55.304°  11/2006 6,49 66,7+ 1,6 34,0+0,2 338,5+0,1  1.401,4+1,7
14 S 837773 36°55.313° 112006 6,26 46,1 +0,7 302402 2683+0,1  1.6284+8,5
15 S 837778 36°55.250°  11/2006 6,76 33,.840,8 15.4+02 66,9+ 0,1 708,7 + 1,9
16 S 8937.692° 36°55.540°  11/2006 6,68 82,0 0,7 62,1 0,2 1942+0,1  22744+85
17 RG  837.689° 36°55.299°  11/2006 8,28 4,740,3 <06 6,9+0,1 342,9 £ 1,0
18 S 837732 36°55.233°  11/2006 7,19 23,4+0,7 91402 335+0,1 553,64 1,5
19 S 837.663° 36°55.325°  11/2006 7,15 25,0+0,7 442 +0,1 112,2+0,1 750,6 + 1,5
20 S 837.693 36°55217°  5/2004 7,55  832,9+13 47175+ 1.4 144,9 £0,2 699,7 + 2.0
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26
27
28
29
30
31
32
33
34
35
36
37
38
39
40
41
42
43
44
45
46
47
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8°37.717°
8°37.726°
8°37.709°
8°37.650°
8°37.607°
8°37.644°
8°37.618’
8°37.591”
8°37.535°
8°37.478’
8°37.481°
8°37.512°
8°37.584°
8°37.554°
8°37.376°
8°37.302°
8°37.406°
8°37.432°
8°37.449°
8°37.465°
8°37.479°
8°37.492°
8°37.520°
8°37.360°
8°37.335°
8°37.401°
8°37.376°

36°55.177°
36°55.206°
36°55.244°
36°55.230°
36°55.211°
36°55.162°
36°55.279°
36°55.317°
36°55.302°
36°55.336°
36°55.286°
36°55.238°
36°55.221°
36°55.259°
36°55.160°
36°55.149°
36°55.140°
36°55.090°
36°55.172°
36°55.148°
36°55.119°
36°55.206°
36°55.161°
36°55.035°
36°55.070°
36°55.083°
36°55.117°

11/2006
11/2006
11/2006
11/2006
11/2006
11/2006
11/2006
11/2006
11/2006
11/2006
11/2006
11/2006
11/2006
11/2006
11/2006
11/2006
5/ 2004
5/ 2004
5/ 2004
5/ 2004
5/ 2004
6/2004
6/2004
10/2003
5/.2004
5/.2004
5/.2004

6,03
6,63
6,94
7,56
8,63
6,52
7,26
7,81
7,54
7,96
7,49
7,19
8,07
7,08
6,60
7,53
7,74
8,17
7,83
8,22
7,23
7,17
6,24
7,24
7,84
7,33
7,20

43,2+0,7
16,4+ 0,7
16,5+ 0,4
38,5+0,9
29,2 +£0,7
25,8 +0,7
15,1 £0,6
46,1 £ 1,1
55,7+0,8
58,5+0,9
52,4+0,7
332+1,1
38,8 +£0,8
11,3+£0,6
45,3 +0,8
43,7+0,8
32,0+0,9
249+1,1
81,4+2,0
294+0,9
35,7+0,8
30,3+0,8
44,1 +£0,7
57,9 +0,8
38.9+0,7
47,2 £0,8
51,4 +0,8

20,7+0,2
12,7+0,1
12,7+0,1
271402
17,102
342 40,1
14,5402
46,7+0,1
533+ 01
493 +0,2
42,6+02
13,002
202+0,.2
152402
29,5+0.2
33,0402
32,7402
32,1402
15,6 0,1
34,0+0,2
26,4+02
20,1+0,1
43,9402
282402
30,1402
29.8+0,.2
30,4+ 0,2

continuacao da Tabela 11

150,2+ 0,1
50,1402
47,6 +0,1
133,4+0,1
87,7+ 0,1
110,0 0,1
61,1 +0,1
162,94 0,2
192,3+0,2
191,8+0,1
146,7+ 0,1
71,5+0,1
101,6 £ 0,1
93,1+0,1
169,1 £ 0,1
137,6 0,1
216,2+0,1
233,4+0,1
99,7 + 0,1
115,7+0,1
168,5+ 0,1
174,0 0,1
103,6 £ 0,1
181,9+0,1
204,8 + 0,1
218,2+0,1
204,3 +0,1

1.307,9 3,1
405,6 + 1,9
320,113
578,5+ 1,5
469,6 + 1,5
4996 + 1,4
964,8 + 6,6

1.091,5+ 1,8

1.0753 £ 1,6

1.259,1 2,5

1.575,1 £4,0

1.032,8 5,0
642,5 + 1,4
855,6 2,7

1.095,1 4,8

1.187,2+4,7

1.034,0 £ 1,5

1.1292 + 1,6
460,8 + 1,0
5843+ 1,3

1.1263+ 1,5
774,5 + 1,4
566,0 = 1,3
919,6 + 1,5
967,1 + 1,5

1.080,2 + 1,6

11723+ 1,6
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49
50
51
52
53
54
55
56
57
58
59
60
61
62
63
64
65
66
67
68
69
70
71
72
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RCSA
RG
RG

R
R

8°37.448°
8°37.234°
8°37.192°
8°37.171°
8°37.198’
8°37.456’
8°37.495°
8°37.522°
8°37.579°
8°37.619°
8°37.623°
8°37.546’
8°37.211°
8°37.161°
8°37.151°
8°37.389’
8°37.347
8°37.294°
8°37.260°
8°37.199°
8°36.806°
8°36.797
8°36.768’
8°37.459°
8°37.885’
8°37.697°
8°37.461°
8°37.377
8°37.696’

36°55.129°
36°55.074°
36°55.131°
36°55.078°
36°55.049°
36°54.983°
36°54.990°
36°55.052°
36°55.089°
36°55.043°
36°54.956°
36°55.004°
36°55.058°
36°55.062°
36°55.056°
36°54.988°
36°54.958’
36°55.012°
36°55.011°
36°54.999°
36°54.527°
36°54.462°
36°54.428°
36°55.144°
36°55.363°
36°55.225°
36°55.146°
36°55.118°
36°55.224°

11/2006
11/2006
11/2006
11/2006
11/2006
11/2006
11/2006
11/2006
11/2006
11/2006
11/2006
11/2006
11/2006
11/2006
11/2006
11/2006
11/2006
11/2006
11/2006
11/2006
11/2006
11/2006
11/2006
11/2006
11/2006
11/2006
11/2006
11/2006
11/2006

8,52
7,84
7,88
7,82
7,43
5,26
8,73
5,51
7,26
6,72
4,80
7,63
7,57
6,68
7,12
5,53
6,16
6,61
8,19
747
7,44
7,07
6,42
7,96
8,31
8,71
8,50
9,52
6,70

51,6+0,9
18,1 +0,5
25,0 £0,5
38.6+0.5
36,2+ 0,6
33,1+0,7
38,7+0,7
57.4+0,9
32.6+1,1
23.6+0,7
447408
27.9+0,7
39,6+ 0,6
543+14
33,0+ 0,7
48,0+ 1,5
29,4+ 0,6
52,5+ 1,0
532+0.8
39,4+ 1,0
32,9+ 1,0
48,9+0,8
244+ 0,6
19,9 £ 0,6
162 +0,5
18,9+ 0,8
9.4+0,6
28,3 + 0,4
19,4 + 0,4

33,0+0,1
28.4+0,1
273+0,1
29.7+0,1
393 +0,1
24,6 +0,2
25,4+0,2
24,9+0,1
15,6 £ 0,2
14,6 £ 0.1
313402
24,5+ 02
33,6+0,1
20,1+0,1
32,6+0,1
29,1+0.2
18,8 0,2
27.6+0,2
26,3+0,2
32,9402
28,7+0,1
443 +02
23.4+0,1
84+ 0,1
19,8 +£0,1
58+0,1
4,6+0,1
32,1+0,1
37.4+0,1

continuacao da Tabela 11

1.026,1 £0,3
242,7+0,1
178,0 £ 0,6
337,9 0,2
448,14 0,2
141,94 0,1
168,1+0,1
179,0 + 0,1
124,1+0,1
106,5+ 0,1
209,8 + 0,1
178,74 0,1
353,1+0,2
182,2+0,2
548,9 0,2
218,0+ 0,1
133,2+0,1
209,7 + 0,1
199,8 + 0,1
2194 +0,1
1754+ 0,1
303,3+ 1,1
2244402
126,4+0,1
23.5+0,1
353402
243 0,1
22,6+0,1
23,9+0,1

1.605,6 + 2.9
740,6 £ 1,7
948,9 + 1,6
71,7+ 1,5
1.018,8+ 1,6
7122 + 1,6
946,2 + 1,7
917,6 + 1,5
1.198,0 + 5,9
535,0 + 1,4
8844+ 1,6
866,2 2,8
916,3+ 1,5
590,3 + 1,4
1.510,9+ 1,7
1.057,3+1,7
1.300,7 + 6,1
1.201,8+2,3
1.064,8 + 1,5
11723+ 1,8
986,0 + 1,6
1.304,6 + 1,7
482,0 + 1,4
1.898,9 + 1,6
432,04 1,9
7292 +2.4
318,9+ 1,8
36,3+0,9
117,8+ 1,0

F: Fazenda; RG: Rocha granitica; RCSA: Rocha calcio-silicatica anfibolitica; S: Solo.
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Tabela 12. Resultados da estatistica descritiva e teste de normalidade para as atividades do 22U, ?°Ra, **Th e “K.

ATIVIDADES (Bg.kg?)

RESULTADOS = - -
ESTATISTICOS 738 776 SOL2302 70 738 R(gzchA GF\;QNITICAM 23§OCHA szf\sLCIO-SI |2_3|2CATIC6\0
U Ra Th K U Ra Th K U Ra Th K
Minimo <228 9,1 33,5 298,0 4,7 <0,6 6,9 36,3 8.876,1 16.897,8 57,2
Maximo 229.8 62,1 448,1 22744 51,6 50,3 1.026,1 1.898,9 79.092,0 144.437,9 1.902,9
Amplitude 2298 53,0 4146 19764 46,9 50,3 1.019,2 1.862,6 70.2159 127.540,1 1.845,7
N°. de amostras 62 62 62 62 13 13 13 13 5 5 5
Média 40,6 26,1 157,9 874,7 24,8 20,7 171,1 806,2 39.029,1 69.430,1 485,6
Mediana 37,4 26,8 156,6 917,0 27,9 19,8 35,3 729,2 34.115,6  66.121,0 179,7
Moda 38,0 28,5 84,8 932.,5 25,4 6,3 108.8 269,1 20.578,8  38.154.,5 287,9 <47
Média geométrica 34,7 23,5 135,7 799,1 21,5 17,1 61,8 490,8 27.905,8  50.654.,8 204,7 ’
Desvio padrao 31,3 11,9 85,1 370,1 12,0 15,6 295,0 639.,8 30.849,3 53.876,1 7943
Desvio geométrico 1,8 1,6 1,8 1,6 1,9 2.3 4,1 3.4 2,7 2,6 3.8
Erro padrao 4,0 1,5 10,8 47,0 3,3 4,3 81,8 177,4 13.796,2  24.094,1 355,2
Coef. variagao (%) 77,1 45,6 53,9 42,3 48,4 75,4 172.4 79,4 79,0 77,6 163,6
Assimetria 0,31 -0,18 0,05 -0,34 -0,78 0,17 1,38 0,36 0,48 0,18 1,16
Curtose 21,9 0,3 1,3 2,0 1,1 -0,9 6,2 -1,4 2,2 -1,2 4.9

78
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A Figura 20 apresenta as médias aritméticas, consideradas no presente estudo como

: : . . 238y 226, 232 40
sendo mais representativas para as atividades especificas do U, ““Ra, ““Th e "'K nas
amostras de solo, rochas graniticas e rochas célcio-silicaticas anfiboliticas. Devido as
grandes discrepancias encontradas para os diferentes tipos de amostras, os resultados foram

expressos na escala logaritmica decimal.
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Figura 20. Média das atividades do 22U, ?*Ra, %’Th e “°K em rochas e no
solo da &rea de estudo.

De acordo com a Figura 20, as maiores atividades médias do **U e do **°Ra foram
observadas para as rochas calcio-silicaticas anfiboliticas. Esse comportamento ja era
esperado para esses dois radionuclideos, devido a anomalia descrita anteriormente. Para as
amostras de solo, o urdnio e o radio apresentaram-se, em média, com maiores
concentragdes quando comparados aos resultados encontrados nas rochas graniticas. O
valor médio calculado para o 22Th, foi obtido, em maior concentragdo nas rochas
andmalas em uranio, porém, segundo o tesde ANOVA sugerido por Vieira (2006), suas
concentragdes especificas em solo e rochas graniticas sdo praticamente iguais. No solo e
nos granitos foram encontradas as maiores atividades de YK, médias praticamente iguais,

A A 4 ~ .
enquanto que, nas rochas anémalas em urdnio o *’K ndo foi detectado (menor que

4,7 Bq.kg™).
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4.4.1 Amostras de solo

A Figura 21 mostra com mais detalhes as atividades especificas do **U, **°Ra,

232 40 - ~ .
Th e "K determinadas para as amostras de solo coletadas em toda extensdo da area de

estudo (ver também a Tabela 11).

. —eo— U-238

200
~§ 150
=3
o L ]
@ 100-]
K
_‘9 L ]
E \/\ - . e
£ 50 . 6% o J\o® /\ o 0 o
P AWt o‘./ e " .../.o\/o..o\/.o \.\./\
° ° L J / 3 \ ° ° ° o
wl®| % ® o °
04 ®e
T T T T T T T T
0 10 20 30 40 50 60 70 80 0 10 20 30 40 50 60 70 80
500 2500
Th-232
400 - 2000
"2 300 " 1500
=3
=3
(]
& 200 1000
k]
=
Z
100 500
O T T T T T T T T T T T T T T T T O
0 10 20 30 40 50 60 70 80 0 10 20 30 40 50 60 70 80

NUmero da amostra Numero da amostra

Figura 21. Atividades especificas do 22U, **Ra, %**Th e °K em solo.

De acordo com Singh et al. (1997), as concentragdes de elementos quimicos em
locais tipicamente andomalos podem variar desde o “background” até valores extremamente
elevados. Isto provavelmente explica a grande variacao dos resultados apresentados nesse
trabalho.

Conforme mostrado na Figura 22, observa-se que em solo, as atividades do 238U,
2°Ra, **Th e *’K apresentaram alguma assimetria, o que justifica uma distribuicio mais

homogénea desses radionuclideos ao longo do solo. Isso pode ser constatado com base nas
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diferencas dos valores obtidos para a média aritmética, a mediana, a moda e os célculos

dos coeficientes de assimetria (ver Tabela 12). De acordo com o teste de Kolmogorov-

Smirnov, os valores das concentragdes desses radionuclideos no solo tenderam para uma

distribuicdo de probabilidade normal. Essa figura apresenta também a curva de Gauss para

normalidade e seu ajuste, possibilitando observar assimetrias em todos os casos.
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Figura 22. Distribuicdo de frequiéncias para 22U, “*Ra, #?Th e “*K em solo da

area de estudo.

O valor da curtose para todos os radionuclideos estudados em solo apresentaram-se

superiores a 0,263 (parametro de normalidade). Desta forma, estes radionuclideos

apresentam curvas que mostram uma distribuicdo de freqiiéncias mais aberta que a normal,

ou mais achatada na sua parte superior.
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A assimetria da distribui¢dao de freqiliéncias foi analisada, mais precisamente, pelo
coeficiente de assimetria de Pearson (ver Tabela 12). Para as atividades especificas do 28y
observa-se uma assimetria moderada positiva ou a direita (CRESPO, 1985) e para os

resultados obtidos para o **

Th, verificou-se uma assimetria fraca a direita. No caso do
2°Ra e do *°K, foram observadas assimetrias moderadas a esquerda.

A Figura 23 apresenta o diagrama de caixas para **U, ***Ra, **Th ¢ “K ¢ o
comportamento do valor médio, erro padrdo, desvio padrdo e os valores extremos para
cada radionuclideo. Observando-se os desvios associados as médias, constata-se uma
maior representividade do “*°Ra, que mostra valores menos discrepantes em relacdo aos

. . , 40 ..
demais radionuclideos, enquanto que para o K observa-se menor representatividade do

valor médio com maior desvio associado.
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Figura 23. Diagrama de caixas dos radionuclideos nas amostras de solo da area

de estudo.
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As Figuras 24, 25 e 26 apresentam as distribuicoes das curvas de isoatividades
(isoradas ou isolinhas de atividades) com base nas amostras de rochas calcio-silicaticas
anfiboliticas anomalas (a) e nas amostras de solo (b) para 28y, *%Ra e *’Th,
respectivamente. A Figura 27, mostra a distribuicdo das isoatividades do *’K no solo. As
Figuras 24a, 25a e 26a, quadrantes superiores, apresentam o comportamento das atividades
especificas do U, **Ra e *Th nos afloramentos das rochas célcio-silicticas
anfiboliticas. Partindo destes afloramentos, onde as maiores concentracdes especificas
foram obtidas para o 28U e 0 2 Ra, sudeste da area de estudo, com resultados intervalares
de 70.216 Bq.kg" para o *U e de 127.540 Bq.kg"' para o “*°Ra, observa-se pelas Figuras
24b, 25b, 26b e 27 a distribuicdo desses radionuclideos no solo. Analisando essas figuras,

238 226
U e ““Ra nas amostras de solo

constata-se que, as concentragdes mais elevadas de
encontram-se em torno das rochas andmalas, sudeste dos quadrantes inferiores, com
atividades especificas maximas que chegam numa escala superior a 200 Bq.kg” de **U e
maior que 60 Bq.kg" de *°Ra. Por outro lado, as atividades obtidas para o **Th e o *K,
principalmente este ultimo, estdo distribuidas com valores bem superiores aos obtidos para
o uranio e seu descendente, como mostrado pelas Figuras 26b e 27.

A Figura 28 mostra os diagramas de dispersao para os radionuclideos analisados:
(1) 28U-2Ra, (2) 28U-22Th, (3) P8U-%K, (4) 2°Ra-22Th, (5) 2Ra-“K e (6) 2*Th-“K,
nas amostras de solo, onde foi realizado um estudo da correlacdo entre eles. Para uma
melhor visualizagdo dessas correlagdes, a Tabela 13 apresenta a estatistica descritiva que
mostra os coeficientes de correlacdo para a sequéncia estudada. Pelo valor do coeficiente
de correlacdo de Pearson (r), verifica-se até que ponto as duas varidveis (X € y) s@o
independentes ou covariantes. De acordo com os dados da Figura 28, os coeficientes de
correlacdo e os valores obtidos para p, apresentados na Tabela 13, ndo houve correlagao
significativa entre as concentragdes especificas calculadas e apresentadas nos diagramas de
dispersdo do (1) **U-**Ra (r = 0,17 ¢ p = 0,19), (2) *U-**Th (r = 0,20 e p = 0,38) ¢ (3)
PBUMK r=020¢ p = 0,12). Para os radionuclideos correlacionados nos diagramas (4)
22°Ra-**Th (r = 0,60 e p < 0,0001), (5) **°Ra-*’K (r = 0,65 ¢ p < 0,0001) e **Th-K (r =

0,52 e p <0,0001) foram identificadas correlagdes significativas.
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Figura 24. Isoradas para “®U. a: em rochas anomalas e b: em solo na &rea estudada.
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Figura 26. Isoradas para ?*Th. a: em rochas andémalas e b: em solo na area estudada.
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Figura 27. Isoradas para “°K em solo na &rea estudada.

Para certificar melhor a correlacdo dos radionuclideos estudados, foi aplicado o
teste estatistico de analise de variancia (ANOVA). Um teste F de Levene pode ser feito
para testar a hipotese nula de igualdade de variancias (VIEIRA, 2006). Um valor pequeno
para p indica que a ANOVA ndo ¢ apropriada como um método de andlise, fornecendo
evidéncias de que as variancias diferem significativamente. A andlise para a correlagdo
entre **U-"°Ra mostrou diferengas significantes entre as varidncias (F = 11,72 e p =
8,41E-4), praticamente nenhuma correlagdo observada (ver apéndice A). Para um nivel de

significancia de 95% este teste mostrou que para esses radionuclideos as médias sdo
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significativamente diferentes, constatando a hipotese testada pela analise de dispersao

apresentada na Figura 28 e Tabela 13.
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Figura 28. Correlacdo das atividades dos radionuclideos avaliados no solo
estudado.



Tabela 13. Resultados estatisticos da correlacao dos radionuclideos no so
estudo.

&9

lo da area de

RESULTADOS CORRELACAO

ESTATISTICOS ﬁu — zszRa 238y . 221 23T3U B zszRa _ BT 22?3Ra _ O 27 . OK
r 0,17 0,20 0,20 0,60 0,65 0,52
r 0,028 0,039 0,041 0,347 0,416 0,267
Desvio padrao 11,780 85,209 365,520 69,320 285,244 319,328
Valor - P 0,1932 0,3770 0,1167 < 0,0001 < 0,0001 < 0,0001
N 62 62 62 62 62 62

Para a correlagio **U-*Th (F = 103,77 ¢ p = 0); >*U-"K (F = 312,67 ¢ p = 0);

*2°Ra-#2Th (F = 146,05 e p = 0); **°Ra-"’K (F = 325,66 ¢ p = 0) ¢ Z*Th-"'K
p = 0), com n = 62, n-1 graus de liberdade, para 95% de confiabilidade, foi
que os radionuclideos em estudo ndo apresentam grau significativo de

possivel observar uma divergéncia entre a analise de varidncia e a analise

(F=22092¢
caracterizado
correlagdo. E

de dispersao

realizada pelo valor de 1, isto devido a margem de confianga de cada tipo de teste.

A Figura 29 apresenta de forma comparativa as atividades do ***U, ***Ra,

0K no solo estudado.
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Figura 29. Atividades especificas do *®U, *Ra, >**Th e “°K no solo da

area estudada.
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Comparando os valores obtidos por amostra, observa-se que 100% das amostras

.. , 40 . \ . . P
apresentaram atividades especificas para o " K superiores as dos demais radionuclideos,

232 .« . , . < A e
100% das amostras de ““Th apresentam atividades especificas superiores as do urdnio e do

r1: 2 ~ . 22
radio, 79% dos valores do ***U sdo superiores aos do *°Ra, enquanto que apenas 21% das

amostras analisadas apresentam atividades do *°Ra superiores as do **U.

4.4.2 Amostras de rochas graniticas

A Figura 30 apresenta as atividades dos radionuclideos para as amostras de rochas

graniticas. Convém observar que, para efeito de tratamento estatistico, as amostras célcio-

silicaticas anfiboliticas andmalas em uranio foram tratadas isoladamente.
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Considerando a estatistica descritiva relacionada as médias aritméticas, medianas e

modas, e a distribui¢do de frequéncias da Figura 31, o ***

U ¢ o unico radionuclideo que
apresenta uma distribui¢do mais homogénea para as amostras de rochas estudadas. O **°Ra,
22Th e 0 *K apresentam uma distribuicio mais heterogénea para essas rochas. Os valores
das curtoses para o 28U e *’Th foram superiores ao valor de normalidade, 0,263,
caracterizando curvas de frequéncias mais abertas que a normal. No caso do “°Ra e *K,

foi caracterizada a formagdo de curvas de frequéncias mais fechadas que a normal, ou mais

agudas em sua parte superior.
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Figura 31. Distribuicdo de frequéncias para ***U, **Ra, #**Th e K nas rochas
graniticas estudadas.
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Os valores dos coeficientes de assimetrias de Pearson para as atividades dos
radionuclideos nas rochas graniticas, indicam que para o **U ocorre assimetria moderada a
esquerda, As = -0,78. O ***Ra ¢ o “°K apresentaram assimetrias moderadas com desvio
para a direita (As = 0,17 e 0,36 respectivamente), enquanto que para o >°Th a assimetria
foi forte a direita, As = 1,38.

De acordo com o teste de Kolmogorov-Smirnov, os valores das concentragdes de
38U nas amostras de rochas graniticas tenderam para uma distribuigio de probabilidade
normal. A aplicagdo desse teste aos valores das concentracdes de *°Ra , **Th ¢ *’K nas
amostras de rochas analisadas, ndo evidenciou tendéncia para a distribuicdo de
probabilidade normal tdo acentuada quanto para o uranio.

De acordo com a distribuicdo qui-quadrado, os valores para as atividades calculadas
de todos os radionuclideos estudados nas rochas diferem significativamente ao longo da
area de estudo, evidenciando grandes divergéncias nas amplitudes dos resultados obtidos
para esses radionuclideos.

A Figura 32 apresenta o diagrama de caixas para 2**U, *°Ra, ***Th ¢ **K nas rochas
graniticas. Neste caso, a maior representividade do valor médio foi obtida para o >**U, ou
seja, valores menos dispersos, enquanto que o >°Th e o *’K, principalmente este Gltimo,
apresentaram uma maior dispersdo dos dados em torno do valor médio.

Na Figura 33 pode-se evidenciar a correlacdo dos radionuclideos nessas rochas
pelos diagramas de dispersdo apresentados para (1) **U-**Ra; (2) 2*U-"?Th; (3) Z*U-*K
(4) *°Ra-"’Th; (5) ?°Ra-*K e (6) ***Th-"’K), ¢ a Tabela 14 apresenta os resultados

estatisticos que mostram as correlacdes com base nos valores de r e p.

Tabela 14. Resultados estatisticos da correlacdo dos radionuclideos em rochas
graniticas da area de estudo.

RESULTADOS CORRELACAO

ESTATISTICOS ~ (. 2Rz 20U .- 2Th _ 2U-" K 2Ra-2Th 2*Ra. “K 2T] - PR
r 0,54 0,76 0,51 0,31 0,23 0,60
r 0,29 0,58 0,26 0,10 0,051 0,35
Desvio padrao 13,70 199,36 576,74 292,59 650,96 536,80
Valor - P 0,05712 0,00244 0,07837 0,29713 0,45836 0,03176

N 13 13 13 13 13 13
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Pelos resultados obtidos para os coeficientes de correlacdo de Pearson e os valores
de p, houve algum grau significativo de correlagdo para a relagdo (1) >**U-**Ra; (2) ***U-

B2Th; (3) 28U-*K e (6) **Th-*’K. O uso do coeficiente de determinacdo na avaliacdo da

238U_232

maior correlagdo, que foi obtida para (2) Th, mostra que para um coeficiente de

determinagao, rz, proximo de 0,60, numa propor¢ao de aproximadamente 60%, as

238

variagdes nas concentragdes de “"U nas rochas graniticas podem ser explicadas pelas

232

variagoOes existentes nas atividades de “"“Th nessas mesmas rochas, sendo os 40% restantes,

decorrentes de causas aleatorias.
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Figura 32. Diagrama de caixas dos radionuclideos nas amostras de rocha da
area de estudo.

O teste ANOVA aplicado para as amostras de rochas graniticas mostrou que nao
existe diferenca significativa entre as médias do (1) >**U-"*Ra (F = 0,55 ¢ p = 0,46); (2)
8U-22Th (F = 3,19 e p = 0,09); (4) ***Ra->*Th (F = 3,34 ¢ p = 0,08) com 95% de

confiabilidade, para n = 13 com n-1 graus de liberdade, mostrando que esses



K-40

K-40
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radionuclideos apresentam grau significativo de correlagdo. As médias foram consideradas
diferentes para as avaliacdes do (3) UK (F = 19,34, p = 1,89E-4); (5) 226Rat_40K (F =
19,59 ¢ p = 1,79E-4) e (6) Z*Th-"’K (F = 10,57 e p = 0,0034).
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Figura 33. Correlacédo das atividades dos radionuclideos em rochas graniticas da
area de estudo.
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Na Figura 34 ¢ mostrada a comparagio entre as atividades do **°U, **°Ra, **’Th e
YK para as amostras das rochas graniticas. As atividades especificas mais elevadas foram

obtidas para o YK e o #’Th. Para o U e o **°Ra os valores sio estatisticamente

semelhantes.
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Figura 34. Atividades dos radionuclideos para as amostras de rochas
graniticas analisadas.

4.4.3 Amostras de rochas célcio-silicaticas anfiboliticas

A Figura 35 mostra a distribuicdo das atividades dos radionuclideos >**U, ***Ra e
22Th nos afloramentos das rochas calcio-silicaticas anfiboliticas das fazendas, F1 e F2,
com grande variabilidade nos valores das concentra¢des especificas desses radionuclideos
e com comportamento similar na distribui¢do do ***U e do **°Ra.

Os diferentes valores calculados para as medidas de tendéncia: médias aritméticas,
medianas e modas (ver Tabela 12) sugerem uma distribuigio heterogénea do ***U, **°Ra e
2Th nas rochas andmalas estudadas (Figura 36). O *’K, com a metodologia de analise

utilizada, ndo foi determinado nesse tipo de rocha. As atividades especificas ficaram
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abaixo do limite de deteccdo, 4,7 Bq.kg'. Observa-se pelas curtoses apresentadas para o
28U eo 226Ra, CT < 0,263, curvas leptoctsticas e para o 2Th a curva ¢ identificada como

sendo uma curva platicurtica, pois CT > 0,263.
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Figura 35. Atividades especificas do ***U, ?**Ra e **’Th nos
afloramentos de rochas calcio-silicaticas anfiboliticas
estudados.



97

A Figura 37 apresenta os diagramas de caixas *°U, *°Ra e ***Th obtidos nas
amostras de rochas andmalas. Neste caso, as maiores representividades dos valores médios,
quando comparadas aos resultados individuais, foram obtidas para o >**U e **°Ra. A Figura
38 apresenta a correlacio das atividades especificas do (1) Z*U-**°Ra, (2) Z*U-**Th ¢ (3)
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radionuclideos nas amostras de rochas
andmalas da area de estudo.
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De acordo com a Figura 38, os coeficientes de correlagdo de Pearson e os valores
de p apresentados na Tabela 15, houve excelente correlagdo entre (1) 28U-%Ra (r=10,99 ¢
valor-p = 6,5E-4), com um coeficiente de determinacdo igual a 0,98. Isto significa que
numa propor¢do de aproximadamente 98%, as variacdes nas atividades especificas do
*2°Ra nesse tipo de rocha, podem ser explicadas pelas variacdes existentes nas atividades
do 238U, sendo os 2% restantes, decorrentes das causas aleatérias, ou seja, quase todo o

226 . . . . 238
Ra existente nessa rocha foi oriundo do decaimento do <°°U.

Tabela 15. Estatistica para correlagdo dos radionuclideos nos
afloramentos de rochas calcio-silicaticas anfiboliticas das
fazendas F1 e F2.

RESULTADOS CORRELACAO
ESTATISTICOS  “®U-**Ra___ *®U-“*Th _ **Ra-"*Th
r 0,99 0,72 0,78

i 0,98673286  0,52116856  0,60518518
Desvio padrao 7.165,63085 634,69094 576,32531
Valor - P 6,51167E-4 0,1685 0,12135
N 5 5 5

Para a correlagio (2) Z**U-***Th, verificou-se correlagdo significativa (r = 0,72).
Neste caso, o coeficiente de determinacio r* foi de aproximadamente 0,52, mostrando que
numa propor¢io de aproximadamente 52%, as variagdes das concentragdes de *°U nas
rochas calcio-silicaticas anfiboliticas podem ser explicadas pelas variagdes existentes nas
atividades do 232Th, sendo os 48% restantes, decorrentes das causas aleatorias. Isto sugere
a existéncia de competigdo de mobilidade do **U e do ***Th nas estruturas cristalinas das
rochas andmalas.

Na correlagdo (3) *°Ra->**Th, houve também uma significancia (r = 0,78). Neste
caso, o coeficiente de determinacao foi de aproximadamente 0,61, mostrando que, numa

226
Ra nas rochas

propor¢ao em torno de 61%, as variagdes nas atividades especificas do
andmalas podem ser explicadas pela variagdes existentes nas atividades do **Th, sendo
39% decorrentes das causas aleatorias. Tal como ocorreu na correlagio (2) **U->*Th, o
valor de r* obtido para (3) *°Ra->**Th, sugere também, a ocorréncia de competicdo entre o

226 232 T -
Ra e ““Th nas estruturas cristalinas desse tipo de rocha.
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Convém observar que os coeficientes de assimetrias de Pearson apresentados na
Tabela 12, mostraram que para o ~°U e o “*°Ra as assimetrias sio moderadas a direita (As
=0,48 ¢ 0,18, respectivamente) e para o 22Th a assimetria é forte a direita (As=1,16).

2 . ’ . ,q - qe gy
Os valores do ¢, para os radionuclideos analisados nas rochas calcio-silicaticas

anfiboliticas foram muito superiores ao valor critico 7 s, com 95% de confianga para n-1

graus de liberdade. De acordo com esta distribui¢do, as atividades de todos os
radionuclideos diferem significativamente ao longo da area.

Um teste mais sensivel as variagdes das médias (ANOVA) aplicado para os valores
correlacionados na Figura 38, mostrou-se bastante significativos na analise de correlagdo
do #*U-"Ra (F = 1,20 ¢ p = 0,31) para os afloramentos em calcio-silicaticas anfiboliticas.
Considerando as correlagio para >**U->>Th (F = 7,80 ¢ p = 0,02) ¢ **°Ra->*Th (F= 8,19 ¢
p = 0,02) as médias sdo significativamente diferentes, o que constata que existe uma menor
correlagdo entre esses radionuclideos nas rochas anomalas.

A Figura 39 apresenta a comparacio entre as atividades do ***U, **°Ra e ***Th
determinados nos aflormentos de rochas calcio-silicaticas anfiboliticas das fazendas F1 e

F2.
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Figura 39. Atividades dos radionuclideos para as amostras de rochas
andmalas da &rea de estudo.
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Para todas as amostras, o “°Ra apresentou-se com atividades especificas superiores

238 232

N . . N 40 .
as do “"U e este com atividades superiores as do “°“Th. Para o "'K, os valores mantiveram-

se abaixo do limite de detecgao.

4.5 Teores dos radionuclideos

Com auxilio da Equagdo 19 foram calculados os teores dos radionuclideos de
interesse. A Tabela 16 apresenta a identificacdo das amostras e os teores do 238U, 226Ra,
22Th e 40K, em solo e rochas, e a Tabela 17 os resultados estatisticos obtidos. Para as
amostras de solo, foram encontrados teores menores que o LD a 18,4 mg.kg” de 2**U; 0,1 a
1,7 ng.kg™" de **Ra; 8,6 a 109,4 mg.kg" de *’Th e 1,2 a 8,8 mgkg" de *’K. Nas rochas
graniticas, os teores do 238U, 226Ra, 22Th e *K variaram respectivamente de 0,4 a 4,1
mg.kg™; menor que LD a 1,4 ngkg™'; 1,7 a 254,6 mgkg" ¢ 0,2 a 7,3 mg.kg". Os maiores
teores foram observados nas rochas calcio-silicaticas anfiboliticas, variarando de 712,4 a
6.347,7 mg.kg" de 2*U; 460 a 3.900 ngkg' de **°Ra; 14,1 a 468,0 mg.kg' de **Th e
nenhum valor foi observado para o “°K.

As Figuras 40, 41 e 42 apresentam os teores de 238U, 232Th, YK eo 226Ra, nas
amostras de solo, rochas graniticas e rochas calcio-silicaticas anfiboliticas anomalas em
uranio, respectivamente.

Os valores estao na escala logaritmica decimal, para uma melhor visualizagdao dos
resultados, em funcdo das diferentes amplitudes obtidas. Para as amostras de solo (Figura
40) os maiores teores foram do **Th e os menores do “**Ra. Os teores do ***U e do *K,
estdo mais correlacionados. Para as amostras de rochas graniticas (Figura 41), o
comportamento dos teores foi semelhante aos das amostras de solo. Nas rochas andmalas
em uranio, como era esperado, os teores de 281 ¢ #*%Ra foram superiores aos do 23 2Th, eo
YK estda ausente neste tipo de rocha (menor que o LD). Essas conclusdes foram

evidenciadas nos célculos das atividades especificas (Tabelas 11 e 12).
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Tabela 16. Teores dos radionuclideos nas amostras de solo e rochas.

CONCENTRACAO
AMOSTRA =573 (mg.kg?) Th-232 (mg.kg") K-40 (mg.kg’) Ra-226 (ng.kg™)

F1 920,8 442 <LD 570,0
F1 712,4 14,1 <LD 460,0
F1 6.347,7 468,0 <LD 3.900,0
F2 4.943,0 23,4 <LD 2.700,0
F2 2.738,0 47,5 <LD 1.800,0
01 2,5 12,7 5,10 0,15
02 2.4 8,0 0,4 1,4
03 1,3 9,8 1,2 0,33
04 1,2 11,2 1,4 0,27
05 1,9 20,6 1,5 0,41
06 0,5 18,8 1,9 0,33
07 1,5 17,2 1,5 0,33
08 9,4 21,6 2.4 0,28
09 <LD 15,4 2,9 0,11
10 18,4 19,2 2,3 0,41
11 1,6 20,1 1,6 0,38
12 1,0 21,9 3,6 0,45
13 5.4 83,4 5,4 0,93
14 3,7 65,6 6,3 0,83
15 2,7 16,2 2,7 0,42
16 6,6 47,5 8,8 1,7
17 0,4 1,7 1,3 <LD
18 1,9 8,6 2,1 0,27
19 2,0 27,6 2,9 1,2
20 66,9 38,0 2,7 130
21 3,5 37,2 5,1 0,56
22 1,3 12,5 1,6 0,37
23 1,3 11,7 1,2 0,37
24 3,1 32,5 2.2 0,74
25 2,3 21,9 1,8 0,48
26 2,1 27,1 1,9 0,94
27 1,2 15,0 3,7 0,40
28 3,7 40,5 4,2 1,3
29 4,5 46,9 42 1,5
30 4,7 46,9 4,9 1,3
31 42 36,5 6,1 1,2
32 2,7 18,6 4,0 0,36
33 3,1 24,7 2,5 0,55
34 0,9 23,2 3,3 0,42
35 3,6 41,1 42 0,79
36 3,5 34,6 4,6 0,95

continuagdo na proxima pagina
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38
39
40
41
42
43
44
45
46
47
48
49
50
51
52
53
54
55
56
57
58
59
60
61
62
63
64
65
66
67
68
69
70
71
72
73
74
75
76

2,6
2,0
6,5
2,4
2,9
2,4
3,5
4,7
3,1
3,8
4,1
4,1
1,5
2,0
3,1
2,9
2,7
3,1
4.6
2,6
1,9
3,6
2,2
3,2
4.4
2,7
3,9
2,4
42
43
3,2
2,6
3,9
2,0
1,6
1,3
1,5
0,8
2,3
1,6

54,0
58,1
24,0
28,8
42,1
43,0
25,7
45,6
50,1
54,1
50,0
254,6
59,8
69,5
82,0
109,4
34,9
41,3
44,2
30,3
26,2
52,3
44,7
86,8
44,5
135,0
53,7
33,1
51,5
49,1
53,7
42,5
74,6
55,0
3,9
5,7
8,4
6,0
5,8
5,9

4,0
44
1,8
2,3
4.4
3,0
2,2
3,6
3,7
42
4,5
6,2
2,9
3,7
2,8
3,9
2,8
3,7
3,5
4.6
2,1
3,4
3,4
3,5
2,3
5,8
4,1
5,0
4.6
4,1
4,5
3,8
5,0
1,9
7.3
1,7
2,8
1,2
0,2
0,5
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continuacao da Tabela 16

0,91
0,86
0,44
0,93
0,72
0,54
1,2
0,77
0,83
0,83
0,85
0,92
0,79
0,73
0,81
1,0
0,66
0,72
0,70
0,43
0,40
0,86
0,68
0,92
0,56
0,89
0,81
0,53
0,77
0,74
0,86
0,78
1,3
0,65
0,24
0,53
0,16
0,13
0,89
1,0




Tabela 17. Resultados da estatistica descritiva e teste de normalidade para os teores do 22U, *Ra, %**Th e “°K na 4rea de estudo.

TEORES
;ETSAUT%%DC%SS ____solo ROCHA GRANITICA ROCHA CALCIO-SILICATICA
U Ra Th 40K 238U 226Ra 232Th 40K 238U 226Ra 232Th 40K
Minimo LD 01 386 12 04 <LD 17 0.2 T12.4 260.0 4.1
Maximo 184 17 1094 88 41 14 2546 73 63477 39000  468.0
Amplitude 184 1.6 1008 7.6 37 14 2509 71 56353 34400 4539
N°. de amostras 62 62 62 62 13 13 13 13 5 5 5
Média 33 07 393 34 20 06 402 3.0 31324 18860 1194
Mediana 30 07 388 35 22 05 8.0 28 27380 18000 442
Moda 30 08 209 36 20 02 268 10 L6SL6 L0408 708 _
Média geométrica 2.8 0.6 337 3.1 18 05 130 20 22397 13781 504
Desvio padrio 25 03 212 14 10 04 738 24 24759 14570 1954
Desvio geométrico 1,8 1,7 1,8 1,6 1,8 23 4,2 3,2 2,7 2,6 3,8
Erro padrio 03 004 27 02 03 01 205 0.7 11072 6516 87.4
Coef variagio (%) 769 460 539 423 476 751 1836 788 79,0 772 163.6
Assimetria 39 07 09 09 042 04 25 0.4 0.39 0.48 221
Curtose 208 04 10 20 09 -08 63 14 22 13 4.9

Terores expressos em mg.kg ™' para o 2*U, *Th e *’K, e em ng.kg "' para o “°Ra. LD ¢é o limite de detecgio.
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Figura 42. Teores do 28U, **Th, K e **°Ra nos afloramentos
de rochas célcio-silicaticas anfiboliticas das fazendas F1 e F2.

4.6 Estudos geoquimicos do U, *Ra, #’Th e K

A mobilidade do 238U, 226Ra, B2Th ¢ do “°K no meio ambiente é diferenciada e
depende essencialmente das condigdes fisicas e/ou quimicas existentes. O urdnio ¢
facilmente oxidado em solucdo aquosa, o que permite caracteriza-lo com maior
mobilidade. Em rochas acidas, as concentragcdes do urdnio podem chegar a valores 100
vezes superiores aos observados em outras rochas (EISENBUD; GESELL, 1997). O tério ¢
praticamente insoliivel, principalmente se o meio apresenta concentracdes de matéria
organica e sulfatos, sendo bem menos mével que o U e 0 K (DIMOVA et al., 2003).

Em regides de clima seco com curtos periodos de clima umido, o pH do solo pode
variar de 7 a valores maiores que 7, € os ions de urdnio predominantes no periodo de um
ano serdo UO,(OH);", UO,(OH)" e UO,>". A mobilidade do UO,*" em meio acido é muito
elevada. Convém observar que o excesso de ions carbonatos reduz muito a mobilidade do

uranio (CARDOSO, 1978; MCKEE et al., 1987).
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A Figura 43 mostra a variacdo do pH nas amostras de rochas e solo. Para as

amostras de rochas, o pH variou de 6,7 a 9,5, com média de 8,3 £ 0,7. No caso das

amostras de solo, o pH variou de 4,8 a 8,7, com média de 7,2 £ 0,8, com maior variagao

para o solo.

10+

—e— Rocha
°
/
/
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L
-® /o |
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Amostra

Figura 43. Medidas de pH nas amostras de solo e rochas da area estudada.

A Figura 44 apresenta a atividade (log A) em fungdo da variacdo do pH para as

amostras, de um modo geral. Nao existem evidéncias de correlacdo direta entre as

atividades encontradas e o pH associado aos elementos das séries do U e do Th, assim

como do K.

Segundo Anjos et al. (2005), as abundancias de tério e uranio aumentam

normalmente das rochas bésicas para as acidas. A maioria das ocorréncias radioativas em

rochas ¢ encontrada em granitos e ¢ associada a presenca de pegmatitos. Segundo esses

autores, a razdo torio-urdnio (Th/U) tem sido utilizada como indicacdo de condigdes

oxidantes e redutoras: valores Th/U menores que 2 sugerem que o uranio esta disposto na
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forma concentrada (em abundancia quando comparado ao torio). Em condi¢des redutoras,
valores de Th/U maior que 7 indicam uma remoc¢do de uradnio, possivelmente em

decorréncia da lixiviagdo.

10+
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8‘- ... ° N :. 'Y o ... -.- "l
1 ° ocd® & "o o
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T 7‘: o of (L) ]
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Atividade especifica (Bq.kg'l)

Figura 44. Variagdo da atividade especifica do 2®U, %*Th e K em
funcéo do pH nas amostras de solo e rochas estudadas.

A Figura 45 apresenta o diagrama da razdo Th/U para as amostras de solo, e a
estimativa da disponibilidade do uranio em fung¢do das atividades gamas dos elementos das
séries do 2*Th e do **®U. Neste caso, a razdo variou de 0,3 a 13,4, com média de 4,6. A
maior fragio de **U no solo encontra-se fixo (aproximadamente 80,3%), com baixa
mobilidade; a menor fracdo, concentrada (6,6%) e uma fracdo intermediaria lixiviada
(13,1%).

Andlises mineralogicas realizadas em rochas calcio-silicaticas anfiboliticas,
permitiram identificar a presenc¢a de maguemita (Fe,O3) e de 6xidos de uranio, entre eles o

UO,, UO; e 0 U305 (SANTOS JUNIOR et al., 2005).
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Figura 45. Diagrama da razéo Th/U no solo estudado.

—+ . . .
Segundo Mckee et al. (1987), o U®", em ambientes oxidantes, encontra-se associado
r /4 : 3+ r 44+ 5 -~
ao ion férrico, Fe’", enquanto que o ion U™ é encontrado nas mesmas condi¢des em que o
ferro ¢ reduzido (ion ferroso). Podem ocorrer situagcdes em que o ion ferroso reduz o ion
uranila (MCKEE et al., 1987). Ambientes redutores, com pH acima de 4,5, promovem a
.. - A . 24 . . .

precipitagdo do uranio. O UO,"" é um forte oxidante e por isso deriva-se frequentemente a
A . . .. . . . ~ + +

ocorréncia conjunta de uraninita e hematita (Fe,Os), devido a oxida¢do do Fe®" para Fe’

~ . 2+
ao passar por uma solucdo aquosa rica em UO," .

4.7 Avaliacdo da dose de radiacdo gama natural

Com base nas atividades especificas obtidas experimentalmente e usando a
Equacao 20, foi possivel calcular a taxa de dose absorvida devido a radiagdo gama natural,
ao ar livre a 1 m da superficie. Do ponto de vista da radioecologia, considera-se como

forma de representar os limites anuais permissiveis, o calculo da taxa de dose equivalente
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efetiva a nivel ambiental, calculada pela Equagdo 21, considerando a influéncia das séries
%0 e do ***Th acompanhadas do *’K.

A Tabela 18 apresenta a estimativa das taxas de doses ambientais, tendo como
referéncia os calculos das taxas de doses absorvidas e equivalentes efetivas e o radio
equivalente. Na Tabela 19 ¢ apresentada a estatistica descritiva para os resultados obtidos
nessas estimativas. Conforme apresentado nessa tltima tabela, as taxas de doses absorvidas
e equivalentes efetivas, assim como o radio equivalente, variaram respectivamente de 46,4
a 4903 nGy.h', 56,8 a 601,8 pSv.a' e 91,1 a 4.978,6 Bqkg' para o solo; 21,1 a
779,4 nGy.h', 26,0 a 956,6 pSv.a” ¢ 36,3 a 1.624,0 Bq.kg" para as rochas graniticas e de
3.854,8 2 35.276,9 nGy.h™"', 4.730,8 a 43.293,2 uSv.a” ¢ 16.979,6 a 147.159,0 Bq.kg" para
as rochas calcio-silicaticas anfiboliticas. As diferengas entre os valores médios (média
aritmética, mediana, moda e média geométrica), sdo nitidas e observados, principalmente
para as rochas calcio-silicaticas anfiboliticas.

A Figura 46 apresenta a influéncia das taxas de doses de radiacdo gama natural
equivalentes efetivas devido as séries do >**U e do ***Th, acompanhadas do potassio-40,
considerando as amostras de solo, rochas graniticas e as rochas célcio-silicaticas
anfiboliticas anomalas em uranio, localizadas nos afloramentos das das fazendas F1 e F2.

No solo, a maior contribui¢do para as doses foram proporcionadas pela série do
22Th (49,9%), seguida pelo YK (35,7%), e com uma menor influéncia do Z*U (14,4%).

232 ’ .
Th também se mostrou maior, com 76,2%,

Para as rochas graniticas, a influéncia do
inclusive superior as amostras de solo, enquanto que para o “’K (12,3%) e o >*U (11,5%)
as contribuigdes apresentaram-se bem prdximas, estatisticamente iguais. Nas areas
andmalas, rochas do tipo célcio-silicaticas anfiboliticas, a maior contribui¢do para a taxa de
dose gama natural equivalente efetiva anual foi devida aos radionuclideos da série do ***U

(97,9%) com uma pequena influéncia da série do **Th (2,1%). As medidas realizadas para

o *K apresentaram-se abaixo do LD, sendo desconsideradas para efeito dos célculos.



Tabela 18. Estimativa da taxa de dose ambiental pelo calculo das taxas de doses abrorvida e equivalente e o radio equivalente.

AMOSTRA TAXA DOSE ABSORVIDA (nGy.h?) TAXA D. EQUIVALENTE EFETIVA (uSv.a’) Raeq
U238 Th-232  K-40 TOTAL U238 Th-232 K40 TOTAL Bq.kg™

49332 1197 <LD 5.052.9 6.0542 1469  <LD 6.201.1 21.180.1+3.8
Fl 38167 381  <LD 3.854.8 46840 468 <LD 4.730.8 16.979.6 + 2,1

340096 12673 <LD 35.276,9 417379 15553  <LD 432932 147.159,0 + 75,1
F2 264834 635  <LD 26.551,9 325015 77.9 <LD 32.579.4 98.906.8 + 2.5

146697 1285  <LD 14.798,2 180033 1577  <LD 18.161.,0 66.396,8 + 2.6
01 13,3 345 558 103,6 16,3 423 68 4 127.0 181.5 + 0.4
02 12,7 21,7 4.4 38.8 15.5 26.6 53 47,4 1033 0.3
03 7.2 2.6 126 46.4 8.8 32.6 15.4 56,8 91,1 +03
04 6.7 303 156 52.6 8.2 37.1 19.1 64,4 103.3+0,3
05 10,0 559 16,7 82.6 123 68.6 20.5 101.4 165.0 +0.3
06 2,9 509 203 74.1 3.6 62.5 24.9 91,0 158.1 +0.3
07 7.9 46,6 16,0 70.5 9.6 57.2 19,7 86.5 1423404
08 50.6 585 262 1353 62.1 718 3.1 166,0 183,64 0.4
09 <LD 416 321 73,7 <LD 51,0 39.4 90.4 1613+ 0.4
10 98.8 519 254 1761 1213 63.7 312 2162 173.1 £ 0,6
11 8.7 544 175 80.6 10,7 66.8 215 99,0 163,1 + 0,6
12 5.5 503 39,0 103.8 6.7 72,7 47.8 127.2 2152+0.6
13 28,7 2258 59,1 313.6 35,2 277.1 72.6 384.9 6260+ 0.6
14 19,8 1778 68,7 266.3 243 2182 843 326.8 5393 40,5
15 14,5 438 299 88,2 17.8 53.7 36,7 108,2 165,6 + 1,0
16 35,2 1285 96,0 259.7 432 1578 117.8 3188 5149405
17 2.0 4.6 14,5 21,1 2.5 5.7 17.8 26,0 363402
8 10,0 233 234 56.7 123 28.6 28.7 69,6 99,6+ 0,5
19 10,8 748 317 1173 13,2 91,7 38,9 143.,8 262.4 + 0.4
20 358.1 1028 295 490.3 439.5 126.1 36.2 601.8 4978.6+ 18
21 18,6 100,7 552 174,5 22.8 123.,6 67.7 2141 3362+ 1.9
2 7.0 338 171 57.9 8.6 415 21,0 71,1 1156 0.5

continuagdo na proxima pagina
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23
24
25
26
27
28
29
30
31
32
33
34
35
36
37
38
39
40
41
42
43
44
45
46
47
48
49
50
51

7,1
16,6
12,5
11,1
6,5
19,8
23,9
25,2
22,5
14,3
16,7
4,9
19,5
18,8
13,8
10,7
35,0
12,6
15,3
13,0
19,0
24,9
16,7
20,3
22,1
22,2
7.8
10,7
16,6

31,7
88,0
59,4
73,3
40,7
109,6
127,1
127,0
98,7
50,3
67,0
62,8
111,3
93,7
146,3
157 4
64,9
78,1
113,9
116,5
69,5
123,5
135,6
146,4
135,4
689,4
161,8
188,2
2219

13,6
24,4
19,8
21,1
40,7
46,1
454
53,1
66,5
43,6
27,1
36,1
46,2
50,1
43,6
47,7
19,5
24,7
47,5
32,7
23,9
38,8
40,8
45,6
49,5
67,8
31,3
40,0
30,0

52,4

129,0
91,7

105,5
87,9

175,5
196,4
205,3
187,7
108,2
110,8
103,8
177,0
162,6
203,7
215,8
119,4
115,4
176,7
162,2
112,4
187,2
193,1
2123
207,0
779,4
200,9
2389
268,5

8,7
20,3
15,4
13,6

8,0
24,3
29,4
30,9
27,6
17,5
20,5

6,0
23,9
23,1
16,9
13,2
43,0
15,5
18,8
16,0
23,3
30,6
20,5
24,9
27,1
27,3

9,6
13,2
20,4

38,9

108,0
72,9

90,0

49,9

134,5
156,0
155,8
121,1
61,7

82,2

77,1

136,6
115,0
179,5
193,1
79,6

95,8

139,7
143,0
85,2

151,5
166,4
179,7
166,2
846,1
198,6
231,0
272,4

16,6
30,0
243
25,9
50,0
56,5
55,7
65,2
81,6
53,5
33,3
44,3
56,7
61,5
53,6
58,5
23,9
30,3
58,3
40,1
29,3
47,6
50,1
56,0
60,1
83,2
38,4
49,1
36,9

64,2
158,3
112,6
129,5
107,9
215,3
241,1
251,9
230,3
132,7
136,0
127,4
217,2
199,6
250,0
264,8
146,5
141,6
216,8
199,1
137,8
229,7
237,0
260,6
2534
956,6
246,6
2933
329,7

continuacao da Tabela 18

105,5+0,5
2624104
178,7+0,5
230,0+0,5
176,2£0,8
363,7+0,5
411,1£0,5
420,5£0,6
373,7+0,7
194,8 £ 0,7
215,0+0,5
214,2 £ 0,6
355,6 £0,7
321,2+0,7
421,5+0,5
452,8 £0,5
193,7+0,4
2444 +£0,3
351,1£0,5
328,6 £0,5
235,6 £0,3
359,1£0,5
397,41 0,5
425,0+0,5
412,8 £0,5
1.624,0 £0,8
432,5+0,5
354,9 £ 0,4
567,7t1,1

continuagdo na proxima pagina
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continuacao da Tabela 18

52 15,6 2963 43,0 354,9 19,1 363,4 52,8 4353 758,5 0,5
53 14,1 94,6 30,1 138,8 17,4 116,1 36,9 170,4 282,4+0,5
54 16,6 11,7 39,9 168,2 20,4 137,1 49,0 206,5 338,6+0,5
55 24,7 1196 387 183,0 30,3 146,8 47,5 224.,6 351,54 0,5
56 14,0 82,0 50,6 146,6 17,2 100,7 62,0 179,9 2853 40,8
57 10,1 70,9 22,6 103,6 12,4 87,1 27,7 127,2 208,1 + 0,4
58 19,2 41,6 373 198,1 23,6 173,8 45,8 2432 399,44 0,5
59 12,0 1209 36,6 169,5 14,7 148.,4 44.9 208,0 346,7 0,6
60 17,0 2352 387 290,9 20,9 288.,6 47,5 357,0 609,1 % 0,5
61 23,4 120,4 249 168,7 28,7 147,8 30,6 207,1 326,1 + 0,5
62 14,2 3656 63,8 443.,6 17,4 448,7 78,3 5444 933,9+0,5
63 20,6 1454 446 210,6 25,3 178,4 54,8 258.5 4223 40,5
64 12,7 89,6 54,9 157,2 15,5 110,0 67,4 192,9 309,4 + 0,9
65 22,6 139,5 50,7 212,8 27,7 171,2 62,2 261,1 420,0 £ 0,6
66 22,9 132,8 449 200,6 28,1 163,0 55,2 2463 394,0 + 0,5
67 16,9 1453 49,5 211,7 20,8 178,3 60,7 259,8 436,9 + 0,5
68 14,2 1151 41,6 170,9 17,4 141,3 51,1 209,8 3554 + 0,4
69 21,0 202,0 55,1 278,1 258 247.9 67,6 3413 5785+ 1,5
70 10,5 149,0 20,3 179,8 12,9 182,9 25,0 220,8 381,44 0,6
71 8,5 83,7 80,1 172,3 10,5 102,7 98,3 211,5 3354+ 0,4
72 7,0 15,3 18,2 40,5 8,6 18,8 22,4 49,8 86,7 + 0,4
73 8,1 22,6 30,8 61,5 10,0 27,8 37,8 75,6 112,4 £0,6
74 4,1 16,3 13,5 33,9 5,0 20,0 16,5 41,5 63,9 0,4
75 12,2 15,7 1,5 29,4 15,0 19,2 1,9 36,1 67,2403
76 8,4 16,0 5,0 29,4 10,3 19,6 6,1 36,0 80,6 +0,3

Ra.y: Radio equivalente.

113



Tabela 19. Resultados da estatistica descritiva e do teste de normalidade para os as taxas de doses do *®U, ??°Ra, %°Th e “°K nas amostras.

ESULTADOS SOLO ROCHAS GRANITAS ROCHAS CALCIO-SILICATICAS
ESTATISTICOS D (nGy.h?') H (usval) Rawg(Bakg) DnGyh?) H(usval) Rag(Bakg) DnGyh?) H(psva?) Rax(Bakg?)
Minimo 46,4 56,8 91,1 21,1 26,0 36,3 3.854,8 4.730,8 16.979,6
Méximo 490,3 601,8 4.978,6 7794 956,6 1.624,0 35.276,9 43.2932 147.159,0
Amplitude 443,9 5450 4.887,5 7583 930,6 1.587,7 31.422,1 38.562,4 130.179,4
N°. de amostras 63 63 63 13 13 13 5 5 5
Média 166,0 203,7 393,1 159,2 1954 3275 17.106,9 20.993,1 70.124,5
Mediana 170,9 2098 336,2 61,5 75,6 12,4 14.7982 18.161,0 66.396,8
Moda 12,5 138,0 2216 94,1 115,5 182,6 8.977,7 11.017.8 38.566,2
Média geométrica 147,4 180,9 297,9 83,2 102,1 172,0 12.197,4 14.968,6 51.074,4
Desvio padrio 80,8 99,2 76,2 219,0 2688 4573 13.652,9 16.754,3 54.764,4
Desvio geométrico 1,7 1,7 1,8 3,1 3,1 3,0 2,7 2,7 2,6
Erro padrio 10,2 12,5 76,2 60,8 74,6 126,8 7.492,7 244914
Coef. variagio (%) 48,7 48,7 153,8 137,6 137,6 139,6 79,8 79,8 78,1
Assimetria 1,2 1,2 72 2,3 2,3 2,4 0,4 0,4 0,5

D : Taxa de dose absorvida; H : Taxa de dose equivalente efetiva; Racg:

Radio equivalente.
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Figura 46. Contribuicdo das séries do 2**U e do ??Th acompanhadas do “K
para a taxa de dose equivalente efetiva.

Contribuicdo da H (%)

Solo Rochas Rochas anbmalas

O solo localizado sobre a ocorréncia do afloramento F2 apresentou os maiores
valores, quando comparado as outras amostras de solo, com uma taxa de dose de
439,5 uSv.a para os descendentes gama do ***U; 126,1 pSv.a™ para série do >**Th e 36,2
uSv.a’ para o *K, proporcionando uma taxa de dose total de aproximadamente 601,8
uSv.a’l, uma contribuicao de 73,0% para a série do 28 21,0% do **Th e a menor, 6,0%,
devido ao *’K. Considerando que existem trés tipos de fontes naturais que podem ocasionar
uma taxa de dose: o solo, as rochas graniticas e as rochas célcio-silicaticas anfiboliticas, a
maior contribui¢do para exposicdo anual, foi calculada para individuos que residem
préoximos as areas anOmalas, aproximadamente 97,8%; seguidas por 1,2% para o solo e
1,0% para as demais rochas. Estes individuos, pelas influéncias destas fontes naturais
podem receber uma taxa de dose gama natural equivalente efetiva anual superior a 43,0
mSv, se submetido as condi¢des utilizadas para o célculo da dose anual apresentadas
anteriormente.

De acordo com as recomendacdes da ICRP-60 de 1991, o limite de exposicdo a
radiagio para os individuos do publico ndo deve ultrassar 1,0 mSv.a™. Entretanto, observa-
se uma contribui¢do superior a quarenta e trés vezes o limite recomendado para individuos
do publico nas areas andmalas.

O valor maximo de 43,0 mSv.a”, estimado no presente trabalho ¢ uma ordem de

grandeza maior do aquele estabelecido pela ICRP-60. Isto ¢ muito importante, do ponto de
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vista dos efeitos causados pela radiagdo ionizante. Segundo a UNSCEAR (1993), ndo
existe uma dose segura de exposi¢do a radiacdo, em relacdo aos efeitos genéticos, pois,
qualquer exposicdo a radiacdo pode envolver certo risco de inducdo de efeitos hereditérios
e somaticos. Estudos realizados em regides naturalmente anomalas mostraram correlagdes
signicativas entre os niveis de radiagdo natural e a incidéncia de cancer (NAMBI;

SOMAN, 1987; LUXIN et al., 1990).
4.8 Radio Equivalente

As Tabelas 18 e 19, apresentadas anteriormente, mostram respectivamente, 0s
valores obtidos para o Ra.q e os resultados estatisticos descritivos para as amostras
estudadas. Na Figura 47 estdo os resultados do Ra.q para as amostras de rochas célcio-
silicaticas anfiboliticas, rochas graniticas e o solo da area estudada, considerando, para
efeito dos calculos as atividades especificas e os respectivos fatores ponderais para o **°Ra,

: " 232 40 5
elementos associados a série do ““Th, o "'K e a Equacao 22.

m RCSA m S RG —— —— Médias
] - .
100000 - 70.124,5Bq.kg™"q F2
] i ]
] n 1F1
.~ 10000 3 3
g ] - ]
O'_ 4 4
@/ - -
CGg 1000—: - E
o ] LY = W% 3931Bq.kg"]
d - = . —r ‘='-i— — -1
] e e ‘. 327,5Bq.kg" ]
T —71 1 - 1~ 1~ 1 1 1 1T 1T
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Figura 47. Célculo do Raeq para as amostras de rochas e solo na area de estudo.
RCSA: Rocha calcio-silicatica anfibolitica; S: solo; RG: rocha granitica.
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O comportamento mostra maiores valores do Racq obtidos para as amostras de
rochas anomalas das areas F1 e F2 com uma varia¢ao de 16.979,6 a 147.159,0 Bq.kg'l, e
com contribui¢do de 99,2% devido ao Ra-226 (98,2 - 99,9)% e uma pequena fracao,
aproximadamente 0,8% (0,1 - 1,8)%, devido aos elementos do 22Th, Esses dados sdo
coerentes com os resultados obtidos para a taxa de dose gama equivalente efetiva natural,
nas quais, para este mesmo tipo de rocha, foi calculada uma contribuig¢do de 97,9% da dose

28 e uma fragdo de aproximadamente 2,1% devido ao 22T,

devido aos elementos do
com praticamente nenhuma contribuicdo do *’K.

Para as rochas graniticas, o Raeq variou de 36,3 a 1.624,0 Bq.kg'l, com uma
contribuicdo de 15,5% (0,0 - 48,7%) devida ao 226Ra, 54,2% (27,2 - 90,4%) devida ao
22Th e 30,3% (4,2 - 72,8%), devida ao 0K . Estes dados comparados aos calculados pela
taxa de dose equivalente efetiva, mostraram-se menos significativos que os apresentados
para as rochas calcio-silicaticas anfiboliticas, porém concordantes, sendo obtida uma
contribuigdo para a dose externa total da radiagdo gama natural de 11,5% devido ao ***U,
76,2% devido ao B2 The 12,3% devido ao K.

Para as amostras de solo, os valores variaram de 91,1 a 4.978.,6 B.kg'l, com uma
contribuigio de 8,6% (5,2 - 18,6%) de **°Ra; 68,7% (48,1 - 85,1%) do ***Th e de 22,7%
(9,7 - 42,8%) devida ao *’K. A corcordancia destes valores com a taxa de dose equivalente
efetiva calculada para o solo também mostrou-se menos significativa em termos
quantitativos, quando da contribuicdo de cada série para a dose total. Entretanto, observa-
se uma correlacdo bastante significativa dos dados analisados. Os valores das contribuig¢des
com base na taxa de dose gama natural equivalente efetiva devida ao ***U foi de 14,4%, ao

22T foi de 49,9% e devido ao *°K foi de 35,7%.

4.9 Estudo comparativo

Uma forma de avaliar os resultados obtidos em estudos radiométricos ambientais ¢
a comparacao com outros trabalhos realizados mundialmente, com valores médios a nivel
de crosta terrestre e com valores referenciais, normalmente publicados pelos orgaos

certificados, como a UNSCEAR ¢ a IAEA. As Tabelas 20, 21, 22 e 23 mostram os
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resultados obtidos neste trabalho e os da literatura cientifica mundial, considerando as
atividades especificas, taxas de doses de radiacdo gama natural absorvidas e equivalentes
efetivas, assim como o radio equivalente. Alguns trabalhos tratam os valores
representativos como as médias aritméticas, ao passo que existe uma tendéncia de adotar
os valores modais como mais representativos. Entretanto, no presente trabalho utilizou-se a
média aritmética como uma medida mais realista da condi¢do radiométrica do meio
ambiente, a qual permite divulgar com maior significAncia os resultados obtidos
experimentalmente.

Na Tabela 20, existe uma pequena diferenca dos valores médios mundiais
apresentados por alguns autores, em decorréncia do uso de diferentes metodologias para
suas determinag¢des, diferentes nimero de amostragens, e em alguns casos, diferentes tipos
de médias utilizadas como referencial. Outros autores utilizam o valor médio como
referéncia ¢ a faixa de variacdo dos valores (matemadtica intervalar), como forma de
mostrar a variabilidade dos dados obtidos experimentalmente.

Os valores médios apresentados na Tabela 21 sdo os mais citados e referenciados
nos estudos radioecologicos. Essa tabela mostra as atividades especificas, as taxas de doses
de radiacdo gama natural absorvidas a 1 m da superficie e as contribuigdes para a taxa de
dose absorvida em estudos de dosimetria ambiental, utilizando como referéncia na
estimativa dessas taxas de doses, os principais emissores gamas das séries do **°Th, 2*U e
o K (SELVASEKARAPANDIAN et al., 2000). Os valores das atividades especificas
obtidos nesse estudo e apresentados nessa tabela sio em média, superiores aos

referenciados mundialmente, apresentando fator de concentragdo em atividade
(f. = [Experimental]/[Re feréncia]) de 6,0 para 22Th; 1,3 para B8y e23 para YK em

solo. A maior contribui¢do para a taxa de dose absorvida nas amostras foi calculada para
os elementos da série do *Th, 65,6%, divergindo significativamente do parametro
mundial que ¢ de 38,8%. A contribui¢do do ***U foi de 10,8% comparada a 25,0% para
referéncia mundial e o **K com 23,6% para o valor empirico e 36,2% para o referencial

mundial.



Tabela 20. Estudo comparativo das atividades especificas, taxas de doses absorvidas, equivalentes efetivas e do radio
equivalente para solo.

-1 . .
LOCAL 738 22TIVIDADE (Bq.zl;zg ) 70 2 T . T Raeq-l REF.
U Ra Th K nGy.h mSv.a Bg.kg
Presente estudo* 40,6 26,1 1579 874,7 159.4 195,5 319,2
Média mundial 24,0; 25,0; 23,0;29,0; 35,0  24,0; 25,0; 30,0 370,0; 400,0 42.8; 51,0%* 0,4%* 104,2 [1;5;6; 8]
35,0; 42,0 (80,5-127,2)

Gudalore 37,7 75,3 195,2 73,0 [1]
(16,7 - 62,4) (18,8-272,1) (77,5 - 595,9) (27,5 -203,9)

Cacers 38,3 41,0 653,0 56,6 [1]

Taiwan 30,0 44,0 431,0 54,0 [4]

Ullal 546,0 2,971,0 268,0 2.212,0 [1]

Hong Kong 119,0 146,0 352,0 87,0 [1]

Coastal Karnataka 36,0 31,1 122,0 41,7 [1

Tripoli 10,5 9,5 270,0 22,7 [2]

Dhaka City 33,0 16,0 574,0 81,0 [1]

Irlanda 37,0 60,0 26,0 350,0 [3]

Japao 32,4 54,0 794,0 83,0 [1]

Malasia 29,5 26,3 478,9 [5]
(25,1-34,9) (21,4-31,8) (267,4 - 764,7)

Kalpakkam, fndia 16,0 119 406 [7]
(5,0-71,0) (15-776) (200 - 854)

[1] SELVASEKARAPANDIAN et al., 2000; [2] SHENBER, 1997; [3] MCAULAY; MORAN, 1988; [4] TAHIR, et al., 2005; [5] YASIR, et al., 2007; [6]

PAVLIDOU et al., 2006; [7] KANNAN et al., 2002; [8] MYRICK, et al., 1982. * Média aritmética; ** Mediana; D Taxa de dose absorvida; H : Taxa de dose
equivalente efetiva; Ra.q: Radio equivalente.
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Tabela 21. Atividades e contribuicdo do *2Th, *®U e “°K em solo para a taxa de
dose absorvida.

Nuclideo Média mundial* Presente estudo
A(Bgky) DnGyh!) % ABgky) D(nGyhl) %
22Th 25 16,6 38.8 1579 1045 65,6
B8y 25 10,7 25,0 40,6 17,3 10,8
K 370 15,5 36,2 874,7 37,6 23.6

*SELVASEKARAPANDIAN et al., 2000; %: contribuigdo.

Os resultados dos radionuclideos estudados podem ser expressos em teores para
cada elemento. A Tabela 22 apresenta as concentra¢des médias mundiais do »*>Th, ***U e
YK ¢ os valores calculados nesse estudo. Esses valores também séo utilizados para tragar o
perfil radiométrico das areas estudadas, sendo possivel estimar os fatores de concentracdes.

232

y o1e ~ , . y qe o 2
Em média, a concentragdo do ~“Th ¢ 5,3 vezes maior que a média mundial, a do 38U, 1,2

eado*K 2,6, considerando as amostras de solo.

Tabela 22. Concentracdes de Th, U e K no solo e as
médias mundiais.

= 1
REFERENCIAL —CONCENTRAGAO (mg.kg™)

Th U K
Presente estudo 39,3 3,3 3,4
Média mundial* 7,4 2.8 1,3

* UNSCEAR, 2000 apud Tzortzis; Tsertos, 2004.

Comparando a razdo das concentragdes obtidas no presente estudo com as médias
mundiais apresentadas na tabela anterior, com os fatores de concentracdes obtidos em
razao das atividades especificas médias apresentadas na Tabela 21, observam-se pequenas
diferencas entre os resuldos finais. Parte dessas diferencas deve-se aos fatores de
conversoes aplicados aos valores das atividades para obter os resultados dos teores desses
radionuclideos, porém, constata-se que essas razdes sdo consideradas estatisticamente
semelhantes.

Na Tabela 23, os célculos foram realizados para as rochas graniticas e célcio-
silicaticas anfiboliticas. Para os granitos estudados no presente trabalho, verificou-se uma

. . .~ .~ . . 4
maior contribui¢do para a taxa de dose de radiagdo gama natural absorvida devida ao *°K
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com 47,1%. Os dados literarios mostram uma maior contribuigio do ***Th nesse tipo de
rocha (43,5%). Esse estudo apresentou uma menor influéncia percentual para a taxa de

238
dose do

U na exposicao total (17,8%), comparado com 16,1 % para a média mundial
apresentada por Eisenbud; Gesell, (1997). A concordancia das contribuicdes referentes as
taxas de doses absorvidas na area de estudo, calculadas para 232Th, By e 40K, sdo
ligeiramente diferentes em termos percentuais para as amostras de solo e rochas graniticas.
Nas rochas calcio-silicaticas anfiboliticas, a contribuicdo ¢ praticamente devida ao 28y
(99,2%) com apenas 0,8% devidos aos elementos da série do >**Th.

A Tabela 24 relaciona os valores de doses tipicas calculados para radiagdo de fundo
natural e os valores elevados, segundo observados pela UNSCEAR (1993) apud Scheibel

(2006). Observa-se que uma taxa de dose ambiental total para o “background” superior a

1, . .. ., .
2,4 mSv.a~ ¢é considerada fora dos limites aceitaveis .



Tabela 23. Atividades e contribuicao do ??Th, ?*U e “*K nas rochas para a taxa de dose absorvida.

Média mundial* Presente estudo
Nuclideo Rochas Graniticas Rochas Graniticas Rochas calcio-silicaticas
A(Baky") DmGyhY) % A(Bgkg) DnGyhd % A(Bgkg) D(nGyh?) %
“2Th 70 46,3 43,5 35,3 234 35,1 179,7 119,0 08
B8y 40 17,1 16,1 27,9 11,9 17,8  34.115,6 145674 992
K ~1.000 43,0 40,4 7292 31,4 47,1 0,0 0,0 0,0

*EISENBUD; GESELL, 1997; A: Atividade; D : Taxa de dose absorvida.

Tabela 24. Doses de radiacdo gama natural estimadas pela UNSCEAR.

ORIGEM VALOR TIPICO (mSv.a™) VALOR ELEVADO (mSv.a™)
Raios-y de origem terrestre 0,46 4,3
Rns. cosmogénicos 0,01 -
Rns. internos 0,23 0,6
Radiagdo cosmica 0,38 2,0
Devido ao **’Rn e filhos 1,20 10,0
Devido ao **°Rn ¢ filhos 0,07 0,1
Devido a ingestao de Rn 0,005 0,1
Total (background) 2,4 -—-

122



123

5 CONCLUSOES E RECOMENDACOES

(A)

(B)

(©

(D)

(E)

(F)

(G)

(H)

)

As andlises modal e microscopica realizadas em amostras de rochas permitem
identificar halos metamictos que provocam a isotropizacdo dos minerais presentes,
e classificar as rochas andmalas como sendo calcio-silicaticas anfiboliticas.

Os estudos difratométricos realizados nas amostras de rochas calcio-silicaticas
anfiboliticas, indicam a presen¢ca de uraninita parcialmente oxidada, além de
outros minerais como plagioclasio, piroxénio, anfibdlio, maghemita e apatita.

A andlise dos espectros gama permite a identificagcdo qualitativa dos
radionuclideos presentes nas amostras de rochas e de solo como sendo das séries
do 238U, do >**Th e 0 K.

As rochas célcio-silicaticas anfiboliticas apresentam as maiores concentragdes
especificas de 238U, 2°Ra e ?**Th. Para o 4OK, os niveis ficaram abaixo do limite de
deteccao.

Nio ha diferenca significativa entre as atividades especificas médias do 2°U,
2°Ra, **Th e do *’K nas amostras de rochas graniticas e nos solos analisados.

A presenca do Z*Th e principalmente do *°K no solo dessa area ¢ atribuida ao
intemperismo das rochas graniticas, que sdo abundantes na regido do agreste semi-
arido de Pernambuco, sendo este tipo de rocha considerada a fonte que fornece
esses radionuclideos para o meio ambiente.

O ?*U apresentau-se concentrado ao redor das rochas calcio-silicaticas
anfiboliticas, enquanto que o *°Th ¢ o *’K estdo distribuidos ao longo de toda
area.

A anélise do pH nas amostras, associada ao clima da regido e aos resultados da

razdo Th/U, propde que o uranio disponivel encontra-se na forma de UQ3*, com

baixa mobilidade no solo e sua forma concentrada em rochas, estando pouco
disponivel para migracao.
Os maiores valores para o radio equivalente foram estimados nos afloramentos

das rochas calcio-silicaticas anfiboliticas das fazendas F1 e F2.
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Nas areas do municipios de Pedra e Venturosa que possuem anomalias naturais de
uranio e torio, a taxa de dose de radiacdo gama natural ultrapassa quarenta e trés
vezes os limites recomendados para individuos do publico.

Devem ser tomadas medidas reguladoras e preventivas, tais como: isolar os
afloramentos das fazendas F1 e F2, de forma que ndao desenvolvam atividades
agricolas ou moradias proximo a essas localidades, com a finalidade de proteger os
residentes dessas areas contra os possiveis efeitos causados pela exposigdo externa
a radiacdo gama natural de forma direta ou pela transferéncia via cadeia alimentar.
Devido aos valores elevados para a taxa de dose de radiagdo gama natural nas
areas anomalas dos municipios de Pedra e Venturosa, recomenda-se uma avaliagdao
citogenética dos individuos residentes proximos a essas areas, com o objetivo de
realizar um estudo mais completo sobre os efeitos da radiagdo ionizante nesses

individuos.

C : Lo 23877 2261, 232
(M) Os estudos radiométricos associados aos estudos geoquimicos do ~“U, ““Ra, ““Th

40 o ~ .
e K servirdo de base para constru¢do de um banco de dados eficiente na

avaliagdo dos niveis de radioatividade natural a nivel mundial.
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APENDICE A - Resultados dos testes estatisticos anova.

AMOSTRAS DE SOLO

(U238) -> (Ra226):

Dados Média Variancia N
U238 40,62419 979,7517 62
Ra226 26,07097 140,43062 62
F=11,72253

p=28,41414E-4

Nivel de incerteza de 0,05;
As médias sdo significativamente diferentes.

(U238) -> (Th232):

Dados Média Variancia N
U238 40,62419 979,7517 62
Th232 157,88065 7234,78454 62
F =103,77247

p=0

Nivel de incerteza de 0,05;
As médias sdo significativamente diferentes.

(U238) -> (K40):

Dados Média Variancia N
U238 40,62419 979,7517 62
K40  874,6871 136964,57918 62
F=312,66945

p=0

Nivel de incerteza de 0,05;
As médias sdo significativamente diferentes.

(Ra226) -> (Th232):

Dados Média Variancia N
Ra226 26,07097 140,43062 62
Th232 157,88065 7234,78454 62
F =146,05337

p=0

Nivel de incerteza de 0,05;
As médias sdo significativamente diferentes.
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Dados Meédia Variancia N
Ra226 26,07097 140,43062 62
K40  874,6871 136964,57918 62
F =325,65738

p=0

Nivel de incerteza de 0,05;

As médias sao significativamente diferentes.

(Th232) -> (K40):

Dados Meédia Variancia N
Th232 157,88065 7234,78454 62
K40  874,6871 136964,57918 62
F =220,91854

p=0

Nivel de incerteza de 0,05;

As médias sdo significativamente diferentes.
AMOSTRAS DE ROCHA

(U238) -> (Ra226):

Dados Meédia Variancia N
U238 24,79231 144,24077 13
Ra226 20,73846 242.,59923 13
F=0,55226

p =0,46461

Nivel de incerteza de 0,05;

As médias ndo sdo significativamente diferentes.
(U238) -> (Th232):

Dados Média Variancia N
U238 24,79231 144,24077 13
Th232 171,08462 87014,90474 13

F =3,19208
p = 0,08664

Nivel de incerteza de 0,05;

As médias ndo sdo significativamente diferentes.
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Dados Meédia Variancia N
U238  24,79231 144,24077 13
K40  806,24615 409289,22269 13
F=19,3895

p = 1,8939E-4

Nivel de incerteza de 0,05;

As médias sao significativamente diferentes.

(Ra226) -> (Th232):

Dados Meédia Variancia N
Ra226 20,73846 242,59923 13
Th232 171,08462 87014,90474 13
F=3,36764

p=0,07891

Nivel de incerteza de 0,05;

As médias ndo sdo significativamente diferentes.
(Ra226) -> (K40):

Dados Meédia Variancia N
Ra226 20,73846 242,59923 13
K40  806,24615 409289,22269 13
F =19,58649

p=1,78942E-4

Nivel de incerteza de 0,05;

As médias sdo significativamente diferentes.

(Th232) -> (K40):

Dados Meédia Variancia N
Th232 171,08462 87014,90474 13
K40  806,24615 409289,22269 13
F =10,5673

p=0,0034

Nivel de incerteza de 0,05;
As médias sdo significativamente diferentes.



AMOSTRAS DE ROCHAS ANOMALAS

(U238) -> (Ra226):

Dados Média Variancia
U238 39029,08 9,51677E8
Ra226 69430,06 2,90264E9
F=1,19894

p =0,3054

Nivel de incerteza de 0,05;

As médias ndo sdo significativamente diferentes.

(U232) -> (Th232):

Dados Média Variancia
U232  39029,08 9,51677E8
Th232 485,6 630962,01
F=17,8

p=0,02346

Nivel de incerteza de 0,05;
As médias sdo significativamente diferentes.

(Ra226) -> (Th232):

Dados Média Variancia
Ra226 69430,06 2,90264E9
Th232 485,6 630962,01
F=28,18618

p=0,02111

Nivel de incerteza de 0,05;
As médias sdo significativamente diferentes.
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ABSTRACT

Potassium-40 was determined in soil in an area with 40,000 m° sitsed in the western Stare aff Pernambuco, Brazil.
For radiometric measuremants, the gamma specirometry method with a high purity germanium (HPGe) detector
was nsed. Sampling qf 78 sod samples haz been performed at mtervalz of 25 m. The specific acrivities qr‘“xum
calculated bazed on the photopeak af 1.46 Mel. Falues from 541 to 3,372 By kg were obtained fmem of 1,627 By
kg“r). These values alfowed the determinarion qf the elemental concentrations as well as the absorbed doze rates in
air, 1 m above the ground. The values varied from 1.7 to 11 5% fmean of 6%6) and from 234 to 154.3 nGy b7 (mean

af 70 niy k), respectivaly:

Key words: K in soil; 'K gamma specrometry; *"K in environmental radiological protection.

INTRODUCTION

The bramlian Northeast region, despite it
interestmg geclogical stucture (Malanca et al,
1993}, has not been sufficiently explored in terms

studies in that repion, where a small anomalous
area of wamum was discovered in the Pernambuco
sylvan. The first radiometic-geclogical studias
occurred after an accord between NUCLEBEAS
and the Federal University of Pernambuce (UFPE)
in 1975 (Magalhdas, 1977).

MWatwral envirenment radiomiclides are responsible
for the most of the external exposores of gamma
radiation. This contribution 15 mamnly due to the

* Awshor for comaspondanca

radiomuclides of the natural series Z*IJ, I, and
BTh, followed by *'K, universally present in the
Earth (Shenber, 1997; Tzortzis; Tsertos, 2004).
The world mean specific concentration of YK
(activity per unit soil mass) is 370 Bg kg™, varying
from 100 to 700 Bakg™" (Mcaulay; Moran, 1988).
geclogical aspects, mainly on rocks and soil
where they are found m varving concentrations
(Tzortzs; Tsertos, 2004).

The average absorbed dose rate m awr ata 1 m
distance from the “E sowree iz 1554 nGy h'
(Selvasekarapandian ot al, 2000). The Umited
Mations Scientific Committee on the Effects of
Atorme Radiation, UNSCEAR (1993), establish
that, the world mean dose from natwral radiation
sowrces of mormal areas 1s estimated to be 2.4
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mSva’, while that for all man-made scurces,
including medical exposure, i= about 0.8 mSv.a™’
(Ghizssi-Najad et al, 2001). Thos, 75% of the
radiation dose received by bumanity is come from
natural radiation sources. Based on these radiation
levels, one can certify that the knowledge of
primordial radiomelides, such 22U, **Th, *K and
"Hb, is an important pre-requisite for evahation
of the rate of exposure and the abscrbed dose by
the population (EKapman et al, 2002). Ths
knowledze ensures radiclogical control, smee a
predominant part of the environmental radiation 15
found 1n the upper soil layer (Kannan et al, 2002).
Potassiom 1= an essential element of lmman
metabolism and can be found m all ving cells,
mainly in the mmseular tissue. Natural potassiom 1s
composed of three isotopes: K, “K and YK of
which only *'K is radioactive. This radi 1
ocours at the approximate abundance of 0.012% m
relation to the whole mass of potassium (Pires,
1995). K has a half'life of 1.28 x 107 years and is
a beta and gamma emutter (89% and 11% of =
radiation, respectively) with respective anergies of
1.3 MeV and 146 MeV (Peixoto et al, 1995;
Erdimamn; Seyka, 1979). The relevance of the
potassmm-40 stedy is mainly due to its long half-
life, iz importance for hving orgamisms with a
uniform distribution, and becaunse it is responsible
for 98% of the zamma emwssion of the primordial
radiommelides present m the earth The present
work 15 important because thers 1 no reference
regarding  the area conceming the YK
concentrations in the soil, which were found to be
high.

MATERIALS AND METHODS

Sampling and preparation

The soil zamples were collected m an area of
approximately 40,000 m®, located in the Sylvan
region of the state of Pernambuco, Brazil (Fig 1).
The sampling was camied out at 25 m mtervals,
and the samples were collected from the C honzon
(average depth of 35 cm), mainly dus to the kind
of climate In the laboratory, the samples were
dried, sieved at a gramilometry lower than 63 o
and homogenized. Each sample of 200 zrams was
stored m standardized polyethylene contamers.

Santos Jr, T A etal.

Measure of the radioactivity

The activities of the K m the seil were
determined by gamma spectrometry HPGe of 4.54
cm of diameter, active volume of 41.1 cm®, and
efficiency of 27%, coupled to a Canberra MCA
(mmlti-chamme] analyzer) with 8,192 chammels. This
svstem presented a resolition of 1.77 keWV in 1,332
keV for *Co. To reduce the background effect, the
detector was enveloped by mearly 6.5 cm lead
covering. The measurement time for each sample
was standardized at 43,200 seconds {12 hours).

W}' 146 MeV was determmmed wath
! muli-gamma  emstting,  with  energies
varving from 39 keV to 2 MeV, certified by the

Institute for Radioprotection and Dosimetry (IED),
Eio de Janeiro, Brazil Based on the calculations
of the counting efficiency of the '“Eu standard, it
was possible to calculate the specific activities of
the potassmm 40, with the enerzy 1.46 MV,
based on equation 1 (Tzortzis ef al., 2003):

-—c
T Exyxmxt

(1
where A is the specific activity of the radiomchde
(Bq kg™ C is the liquid count; e the counting
efficiency; 7y the percentape of gamma emission
probabality of the radioomelide — under
consideration; t the counting fime (s) and m the
mass of the sample (kg).

Uszmng the above equation 1t was possible to
calculate the specific activities of the 'K in the
study area through the energy of 1.46 MaV. For
the detection limit caleulation (LDY), equation 2
was used, where the factor 4.66 corresponded to
one level of confidence of 95% (Silva; Maz=lli
2005).

4.664/C

D= —
EXyx<mxt

@

The parameters of equation 2 for the calculation of
the LD} were apphed to the measurement of the
l‘huz;zkgrmmdintl:ephn‘tupaak of 1.46 MeWV of the

Calenlarion of elemental concenmrations of K

Through the measurement of the actwvibies of
potassmm 40, calenlated from its gamma emission
in the photopeak of 1 .46 MeV (aquation 1), it was

Brazilizn Archives of Biology and Technology
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possible to caleulate the elemental concentrations
reported in umits of ppg’, using equation 3
(Tzortzis; Tsertos, 2004).

I

Figure 1 - Localization of the smdy area access routes.
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»
E:_ME—C AL (k)]
g XN, ®f.g

where Fp 15 the fraction of element E m the
sample, Mg, Az, fag and Ag are the atooue mass
{kz mol™), the radicactivity decay constant (57,
the fraction atorme abundance in natwre and the
measured  activity concentration (Bg kg
respectively, of the corresponding radiomuclhde
considered (*K), N, is Avogadro’s number (6.023
x 107 atoms mel™), and C is a constant with a
value of 100 for K. These elemental
concentrations are presenfed In percentages for
potassmm

Caleulation of the absorved dose in air

Equation 4, published in UNSCEAR. (1988), was
used to calenlate the absorbed dose rate (D) m
outdoor air at one meter above ground, proceeding
from the gamma emissions of “E (Shenber, 1997;
Selvasekarapandian et al, 2000; Eamnan et al,
2002):

D=(432x10°C,)x10°Gyh™ (4

where Cy; is the specific activity of K (Bg kg™
and 107 is the conversion factor from the absorbed
dose (D).

RESULTS AND DISCUSSION

The Figs. 2, 3 and 4 show the frequency
distributions based on the caleulations of the
specific activities, elemental concentrations and
absorbed dose rates in air 1 m above the zround
surface, respectively, for the **E in the soil of the
Sylvan region of the state of Pemambuco, Brazl
The neon-parametne test of Kolmogorov-Smomow
at a reliabality level of 95%, showed that the best
distrmbution of thesa data for all the tasts 15 the log-
normal one, with asymmetry om the right.

The map of the activity distribution of the K in
the study area 15 shown in Fig. 5. The lghest
values obtained for the K activities were
determined m NE portion of the area, probably a
rasult of the presence of gramte and, consequently,
higher elemental concentrations and absorbed
doses.

The specific activities of “E in scil varied from
541 to 3,572 Bg kg (mean 1,827 Bq kg), with a
detection limit of approximately 62 Bokg".

AGE BB 1300 1400 B DeBG IBOE B30 00 A0
" Astiwily By

Figure ? - Frequency dismibustions of “°E (Bq kg™ in seil.
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Figure 3 - Frequency distributions of " (3%) in soil.

AN

= EHEZE

Fragpaoncy

@ e mowom B R ETE

DI L] 1) e L) ] 4

a B rte K, niiy

Figure 4 - Frequency distributions of **E (n.G'_'.rh") in soil.
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Figure 5 - Map of the activity distributions of K (Bg kg™) in the study area.
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Table 1 shows the statistical parameters obtamed
for *'E in soil of the study area.

The elementary concentrations of *“E varied
from 1.7% to 11.5%, with a mean of
the elemental concentration of *E in soil is
1.3%. The UNSCEAR 2000 report {Tzortzis;
Tsertos, 2004), presents fc varying from 1.3 t0 9,
ap;lcmmatel‘jr(ﬁ:ma.nabm;ti} The absorbed
doses iIn ar 1 m abowve the surface were
caleulated usmz equation 4 UNSCEAR. report
{Shenber, 1997; Selvasekarapandian at al | 200:0;
Kanman et al, m%mmmmgﬁm
234!31:1543nG'_'.r|1 with 2 mean of 7% nGy i
! were obtained
T]Jeelamnia]i::mnmﬂntmnnfthEIKmmll
samples from work conducted In various

countries (Tzortzis; Tsertos, 2004} 15 presented
in Table 2.

When the vahies for the concentrations of *'K in
the present stody are compared with those
obtained in other regions of the world, it can be
seen that the ratio of the vanations of the present
study to those of Italy, Spain, India, Jordan and
Cypros are 09-4.6; 85-22; 35-23; 17-11.5;
=1.7-6, respectively. Thus, only the nunmmm
cmzﬂhﬂtmofltal}'(l?} higher than the
muninmim concentration n the present study
{1.7). All the other elemental concentrations are
lovaver.

The specific activities and absorbed doses m the
air one meter above the pround for “E obtained
from the study, and the work conducted in other
regions, according to Tzortms and Tsertos

(2004) can be ssen in Table 3.

Table 1 - Statistical data of **E in soil samples from the area of stdy.

Statistical A(Bgkg™) [EC) ) D (nGyb™)
Fange 541-3,572 1.7-11.5 134543
Arithmetic mean 1,827 59 89
Geometric mean 1,606 55 733
Median 1,662 53 T1.8
Mode 1,250 4.0 54.0
Dlean error (%) 42
Skewness 0.481
Enrtosis -0.714
Frequency Log-normal

[E] = elemental concantration of TE; 1) = rate sbsorbed ose.

Table 2 - EMmmaﬁmﬂmesﬂmmmmmmﬂymmmmmm

regions (Tzorizs; Tsertos, 10{14)

Ranze "KE (%)

L7-115
13
1.9-25
0.2-52
0.2-05
0.1-1.0
<1-190

"Present study
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Table!--Spar.i.lir.acﬁvjﬁﬁmdahsutheddnsesmairarmmmmmegrmmdﬁuhﬂmm

localities of the world.

K
Location Activi k=) D (aGyk™") Reference

“PE-Brazil 1,827 (341-3,572) 70 (23.4-154.3) present smdy

Warld * 370 (100-700) 15.54 Mcaulay; Moran, 1988

FN-Brazil 677.8 (56.4 -1,972) 203 (2.4-85.2) Malanca ef al., 1993

Tripoli 270 (265-282) 12(114-12.5) Shenber, 1097

Grudalore-Tndia 195.2 (77.5-585.9) 73 (27.5-203.9) Selvasekarapandizn et al , 2000

_Ealpakkam-India 406 (200-854) 17.4 (8-37) Feanman ef al. 2002

"Uatlidn&amgPE Pemnamburo; B = Rio Grande do Marte.

CONCLUSIONS

The results show that gamma spectromefry is an
important tool for emvirommental monttoring of
“*E_ By this method, the distribution the elemental
concentration, as well as the absorbed dose m amr,
one meter above the mround swface, could be
determmed. The measured activities in the studiad
area are five fold higher than the world mean and
consequently, the elemental concenfrations and
absorbed dose are five fold higher than the world
average. The highest concentrations were found in
the NE region of the area.
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RESUMO

A radicatividade do *E foi determinada em solo
em uma irea de apromimadamente 40.000 m*
localizada ne Estado da Pemambuco, Brasil Para
as medidas radiometricas foi usade o meétodo de
espectrometria gama com datector de germanio de
alta pureza (HPGe). A amostragem perfaz um total
de setenta e olto amostras de solo coletadas em
intervalos de 25 m As atividades especificas do
¥ foram caleuladas com base no fotopico zama

de 1 46 MeV. Foram obtidos valores que vanaram
de 41 2 3.572 Bg kg (média aritmética de 1.827
Bq kg"). Com base nestes calenlos, obtevese
concentragbes elementares e doses absorvidas mo
ara 1 m, derivadas da contribuicio do “K no sole,
onde os valores obhdoes vanaram respectivaments
de 1,7 a 11,5% (média 6%) e 23,4 a 1543 nGv b
(média 79 nGv k™).

REFERENCES

Erdmmann G. and Soyka, W. (1979), The pamma of the
radionucldes: tfables for appifed pgamma ray
spectrometry. New York © Verlag Chemie.

Ghiassi-Wejad, M.; Beitollahi M M; Fallahisn IM;
Amldjlmd?.amm,ﬂ{lﬂﬂ]},(!mmuf
natural radionuclides m i mineral substances.
Emvironment International, 26, 557-560.

Esnnan, V.; Bajan, M P Iyengar, M A F and
Famesh, F. (2002), Distmbation of natural and

(HPGe) gamma ray
Appiied Radiation and Isotopes, 57, 108-119.

Magalhdes, C. A P. (1977), Projeto Fenturosa: estudos
genldgicos e radiomstricos na folha ventaross - area
1, sub-irea F. Monografia (Graduagio), Universidade
Federal de Pernambuco, Recife, Brazml

Malanca, A Pessina, V. and Dallara, G. (1993),
Assessement of the natural radicactivity m the
Brazilisn State of Fio Grande do Morte. Heaith
Physics, 65, 298-302.

Mcanlay, I F and Moran, D. (1988), Matural
radioactivity in soil i the republic of Ireland,
Radiation Protection Dosimetry, 24, 47-49.

Peixoto C. M.; Auler, L. M. L. A and Fonseca, F. C.
M.(l?ﬂi),ln.tuﬁrhcindnlfwnaaﬁvidadebm
total em ameostras smbientsic. In: Encontro de Fisica
de Eea.torﬁeTmnD—hi{tmlm: 10.; Enconiro de
Aplicagies Nucleares, 3., Aguas de Linddia.
Froceedings ... A.gmsdelmduda.

Brazilian Archives of Biology and Technology



128 Santos Jr, I A eral.

Pires A C. B. (1995), Identificaciio geofisica de areas
Revista Brasileira de Geocidncias, 25, 61-68.

Selvasekarapandian, 5.; Sivakumar, F_; Manikandan M.
M.; Meenskshisundsram  V.; Faghunath V. M and
Gajendran, V. (2000), Natmwral radiomnclide
distribution in soils of Gudslore, India. _dpplied
Radiarion and Isotopes, 52, 209-306.

Shenber, M. A (1097), Measurement of mnamral
radivactivity levels in soil in Tripoli dpplied
Radiation and Isotapes, 48, 147-148.

Silva, P. 5. C. and Mazzilli B. P. (2005), U and Th
series nuclides in Cubatio River sediments I
Internationsl Coonference on MNuoclear Analyrical
Methods in the Life Sciences, 8., Abstact, Fio de
Taneiro Proceedings . Rio de Taneiro, Brazil

Tzortzis, M. and Tsertos, H. (2004), Determination of
concentrations in surface soils in Cypms. Jouwrnal qf
Emvironmental Radiosctivige, 27, 325-338.

Tzortzis, M; Tsertos, H; Christofides, 5 =mnd
Chnstodonlides, [c3 {2003, Gamms-ray
mezgsurements of namrally ocowming radicactive
samples from Cyprus characteristic rocks. Radiaion
Mearurements, 37, 2121-229.

Baceived: Ty 03, 2003,
Ravised: Tuly 14, 2003;
Accepted Aungust 01, 7003

Brazilizn Archives of Biology and Technology



Journsl of Rodieanalyical ard Nuclasr Chemistry, Vol 269, No. 2 (2006451 455

Determination of radionudides in the environment using gamma-spectrometry

1. A. 8. Jimior,1* J. J. R. F. Cardoso, 12 C. M. Silva,! 8. V. Silveira,! R. 5. Amaral!
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*‘qum af Gealogy, Federai University of Pernambuco, Av. Acadimico Hélis Ramer s, CDU, 50740.530, Recife, PE, Bragi

[Raceived Apeil &, 2005)

Sevenly nine samples, including soil and rock, were collecied from the agrestic region of the Simie of Pemambuco, Brazil. The activity
concenirations of 7' and ™Ra in the samples wers detenmined by gamma-spectrometry using an HPGe detector. The concentmtions of 29
were 22 Bykg™ i 22 kBgkg. The concertrations of **Ba were 14 Bykg™ to 17 kBqkg. The “*U"*Ra ratios in the soil wees 0.7 10 3.4

(arithmetic mean 1 7). The radiomeiric dain were evaluaied bo exphin “®0) and **Ra migration in the ssil and the possible comse quences to the

environment.

Introdmction

This work was based on radiometric mapping carried
out by the Brazilian Muclear Enterprises of
NUCLEBRAS in 1975, which allowed the localization
of radiometric anomalous areas, located near the town of
Pedra, State of Pemambuco, Brazil! The aim of this
msearch was to evaluate the migration of 23307 and
I¥Ra in one of those anomalous areas, in which the
distribution of these elements was affected by man.

Thera i no estimation of uramium and radium
distribution in this area. This distribution is due to the
intemperic and mainly anthropogenic actions. Thus, the
control of environmental radioactivity is very important
for the acquisition of information about potential sowrces
of contamination in natural radicactivity occumrences,
the knowledge of information about radionuclide
concentrations in rocks and =soil, being of fundamental
importance for estimating the natral radiclogical risk
coming from thess isotopes.

Sampling was carried out im an area of
approximately 40,000 m?, where one of the main
radiometric anomalies was located.

Notural radioactivity

Generally, environmental radioactivity, that is
specifically predominant in soil, is derived from the
decay of the primordial radionuclides of 238U, 23577,
B2Th, ETRb and 7K. However, the highest contribution
to this radioactivity is due to the great number of decay
products of 23311 and 232Th 2

Of the natural radioactive elements, the ones that
present a good degree of mobility in the soil, are
uranium () and radon. All of these elements may be
present in soils as cations, therefore, being able to be
adsorbied on soil minerals. The degree of adsorption and
desorption of these ions will depend on factors such as:

* E-mail: jaramjn@ufpe br

023573 LUED 20,00
© 2008 Akaddmiai Riadd, Budapent

mumber of species of other ions present, type of clay
minerals and the pH of the soil 3

Radium iz a member of the group of alkaline-earth
metals, oxidation state +2, and presents low mobility in
aqueois solutions# On the other hand, uranium is found
to be mobile in soil when in the divalent form, U0,

Uranium

Uramium minerals are divided into two categories:
primary and secondary minerals. The latter are formed
primarily by the weathering action. Between primary
and secondary, there are more than one hundred uranium
minerals.® Besides these, there are marty others with
high uranium content, that can be of economic interest.
In all the uranium minerals, this element can be partially
substitubad by thorium and “rare earths™.

Radium

Radiwm presants a radioactive power that is a million
times higher than the radicactivity of wranium. It is
found dispersed in nature, except in some areas that
have higher natural radioactivity, such as volcanic mcks
and in some wumninm minng regionsS  Major
concentrations of radium are found in mining areas that
contain uranium and thorium minerals.

Though there are five isotopes of radium in the
environment, the known: 2253Ra; 2¥Ra; 225Ra: 226K and
I8Ra, the determination of 2*Ra and 22%Ra are the
most important, especially in geochemical studies and
human health effects.”

Experimental
Srudied area
The studied area is sitwated in the municipality of
Pedra, State of Pemambuco, Braxl (Fig. 1). For
localization of the area the following were used:

Aksddmici Kiads, Budapest
Soringer, Dordrecht
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geclogical maps,! a GPS GARMIN, and a scintillation
counter SAPHYMO SRAT. SPP-2-MNF. Thus, it was
possible to locate two small areas with amphibole
bearing calc-gilicate rock, measuring 250 cps
(0,002 mB-h-1) up o higher values than 15000 cps
(=6 mR-h-13.

Sampling and preparation

Representative samples of the types of predominant
rocks were collected: amphibole bearing calo-silicate
and granite. The firs., radiometric anomalous, was

mineralogically analyzed, and the samples were ground,
homogenized, guartered, and sieved at a granulometrie
lower than 148 pm (suitable for chemical and
radiometric analysag).

The soil samples were collectad in the C horizon,
mainly due to the kind of climate, at intervals of 25 m.
In the laboratory they were sieved at a gramulometrie
lower than 63 pm, this fraction being used for analysis,
because it contains all clay minerals.

After pmeparation, the material underwent
radiometric analysis for the identification of specific
concentrations of the natural radionuclides of interest.
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Fig. 1. Localization of the stodisd aresa (&)
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(Framma-specirometry

The measurement system is composed of an HPGe
detector with an active volume of 41.1cm?. This
equipment has a esolution of 1.77 ke¥ over 1,332 keV
for 80Co, and is coupled to a Canberra MCA (multi-
channel analyzer) with 8,192-channels, as well &= on a
Genie PC Canberra software. To reduce the backgmund
effiect, the detector is shielded by a lead cover nearly
6.5 cm thick.

For analysis, the samples were homogenized to
obtain a uniform distribution of the present matiers, and
sored in hermetically sealed polyethylene wvessels.
Furthermore, following standardiz ation was
accomplished: samples of 200g, geomery of the
polyethylens vessels, count time of 43,200 seconds for
=0il and 3,600 seconds for the main radioactive rock
(calc-gilicate). The amalysis techmigque was based on
determination of 3T and 2¥Ra  radiclogical
concentrations in Bgkg-!.

Bafore beginning the gamma-analysis, the samples
mmained in the hermetically sealed vessels over thirty
days to attain the radioactive equilibrium between Z26Ra
and the decay products with short half-lives 2

To determine wranium radiological concentrations,
the gamma-photopeak of 2 Th at 63 ke was used, and
by means of the photopeaks of 24Pb and 214Bi ar 352
and 609 ke, respactively, it was possible to determine
I¥Ra rdiological concentrations? As is well known,
this technique is not destructive, it is cheap, and proven
to be efficient because of the amount of information
obtained.

For background counting, an empty polyethylens
vesszl with the same geometry as for the samples was
used. The counting time was the sameB being, at the
end. subtracted from those of the samples.

Faor calculations of specific activities ('Bq-kg—j], the
method of ahsolute analysis was used,® which needs the
determination of the counting efficiency for specific
EnerEies:

L

TEiepem

where C is the net area of the considered peak, £ is the
detector efficiency for the specific peak energy, ¢ is the
counting time (). 7 i the pementage gamma-emission
probability of the radicmsclide under consideration, and
m is the mass of the sample in kg.

The efficiency was established wsing a gamma-
source of 152Eu, with an energy range of 39keV to

(1}

2 MeV, certified by the Institate for Radioprotection and
Dogimetry, (IDR) Rio de Janein, Braril.

To minimize self-absorption effect, the standard
sowrce was added to the soil and rock matrix. To
improve the determination of efficiencies, a statistical
software was used for curve adjustment.

Results and discussion

Using the 23Th photopeak at 63 keV for 23807, it
was posgible to determine activities which change from
22 to 268 Bogkg! (mean of 92 Bg4r!) in soil samples,
and 22 kBgkg! in the calc-silicate Tock (main
anomaly’).

If the count mean of the 2MPb (at 352 keV) and
214Rj (at 609 keV) photopeaks for 226Ra is used, the
activities change from 14 to 367 Bg-kg-! for soil (mean
of 58 Bogkg-1). and reach a value of 17 kBgke! in the
calc-silicate rock.

Compared with the average activities found in
literature (25 Bgkg~! for %600 and 30 B! for
IRz in soils)®, we observe that the activities in the
studied area are expressively higher.

Izsoactivity lines in Fige 2 and 3 show the distribution
of 29601 and 22Ra activities, respectively.

The lines also allow an evaluation of the mobility of
wranium and radium, and show that near the outorops of
the radicactive mother rock (parent rock) the migration
of uranium and radium i= very similar. However, far
from the main outcrops (higher concentration of
isoactivity  lines), the  wranium  radiological
concentrations are higher than those of radium.

Figure 4 shows the specific activities of 260 and
2Ra in the soil around the calc-silicate rock. Only
fi.4% of the soil samples have specific activities of 220Ra
over those of 23817, This is due to the lower radium
mobility, and means, therafore, that uranium migrates
sequentially in the sodl.

Table | shows statistic data for the 78 soil samples.
The rock sample with the highest radiation has a U/Ra
ratio of 1.2, For 2811 and 2¥Ra, the modes of the =oil
samples are mspectively 79 and 40Bgkg-! and the
arithmetic means 92 and 58 Bgdg-L. If compared with
data of worldwide refierences, as shown abowve, the latter
are significantly high.

The ratios between the meams of radiclogical
concentrations of wranium and radium in our area and
worldwide means, considered here (concentrations
factors) are about 4 (92: 25) for wranium and 2 (58:30)
for radium.
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Fig. 2. Isoactivity lines for BEy (Bq'kg™') in soil; o shows the highest anomaly of the calc-silicate rock (22 kBqkg™! of 28y
(position: in the small square (A) of Fig. 1)
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Table |, Sintistical dain for mdisactivity concenirations of

M and **Ra in soil samples
L Adtivity, Bgkg™
Sratistical parameter g tty, o'k
Dietermination rngs 1028 14367
Arithmetic mean o2 58
Geometric mean kRS 50
Median a7 49
Mode ™ 4n
Erequency distribution Mormal Log-oormal
Conclusions

Gamma-spectrometry with high purity germanium
detectors is a very efficient amalysis method for
radionuclides in  envimnmental samples.  Analysis
msults, using the energy level at 63 ke for 2%8 U and
the mean activity of the levels at 352 and 609 ke for
I¥Ra, provide radiometric mepresentative values in the
anomalows area. The main observation to be drawn here
is that the high uranium and radium activities of the soil
samples are due to the high uranium content of calc-
silicate rock oukcrops in the area in question. Uranium
activities are higher than those of radium (1.7 on
DEYIMRa ratio average), which is explained by the
larger uranium migration and distribution,

Ag is known, the migration of thess radionuclides in
soils depends on their chemical properties, available
organic matter, geographical conditions (climate,
topography, etc.), among other factors. Activities of
22 kBgkg! 250 and 17 kBgkg! 22Ra on the mother
mck and averages of 92 Bgke~! U and 58 Bog'kg-! Rain
=0il samples were measured.

If compared with data of worldwide bibliography we
conclade that they are neary 3.7 fiold higher fior wranium
and 2.0 fiold for radium on average in soil. These results
allow an estimate of the radiological risk to the

environment and is wseful as a support to subsistence
farming, livestock, milk production and i derived
productz, which are delivered in some towns such as
Padra, Yenturosa, Arcoverde, Garanhuns, Carvam, and
more distant ones.

Thus, the control of environmental radicactivity is of
great importance for the health of the population.

The authoes thank the Comnsslho Nacional de Dessrvolvimento
Cientffico & Tecnolégico (CMPg) and Professor Sueldo VITA Da
SILYERA (through FADE — Fundagio de Apoio an Dessovelvimenin
da Universidade Fedeml de Pemambuco)) for the financial support, and
Professor Carles ADOLPHO M. BALTAR for making the labomatory
under his mansgement mvailable to us (Laborabéric de Tecnologia
Mineral da Universidade Fedam] d= Pernambuce).
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Abstract Radiometric memurements were taken in a
small area of Pernambuco, Brazil, with the objective of
maonitoring the radivm of the s0il. For this, 78 soil samples
were oollected. The gamma analyses of the samples wene
camried out using HPGe. The values obtained for the ***Ra
varied from 14 1o 367 Bakg ™" and for the ***Ra from 73 to
429 Bgkg™. The ratio **Ra®™Ra varied from 1.0 to 7.0,
Therefore, it is an indicator of an additional radioectvity
source in this soil, maybe 2*Th, which will be fusther
investigated in future smdies.

Keywords Radium - Environment radionuclides -
Gramma- spectrome iry

Natural radicactivity may represent a greaf source of
exposure to living beings. In soik, these levels are asso-
cigted with the mineral composition of the rocks in each
area and the concentrations of radionuclides present in the
rocks that originated the soil. In general, more elevated
levels of radistion are associsted with igneous rocks and
lower levels with sedimentary rocks (Tzonzis and Tsertos
2004,

Radium i present in all of the natural series of madio-
active decay and is wsually found in nawre in low
concentrations {in spil, a mean of 08 ppt) (Arafa 200
Howewver, greaer concentrations of radiom are found in
minerak that contain weaniom and thorivm. The mean
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] Springer

activity of radium estimated on the soil surface of normal
aress is nearly 26 B:ﬂ:g_' (Malanca et al. 1993). From a
biclogical and radidogical point of view, the **"3Ra
isntopes, are considered the most impontant rdionue lides
of the ®%U and *Th series, respectively. When in the
human body, the radicisotopes behave chemically and
physiologically like calcium and tend to concentrae basi-
cally in the bones and weth. In the environment they form
soluble compounds and can contaminae underground
reservoirs, soils, plantstions, food sources and conse-
quently the human food chain.

In the nontheastern region of Brazil, uranivm anomalies
were identified during radiometric monitoring studies car-
ried oa in the period of 1974-1975 in the municipality of
Pedra, in the state of Pemambuco. In this area, measure-
ments above 15000 cps, caried with a scintllation
counter, were found in bodies of a rock (Santos Inior et al
200). However, despite the knowledge about these wra-
niom anomalies, no monitoring  stodies have  been
conducied so far with regpect to the presence of *53Ra
isntopes in the s0il. This is a relevant question, since these
isptopes may enter the human food chain in the milk pro-
duced by catle raised in this area, which is sold in many
cities in the state, including Fecife, which is the capital of
Pernambuco. Thenefore, this work was conducted with the
purpose of determining “*Ra and “®Ra activity in the soil,
& well as their spatial distribotion, around the main wra-
nium anomaly in the municipality of Pedra, in Pernambuco.

Materials and Methods
About T8 spil samples were collected in the sudy area,

ahovie and around one of the main anomalies of wranium in
an amphibolitic calcium-silicatic rock. The sampling was
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carried out at iniervals of 25 m at a mean depth of 35 cm,
on the C horizon. In the laboraory, the samples were dried
at 100°C, then homogenized and sieved at a granolomery
lower than 63 pm, and 200 g of each sample were packed
in polyethylens containers of 210 con® volumetric capacity.
After this, the samples were hermetically sealed for a
minimum period of 30 days, i establish the radioactive
equilibrivm  between the shont halflife radionoclides
before measurement with the HPGe. In order to avoid any
Bn loss, the internal pant of the polyethylene receptacle was
covered with alominum fiod, 50 as to cover the entine sodl
sample.

The memurements were carried out with & gamma
spectrometry system, which allows to obtain the activities
of these isotopes, to verify the environmental contamins-
tion levels. The measuring system is composed of a
Canberra™ GX2518 (HPGe) hyper pure germanium
detector, type BeGe, with an active volume of 41.1 cm?,
The detector presems a resolution of 177 keV for the
1332 keV energy of the *\Co, intrinsic efficiency of
27.7%, and &5 coupled to & multichannel analyzer {MCA)
with £,192 channels and Canberra’ ™ Gienie-2000 software.
The detector is wrapped in a lead cover of ~635 cm
thickness to redwee the backgromd (BG) interface effecs.
For analyzing the **Ra, the gamma photopeaks of 2"4Pb
{E, = 352 keV; yu = 37.10%) and *Bi (E, = 609 keV;
vu = 46.09%) were used, as well as the gamma photope-
ks of ac (E, =911 keV; s =2000% and
E, = 969 keV yy = 17.46%) for Ra

In gamma spectromewy, the counting efficiency is
considerad the most difficult problem i be sol ved, because
the final result depends directly ona good efficiency curve.
To dbtain this, a liguid standard of "**Eu certified by the
IRD (Institute of Radioprotection and Dosimetry—Rio de
Janeiro) was used. To reduce the effects of gamma awin-
shaorption, an aliquot of 50 mL of standard was added to
200 g of & previously analyzed soil matrix with a density
similar to the samples with unknown activities. To prepane
this standard sample, the same conditions as in the analysis
of a0il samples were used, such as: density, granulometry,
mass, geometry of the container, geometry of counting
{detector positioning) and counting time.

By using an statistical software, it was possible to obtain
a better adjustment for the efficency corve and conse-
quently Eq. 1.

a

a—b
where £ is the counting efficiency of the considered gamma
phoiopeak, a and b are stafistical parameters for curve
corection (L0016 and 0.04757, respectively), and E, the
gamma energy for which the counting efficiency is i be
obtained.

= [a¥E — g8, mnm

For calculation of the radionuclide activities, Eg. 2
(Tzonzis et al. 2003), based on the established efficiency
curve for ""*En, was employed:

_ C
TExiXyHm

where A i the activity {Equ",‘l: Cis the total net area of
the radionuclide photopesk at the considered energy
{counts); £ is the counting efficiency for the considered
specific energy; ¢ is the counting time (s); ¥ the gamma
sbundance of the considered radiomclide; and m e
sample mass (kg

To deiermine the **Ra aciivities, the mean of the
activities obtained for ™*Fb (E, = 352 keV; 37.10%) and
for *MBi (E, = 609 keV; 46.099%), was used; for *¥Ra it
was used the mean of the **Ac activities (E, = 911 ke'V;
2000% and E, = 969 keV; 1746%). The sample masses
were standardized in 200 g and the gamma counting time
in 43,200 5 {12 h).

For the detection limit (LI calculations, a soil sample
from an anea of low radicectivity and Eq. 3 wene used:

4.66,/C
ExyHmxT

(2

LD = 3
where C is the net counting; & the counting efficiency; y the
gamma abundance or gamma emission probability of the
considerad radionuclide; s the mass (kg ¢ the counting
time {s), and the value 466 is the factor that comesponds to
95% confidence.

Results and Discussion

The valwes obtained for the radionuclides activities of the
anomalous ok (amphibolitic calcium-silicatic) varied
from 14,018 to 83,567 Bake™" for the ™*Ra {Sanios Ninior
et al. 2006). On the other hand, the values for **Ra stayed
below the deiection limit (<10 Bakg™").

Table | shows statstical parameters for " ®Ra and for
duem'RafuiRaraﬁo, based on the same mean activity cal-
culstions. Tt is observed in this table that the **Ra aciivities
varyfrom 1410 367 Bgkg ™" (mean of 58 Bgkg "), while for

Tahle | Seatistical parameters for “ "

Parameter Acsivity (Bigkg ™'}

HRa Ra R0 Ra
Measze of mterval 73429 14-367 0369
Arighmesic mean n3 58 46
Medim 1 49 53
Mode 160 41 57
Frequency Tendency to log-normal

€1 springer
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2ipa the valies vary from 73 to 429 Bgkg ™ (mean of
223 qug"). Based on the se data, itwas possible to observe
that in %% of the samples the ®*Ra activities are higher
than those of “*Ra. Forthe “*Ra™*Ra ratio, it was possible
© see that the radiclogical concentrations of ***Ra are on
average five times greater than those of *Ra, with values
varying from 0.3 to 7 {mean of 5).

The limits of detection (LD for the *®Ra wene
~2 Bgkg™ for 352 keV photopesk of the *“Pb and
3 Bgke~" for the 509 keV photopeak of the 2*Bi For
B¥pa the LIy values were 8 and 12 Bakg ™" for the 911 and
960 ke photopeaks of the *BAc, respectively.

Figure | shows the isolines for the “*Ra™Ra raiio.
The values obtained show what was observed previously,
iLe., near the anomaly the B3pa ¥ Ra ratio is <1, while the
values incresse in the NE direction of dhe anea.

These evidences show that “*Ra concenirations are not
direciy correlated with the ***Ra concentrations, it being
ebvious that **Ra found in the soil is not migrating from
the uranifercus anomalous mock, but from another radie-
active spurce that sfill has not been analyzed. The isorades
show that the uwranium anomalms rock doss not present
msociaed ¥ Th, since the **Ra concentrations are greater

] Springer

in the northesstern portion of this area {confrary to the
uranium anomaly). Therefore, as said sbove, we conclude
that there is another natural radioactive source to be ana-
lyzed, very likely the granite that occurs in this area. From
these results, new studies will be developed o identify the
mumenfmmsupp]y,andmnmnauahurradio
logical control of the area, thus minimizing the risks
maociaed with this radionuclide.
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Atualmente & de fimdamental interesse a certificacio de métodos analiticos em busca de maior grau de
precisio e exatidio nas anslises dos dades. O desenvolvimento da tecnologia de nowos detectores tem
proporcionado a otimdizagio no processe analitice, fornecendo pardmetros cada vez mais confisveis para a
pritica da instiumentacio muclear. A dispondbilidade e wtilizacio de técnicas de anslises nio destrutivas
tém side difundidas poundialmente, como & o caso da especiTomeiTia gama, por ser um metodo bastante
eficients na determinasio de radicouc lideos nanurais. Meste contexto, 3 instromentag 3o mais utilizada tem
sido os detectores Nal(TI) e principalments os HPGe, este ultimeo, devido 3 sua alta resolugio. A andlize
de ™I, ™Th ¢ “K em amostas ambientais proporcionsram obter parimetros Decessirios para
qualificacio e gquantificacdo de radicouchdecs nanmrais A sl resolugiio do HPGe associzda 3 alta
eficiéncia do Mal(T1) e ¢ uso de par3metros estatisticos, permitiram estsbelecer critétios de maior
confiabilidade nos procedimentos analiticos.

Nowadays, it is of fundsmental interest that anatytnicsl methods are certified in search of grester precision
and acouracy im data analyses. Statistics have produced models for optmmization and for supplying more
relisble parameters for the field of muclear instumentation The availsbility and utlization of non
desmuctive methods of analysis have spread throughout the world. One example of these methods is
Eamma specoometry, which is very efficient for determination of radicmaclides. In this contentt, Nal{T1)
and HPGe detectors have been the most utilized for gamma spectrometry, especially HPGe due to its high
resohition. Ttnswm:khaﬁﬂnﬁ_m of camrying out a comparative study between HPGe and Nal{TI)
detectors for anatvses of 1], & “E in environmentsl samples.

EKaywonds: Badiockamistry, analytical techmiques, radivecelogy.

1. INTRODUCAOQ

O conhecimento dos nivels de radicatividade do melo-ambiente & de grande importincia na
avaliagdo da contnbmedo da dose de radiacdc gama no ser lomano. Em relagio ass
radiomiclideos naturais, a fonte de exposigdo externa mals importante, provem dos descendentes
das séries do ™17 & **Th como também do K [11.

Ma guantificagio de radionuclidecs naturais, é de fimdamental mmportineia a escolha do
detector para cada tipo de analise. Sendo assim, € possivel obter maior precisio e exatidio nos
resultados. Atnalmente existern diversas técmicas utlizadas para avaliar as concentragdes de
radiomiclidecs em amostras criumdas dos sistemas bidticos e abidticos. Para tais finalidades, as
tecmcas mais utilizadas s3o: espectromeima alfa, cintilacdo ligmda, espectrometna de massa e
ana].lsepurahbacaumdmm Purmdrula.du,todas-usastmasuhhzammmdos
radioquinnicos convenclonais, gque geralmente, s3o trabalbosos, de custos elevados e
normalmente destroem as amostras. A téenica de sspectrometria gama tornou-se uma excelante
alternativa na analise de radionueclidecs em amostras ambientais. Essa téeniea radicanalifiez
encontra-se bastante difindida e utihzada pela maioria dos laboratdrios que trabalham com
cartificacio de concentracio de radiommclideos em dmversos tipos de amostras [2,3.4,5]. Uma das
principals vantagens desta téemica é a quantidade de mformacdes obfidas em uma 1nica anahise.
Alem disso, & uma técnica de analise rapida, mmltielementar e ndo destrutiva.

Para o use da técnica de espectrometia gama, o3 detectores mais utilizados =30 do tipo
morginicos sohidos e os semicondutores. Esses detectores peroitem obter mformagdes e tirar
conclusdes sobre os nivels de radiagdo presenfes na matéria. Com as medidas realizadas por
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esses detectores, & possivel caleular as concentragdes dos radiomuclideos presentes em uma
amostra, estimando os parametros de radioprotecdio responsavels pela garantia do principio
ATARA que estabelece as condigdes necessarias para proteger o homem dos efeitos cansados
pelas radiagdes iomizantes [6].

A maior preocupagio dos érgdos de controle de radiagio lonizants, entre eles, a Agénma
Internacional de Energia Atomaca (JAEA - International Atomic Energy Agency) e a Comssio
Macional de Energia Nuclear (CHEN), tem sido com a exposigio externa devide 3 radiagio
gama. Neste contexto, os detectores utilizados nos estudes de qualificagdo e quantificagio dos
nivels de radiagio gama, tem =ido o lodeto de sodic ativade com talic - Wal(TI) e
prncipalmente, o germanio hiperpure - HPGe.

A prineipal caracteristica do HPGe @ baseada na sua alta resclugio em determinar a energia
da radiagio gama, proporcionando assim, uma menor mcerteza na medida. Em relagio aocs
detectores cmtladores, estes apresentamn 3 caracteristica de emstiremn boz guando expostos a
radiagdo lonizante. Este é o caso do MNal(Tl) que & considerado mais eficiente na medida da
radiagdo gama, pois, apresenta alta capacidade de registrar os fotons meidentes, o que o torma
mito sensivel 3 vanagdo da tensdo da fotommltiplicadora & dos nuidos elefrémicos.

Cada tipo de detector apresenta alguma vantagem operacional. Entretanto, para métodos
absolutos & preferivel utilizar os detectores que apresentem maior definigdo em termos de
resolugdo. Apesar da hmutacdo do HPGe em relagio ac resfniamento, sua mailor resclucio os
tomam o3 detectoras mas whlizados na analise por espectrometria gama.

s prmeipals pardmetros a serem considerades numa analise por espectrometria gama para
garantir um bom desempenho dos detectores e um auments na confiabilidade dos resultados
s30: a eficiénma de contagem por energia do foton, pois, a determnmacdo exata da eficiéneia de
contagem é o problema chave para medidas de radiagio gama [7]; boa calibragdo do sistema de
medidas; alta resclugdo do sistema por fotopico; barce lmmite de deteccdo; um sistemna que
forneca o caleulo da area ligmida do fotopico; wm armanjo experimental que permita validar os
resultados experimentais com a wilizagio de padrbes certificades; mmimizacio da auto-
absorgio pele uso de padrdes com densidades semelhantes 3s amostras analisadas e
padromzacao das massas das amostras analisadas, dos padroes e do tempo de agmsigac.

Dhante da necessidade da escolha de um datector que formeca uma bea resposta na detecgio
da radiagdio gama emifida por radionuclidess naturals, o presents trzbalho teve como objetivo
realizar uma comparagao dos pardmetros espectrométricos dos detectores Mal(Tl) & HPGe na
medida das concentragfes de U, ®*Th e K em amostras ambientais.

2. MATERIAIS E METODOS

Mos procedimentos analibicos foram ublizados dois sistemas de medidas de espectrometria
gzma, o HPGe de zlta resohugio 2 o Nal(Tl), ambos da marea Canberrz® As condipdes
laboratorials, tals como, temperatura & wmidade, foram padromizadas. Ambos os detectores
foram envolvidos por uma blindagem de Pb de aproximadaments 6.5 cm de espessura & uma
superficie mtema delgada constitiida de cobre e zimco, proporcionando assim, uma baixa
radiagio de fimdo. O programa utilizado na anilise dos espectros foi o Genie®™-2000 fomecido
pela empresa Canherra®.

Para calibragio dos sistemas de medidas foram utilizadas fontes radioativas padrées de *Co,
BCs & "Ba. Os padrdes de ™ Am e "Eu foram utilizados para determinagio das curvas de
eficiénrias e certificagdo do método amalitco utibzado. Também foram realizados ensaios
analiticos com gquinze amostras de solo com a fmalidade de verficar o comportamento
intrinseco de cada detector na determinagio das concentragies de **U, **Th & *K em amostras
ambientais, e iIntercomparar os resultados obtidos.
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2.1. Caracterizticas do sistema de medidas HPGe

Este sisterna de medidas & compesto por um detector HPGe, cilindrico e coaxial com janela
de Be, 4,54 cm de diimetro externo e volome ativo de 41,1 em®. O detector apresenta uma
resohugio de 1,77 keV para a energia de 1.332 keV do ®Co e eficifncia relativa intrinseca de
27, 7% O detector for montade em wm cmostate com capacidade maoma para 30 L de
mwirogeme ligmde e apresenta um consumo de 1,8 L de mirogéme por dia. O amanme
axperimental para colsta dos especiros mchn o detector com pomto de operagio da
fotomultphcadora ajustado para 3.000 V e um mistema de amplificagio models 2002 CSL com
£.192 canans.

2.2, Caracterizticas do sistema de medidas Nal(TI)

Esse sistema apresenta um detector MNal(T1), com um eristal 2°x27. Sua resolugdo & de §,5%
para a energia de 662 keV do "'Cs e estd interlizado a um MCA EAGLE Plus Canberra® com
4096 canars. O ponto de operacio da fotommltplicadora foi ajustado para trabalhar 2 1.000V e
o MCA com 2.096 canais.

3. PADRONIZACAO DA METODOLOCIA

3.1, Curvas de gficiéncia

Para a utlizacdo das metodologias propostas, foram construidas curvas de eficiéncia
utilizando-se fontes radioativas padides de *'Am e "Eu :Ert.ﬁcaﬂas pelo Iushhdn dE
Radicproteio e Dosimetria (IRD), com ztividades de 78,13 kBqkg" & 3,78 kBq
17.10.2007, respectivaments. Estes radionuclideos apresentam ammplos espectros de energias
l:lmndeﬁm.das , permutindo a obtencdo de uma boa estatistica de contagem, & conseglientementa,
uma boa eurva-padrio. Para o ™ Am foi utilizada a energia de 39,54 keV com 36,00% de
probabilidade de ennssdo (V). Wa analise dos fotopicos do ]ﬂﬂufncramul:lbzadasasenerg;lasde
121,78 keW (s, = 28,37%); 244 70 ke (s, = 7,53%); 344 38 kaV (1o, = 26,57%2); 411,13 keW
(¥ = 2.4%); 443 96 ke (ys = 3,12%); 778,90 ke (1o, = 12 97%2); 367 30 ke'V (ys =4 21%);
96406 keW (s = 9.64%); 1085 84 kaV (yse = 10,13%); 1.112 09 ke (s = 13,54%); 1.212.97
keWV (s, = 141%); 1.299 15 ke (s, = 1,63%) & 1.408.02 ke (yy, = 20,85%). Tais ensrgias
encontram-se sugeridas no documento téemico n®. 619 da Apéncia Internacional de Energia
Atdmica [8].

A correcio das atividades das fontes padrdes foram caleuladas pela sepuinte equagio:

Ag, =Ag, xe™ @

onde Agg, € a ztnidade a ser comgida, com base na attvidade mocial Aggo e na constante de
decamento radicatrve, A

O grafico que representa as curvas de eficineia tem como parimetro as eficéncias de
contagens, determimadas em fimedo do radwouclides emmssor gama e das  energias
caracteristicas. Essas curvas sdo consideradas o ponto de parfida na determinacio das
eficiénrias de comfagens dos radionuclidecs em estudo, e com base mestas, as atividades
espacificas dos radionuclideos estudados.
3.2, Eficiéncia de contagem dos padroes

Para oz caleulos das eficiéncias de confagens foram estabelecides alzums crtermos que

permutiram obter mator confiabihdade dos resultades, sdo eles: guantidade de amestra whlizada

na analize, whlizagao de padroes certificados {devidaments adequados para as faixas de energias
am astuds), dilmgdo dos padrdes diretaments em matrizes com denmidades aprocuimadamente
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ipuais as densidades das amostras analisadas, padromizagic dos recipientes, padronizagio da
geometria de contagem (posicionamento no detector) e o tempo de contagem.
Com a whhzacio desses pardmetros, da cwmva de eficiéneia que foi determimada

experimentalments e o uso da Equagdo 2 [6], foram calenladas as eficiéncias de contagens das
energias especificas para cada radiomuclideos estudado.

_ Ny
Ampxtx'l‘ra :.:vp

Eg =

(2)

£z & a eficiencia de contagem, determumada pela curva de eficisneia; Ny e a area liquida de cada
fotopico, determinada experimentalmente em contagens; Az, a atividade especifica zama atual

do padrio; t o tempo de contagem (z); T4 2 abundinela gama do padrdo para a energia em
eonsideragio e V), o volume do padrio (ml).
3.3. Determinagdo da drea ligquida

A medida da radiagio de fundo (backgroumd, BG) é nmito miportante em instrumentagio
muclear, pois mede o nivel de radioatividade do ambiente no qual estio sendo realizadas as
medidas radiométricas.

Para 2 contagpem do BG, for usado um recipiente vazie com a mesma geometrnia dos
recipientes utlizados nas contagens das amostras [3). Essas contagens obedeceram tambem, o
mesmo tempo de contagem das amostras. Mo fmal, cada confagem de BG for subtraida da
contagem de cada amostra amalisada [10, 11], caleulando-se assim, a comtagem ligqmida da area
do fotopico pela Equagdo 3 [12].

= [X,-BG @)

Mg e a area total iquida do fotopico de interesse (nimero total de impulses por segundo); u é
a regido de mnferesse (ROT) do canal imeal da area do fotopico; v € a (ROI) do canal final da
area do fotopico; X, € a confagem em cada canal e BG é a contagem da radiagio de fimdo

3.4, Calculo das atividades

Para o5 calealos das atividades especificas, foi utilizada a Equacio 4 sugenda pela IAEA,
1989 [9]:

N
Ay =———5—— @
Eputwy, xM,

onde Ag é a atividade especifica (Bgkg™) caleulada para um determinado fotopico; Mg é a irea
ligmda do fotopico na energia E, caleulada pela equagdo 3; &g @ 2 eficiéncia detectada para a
energia E (gg = 1); t é o tempo de contagem (5); Ya & 0 nimers de gamas por desimtegragdo para
o radiomclides na transigio de energia E (7, = 1); e M, & a massa em kg da amostra analizada.

3.5. Limite de detecgdio

O linite pomimo de detec¢do para um espectrémetro gama representa a sua capacidade de
detectar um foton gama na presenca de interferentes, fais como: radiagio de fimdo,
espalhamento Compton, ruidos do sistema de medidas, entre cutros. O LD dependera do tipo de
amostra a ser analizada, da energia da radiacdo, da geometnia de contagem, do tipo de detector,
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do fundo do sistema e do tempo de contagem [13]. Para caleular o hmte de detecgdo (LD,
ufilizou-se uma amostta de solo de uma drea sem alteragdes radicecologicas. MNeste caso, a
massa & ¢ tempo de contagem tambem foram padromizados. O valer do LD fo caleulado usando
a Equagdo 5 [13, 14]:

a6,

Eg ¥y, xMaxt ©)
Mg € a contagem liguida; £z € a eficiéneia de contagem; ¥a é abundancia gama percentual do
radiomclidec em consideragio; Ms a massa (kg); t o tempo de contagem (5) e 4.66 & o fator
constante correspondente a um nivel de confianca de 95%.

Para obtencio da area ligmda, Mg, foa realizada a subtragdo do espectro brute (representado
pela contagem da amoestra, do recipiente e da radiagdo de fundo) com o espectro de fundo
(representado pela ¢ da radiagio de fundo e do recipiente vazio), realizada com awaho
do software Genie- 20007

3.6. Resolugiio

A resolugdo em energia é considerada o pardmetro mais importante para defimir a fungdo
resposta do detector, sendo por defimigdo, calenlada em relagio & medida da largura do fotopico
2 metade da altora maxwima (FWHM: Full Width at Half Maxipmm). Meste caso, considera-se
que a altura dos pulsos tendem a uma distibuigdc normal em torno de um valor medic. O valor
dz resolugio em energia € calenlada pela Equacio 6 [14, 15].

R=——sx=100 (6

E é a resolugdo em energia; FWHM a medida da largura do fotopico a metade da alhwoa
maxima e E a enerpia média do fotopico. Quanto menor o walor de B, melhor a resolucdo do
sistema em energla, de forma gque energias mals proxmmas possam ser separadas. As
imterferencias do sistema, tars come, midos, fotons de baixa energia, & outres, mfluenciam no
alargamento do fotopico, dinmumdo a resolugao.

A medida da largura total do fotopico a metade da alhwa maoma FWHM;, pode zer
caleulada pela Equagdo 7 [14].

(FWHM)7 = (FWHM)}, +(FWHM)} +(FWHM)} M

onde: (FWHM)E representa a flwhiacio estatistica no mimero de camregadores de cargas zeradas
no detector; (FFEM)} é a contribuigio devido i coleta incompleta de carga, sendo mais
significativa em detectores de volume grande e campo elétrico baixo. (FFHM)Y representa os

afeitos de borda em todos os componentes eletromicos que cercam o detector, ou zaja, & a
contribuigdo do mudo eletromeo.

4. RESULTADDS

4.1. Retas de calibragdo

As Figmras 1 e 2 apresentam as retas de calibragdo (canal = energia) construidas para os
detectores HPGe e Nal(Tl), respectivamente, com base nos padrdes de mBai:Er=El,ﬂ e 356,0
keV), "Cs (By=661,7 keV) e “'Co (B, =1.173.2 e 1.332,5 keV).
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Figura - Curva de calibragdo para HPGe com MCA 5196 canais.
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Figura 2: Curva de calibragio para Nal (TT) MCA 2096 canais.
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A partir das medidas experimentals foi realizade o ajuste linear para cada reta. Para um
mimers total de medidas, N = 5, uhlizadas na calibragdo dos sistemas de medidas (Figuras 1 e
2), os amstes lineares, observados com base nos coeficlentes de comelagdo lmear, 1, foram
excelentes {r = 100000 para o0 HPGe e r = 099986 para o Nal(Tl)). Nestas figuras, sio
apresentadas as eguagdes de auste linear, para um intervalo de energia variande de valores
proxmmes de 0,0 a aprosamadamenta 1.500 keV. Os parametros obtidos para a calibragio do
HPGe e do Nal{Tl}) mostraram que os sistemas de medidas estio prontos para realizacdo de
medidas expermmentals. As diferencas nas posigdes das energias com os canais se devem ao uso
de multicanais com capacidades diferentes, ou seja, para o HPGe fou utihzado wm MCA com
£.196 canais e para o Nal{Tl} um MCA com 4.096 canais com dispombibdade para 2.0%6
canals, uma diferenca apenas nos posiclonamentos dos fotopicos, uma ver gue os padroes
ufilizados & as respectivas energias foram mantidas constantes.
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4.2 Rezsolugfio em energia

A Tahela 1 apresenta a resclugio média para cada fotopico utilizado na determinacio do =0,
B2Th e K. Neste caso, foram utilizadas quinze amosiras, cujos valores representatives foram s
medias aritmeticas obtidas das contapens de cada fotopico. Escolheu-se a media antmeética
como medida de tendéncia central, porque nic houve discrepancia ne comjunto de dades
anzhisados. For adotade o valor medioc como medida de tendéncia central, wma vez gue nic
houve divergéncias sipmficativas para oz dados analisados.

Tabela 1: Resolugio em energia para HPGe e Mal (T
Rd.ﬂfﬂfgff.ﬂ]fﬂ E. t’b_eﬂ R (%) HPGe R (%) Nal(Tl)

63 1.08 5,83
Ty 338 0,36 8,40
911 0,16 3,34

969 0,16 2,85

g 1.461 0,12 5,00

A Figura 3 apresenta o comportamento da resclugdo em energia (R%) para oz detectores
HPGe e Nal(Tl). Para o HPGe, o comportamento da resolucio em fungio da energia é defimde
por uma fimgio exponencial, onde a resolugic sumenta com o aumento da energia, tendendo 2
zero porem nao tocando areta x = E (keV), onde E — @ e K — 0. O comporfamento para o
Mal(Tl) & totalmente diferente, onde ocorre varagio da resolugdo em fimgdo da energia, ou seja,
algo mmte mpreciso, nac tende como prever a fungdc resposta para o estude desse
comportamente nas medidas realizadas. No intervalo entre aproximadamente 63 ke'V e 340 keWV
ocorre uma dimnuicdo da resolugdo. A partir dessa tltima enerpia até nas proxmudades de 985
keV, a resolugio melhora e volta a diminnir dessa energia até aproximadamente 1 470 keV. Isto
mostra que o comportamento do detector Wal{Tl) & bastante diferente do detector HPGe. E
importante destacar que essa grandeza € uma caracteristica unicamente do detector e que esse
comportamento esta de acorde com o estabelecido pela Iteratura [14], ou seja, os detectores do
tipo Mal(T]) apresentam infrinsecamente menor resolucdo que o3 detectores HPGe.

Considerando que uma faixa maior de canais for trabalhada para o detector HPGe, snguanto
que para o Nal{Tl) foi utihzade uma faixa mais estreita, 2.096 canais disponiveis, & levando em
consideracio as diferencas entre as resolugbes dos deas sistemas (Figura 3), observa-se que na
pratica o detector HPGe apresenta um melhor poder de diseriminar mtervalos de energia, o que
proporciona e justifica sua melhor resohagio. Observa-se que, para o detector NaI(TI), os
fotopicos sdo mais abertos, o que caracteriza uma baixa resolugdo. Meste caso, quando se
trabalha com Mal(Tl), nic & possivel distinguir nitidamente os fotopicos, decorréncia das
superposigoes de energias que estio mmto procumas. Sendo assim, as analises tormam-se
trabalhosas e as vezes mmpossivels de serem realizadas. A Fizura 4 mostra os espectros obhdos
da analise de uma amostra de solo medida nos detectores HPGe e Nal(TI).

De acordo com a Figmra 4, observa-se que os fotopicos sdo melhores defmidos no detector
HPGe (praticamente linhas verticais). Mo caso do espectro do Nal(TI), oz fotopacos s3o abertos,
mostrando uma clara diminmedo da resolugdo em energia (malor FIWHM).

4.3. Curvas de gficiéncia

As Figuras 5 e § apresenfam respectivamente, as curvas de eficiéncia em energia, obtidas
para os detectores HPGe e Nal(TI).
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Figura 3. Comportmmarnio da resolugdo em fAmgdo da energia para os deteciores HPGe @ Nal{Ti).
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Fipura 4. Espectros obtido para andliser pama ne HPGe @ Nal{Tl) usando uma mesma amosira
amiseral.

Para um nivel de confianca de 95%, fou observado que os ajustes das cwrvas foram
excelentes. (s coeficientes de ajuste linear (1) e quadratico (r°} se ajostaram perfertamente com
valores de 0,99694 e 0,99389 para o HPGe e de 100000 para as duas situagdes no WNal{T1). Pela
curva estabelecida para detector HPGe (ver Fipura 3), o ajuste abranpe energias bamxas e altas,
ocom melher concordineia dos dados tedricos com os dados expermmentars observados para
energias mais altas. No caso mostrado na Figura 6, venfica-se gpramde discrepimcia entre os
valores tedricos e os valores expenimentais na regiao de bamxa energia. Uma das razdes para a
explicacio deste fendmeno & a baixa resohucio em energia atnboida aos detectores cimtiladores,
o que proporciona sobreposicdo de alpuns fotopicos. A alta eficiéneia dos detectores Nal({TT)
promove uma maior sensibilidade a mierferentes na farxa de baixa energa, pois, para energias
mfeniores a 100 ke ocomrem efeitos devido aos raos X caracteristicos, Compton continoo e
ruidos eletrénicos. Alterardo na temperatura ambiental pode causar interferéneias nos detectores
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Fipura J. Cuma de gfficiéncia para confagens realizadas a 0 cm no detector HPGe MCA 5196 canais.
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Figura 4. Curva de gficiéncia para contagens realizadas a 0 cm no detector Nal{TT) MCA 2. 094 canmi.

Os ajustes das cmvas foram realizados com base em wm software, gue possibiliou
estabelecer os parametros ublizados nas comrecdes das eficiencias de contagens. Com os
parimetros obtidos a partir desse software, foi deduzida a Equacdo B, que permite caleular as
aficiénrias de contagens ajustadas para os diferentes fotopicos ufilizados, estabelecando-se com
base nesta, os caleulos das atrvidades dos radienuclidess propostos.

£= {_pl_gi‘-h + Fa-ﬁ’-z'?’ }_g-m E% 4ay B ) py @
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onde: s € a eficiéncia de contagem; py p:. Pa, Py 8 Ps, 530 03 parimetros definidos pelo softwrare

para o ajuste da curva; E € a energia para a qual deseja-ze caleular a eficiéncia de contagem; a),
ay, 43 & 34 530 05 parimetros utilizados na caracterizagdo do datector.

4.4. Limites de detecgdo

Como apressntado no rtem 3.5, observou-se que o limite minmmo de detecgio depende dos
parametros caleulados pela Equagdo 5, sendo mpresemdivel para medidas de baixo nivel de
deteccdo na fara de emnssdo em estodo. A Equacdo 5 fol utilizada para determinar os lmites de
detecgdo (LDs) para as energias utilizadas na andlize do 1T, ®Th e *E. Os valores dos LDs
foram ajustados conforme os pardmetros de comregdo fornecides pelos modelos matematicos
apresentados nas Figuras 7 e 8. Para o3 detectores HPGe (ver Figura 7) e Wal(T1) (ver Figua 8),
a fimgdo Sigmoidal Boltzman fo1 a que apresenton o melhor ajuste para os dados expermmentais.
Meste caso, o5 valores dos limites de detecgdo comigidos (LDe) foram caleulados nsando a
Equagio 9. Onde: A, A; x; e dx representam os pardmetros de comregdo fornecidos pelo
software.

- 4, -4, +4,

CTeetE

)

c

A Tabela 2 apresenta o5 valores dos limites de detecgdo caleulados pela Equagdo 5 e
comigidos com o uso da Equagdo 9, para os fotopicos utilizados na determomacgdio das
concentragdes do U, **Th & K, em termos de atividades especificas (Bgkz™").

304 * Medkas experimentais
Aaste

£~ 25 Detecior HPGe MCA 5135
| SipmoldaliBottzman}
g 20 4 Equaga:
= |y AT
B g5 A= 22527
A2 = 40,0510
E 1%, =1.3357m
10 ax = 120,26

0 200 400 600 400 1000 1200 4400 1600
Energia (keV/)

Fipura 7: Corregdo dos limites de detec o dos fotopicas para o HPGe.
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Figura 8: Corregdo dos limites de detecgdo dos fotopicos para NaliTi).

Tabela 2. Limites de detecciio e limites de detecgin corrigidos para o **U, **Th e “'K (Bq kgL

. HPGe Nal(Tl}
RADIONUCLIDEQ LD (Bgkg™) LDe(Bgke™) LD Bgks") LDe (Bghks)
=y 27 13 15 33
By 45 38 4.7 48
2R 29.1 291 439 439

LD»: Limite de deseccio; LDy: Limite de detergio corrizido.

A Figwra 9 mostra o comportamento dos valores do LDe para oz detectores HPGe e Nal(T1).
De acordo com o teste t-Student, em relacio acs radiomuclidecs ®*U & ™ Th, nie houve
diferenca sigmificativa entre o5 valores de LD & LDe medidos nos detectores HPGe & Nal(T1)
(ver Tabela 2). Por outro lade, usando também o t-Stadent, observa-se diferenca significativa
nos valores LD e LDe na medida do *E. Mo presente trabalho, foram utilizados os limites de
detecgdo comipidos como os valores mais representativos.

45] T BBk
{ ¥ h: E =338, 911 e SED REV
1% E= ta481Eev

NI}

U=38 Tha3? K40
Radionudiden

Figura 8. LD¢ para o HPGe & 0 Nal{Tl) no cdlenlo do U, **Th « “E
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4.5. Validagdo da resposta dos detectores HPGe & Nal(T1}

Para certificar oz procedimentos metodologicos, visando obter um alto grau de precizdo nos
calenlos das atividades especificas, avaliou-se a resposta dos detectores para energias baixas e
altas, utilizando para tanto, fontes padrées de *'Am e ""Fu. Para minimizar o efeito da auto-
absorgdo, foram preparados padrdes com adicio de atividades conhecidas de *'Am e "Fu
Meste caso, as amostras padrdes finham as mesmas composigbes das amostras analisadas, e
também, passaram pelos mesmos procedimentos de padromizacdo, tals como: massa, vohime,
tempo de comtagem e geometra. A Tabela 3 apresenta os valores das atividades dos padrdes
certificados, chamadas de atrvidades refevéneia (M) & seus valores obtidos experimentalmente
em fimgdo das curvas de eficiéncia (Mg ). Pmumﬂmtmhmuseufum;nmgmdeﬁﬂﬁd-
keV com 36,00% de probatibidade de emissdo, ou seja, o fotopico de mator abumdancia. No
caso do '“Fn foram utilizadas as linhas gamas de 121,78 ke (28, 37%); 344,28 ke (26,37%);
140802 keWV (20,85%) e 1.112 09 keV (13,54%), segumdo as recomendagies do TECDOC 619
dz IAEA [E].

Tabela 3: Atividades especificas médias dos padries de **' Am e 2B

HPGe Nal(Ti) 2x2

P4DRAO A, (kB kg) A (kBg kg') Ay (kBg kgl Ay (*Bakg)
T am 78,20 80,02 78,08 21,86
ZEn 391 3.90 2 -

Como mostra a Tabela 3, para o detector HPGe, ndo howve diferenca sigmificativa (usando o
teste t-Student) entre o5 valores de referéncias e os valores experimentans, respectivamente, para
os padrdes de Am e "Pu. Para o *Am em baixa energia, o desvio padrio foi de
aproximadamente 1,29 kBg kg™ com emo padrio média de 1,63%. Mo caso do "“Eu (energias
superiores a 100 keV), howve excelente concordincia entre a atividade de referéncia e a
atividade experimental. Meste caso, o desvio padric associade foi apenas 0,0071 kBgks”, que
para as condigdes radicecolagicas, tal mlmnfudz ser considerado desprezivel.

Para o detector Nal(Tl), no caso do “YAm (energia de 59,54 keV), chserva-se prande
dmepamaaﬁeaimlmdemﬁumaeuvﬂurmmﬂmmdmmpaﬂnﬂammaﬂnfm
de 39,75 kBqke"', com emo médio de aproximadaments 51% (considerade extremamente
d.evadaparauspadmﬁ radioecoldgices). Mo caso do "Eu (energia superior a 100 ke'V), ndo

d:fum;asagmﬂcaﬁma{nsmﬂuutﬁbetsmdmﬂmtemmm&mme
E:qmﬂzLDﬁEﬂnpaﬂmuas&uﬂa{hfmﬂeﬂﬂmqu_kg,:mmmdmde
aproxmmadaments 2%. Comparande oz valores de referéncia e expermmentzl para ambos os
detectores, no caso dos padrées de "Fu, esses valores podem ser considerados estatisticamente

ipuals, segundo o teste t-Student.
4.6, Madidas das atividades especificas de **U, *Th ¢ 'K em amostras de solo

Para verificar o comportamento real das medidas obtidas pelos detectores HPGe e NaliT1),
ufilizon-se quinze amostras de solo. A Tabela 4 apresenta os valores das atividades especificas
de P, ®2Th e K determinadas pelos detectores HPGe e Nal(T1). O co to grafico
desszas atividades & apresentado nas Figmras 10, 11 e 12. Na determmacie do for whilizada a
energia de 63 keV do ™Th, considerando o equilibric radicative secular. O “°Th fod
determinado utilizando-se as energias de 338, 911 e 969 keV do ZPAc. O "E foi determinade
diretamente pelo sen fotopico pama de 1 461 ke
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Tabela 4: Atividades especificas médias de *#U, **Th & *'E em amostras de solo.

—ATIVIDADE (Byky'] BFGe — — ATIVIDADE (Byig) Nal(T]
CODIGO T.238 Th.13? ] T.238 Th-132 ]
—— I ——— I E— e
0 3.9=03 S2=02 T05.3=12 TE=02 36202 WE=11
n 15.6=07 E03=0%6 #0220 71203 40504 40718
G <LD Be=07 £03=23 ZLD 4040, H1I=11
i <LD TEE=06 1382213 <LD 53,1204 1228213
s 16.0=06 1956507 1574214 73203 1313=0,3 139912
06 104203 1818=07 1735213 4702 120004 194212
a7 169205 MLI=07 175114 703 1626=0.3 1556=12
it B4=07 NEI=07 172214 16203 1469=0.3 153112
m 10907 BTI=0T 1883214 10203 1733203 149612
10 BI=0SE 170214 107203 1907 20,3 152113
1 WI=10 6474227 134204 1329203 755214
12 357208 375221 162204 1479203 477818
13 ME=09 4505221 113204 1B50=0.6 4363210
14 15.6=06 39319 71203 14403 9616
15 103111 LT6L0= 12 3304222 450205 LIEL0 =08 2p4f=10

LD = Limite de defecqao.

Die acorde com as Figmas 10, 11 e 12, observa-se que, a maior discrepdncia entre os valores
das atividades especificas medidas com os detectores HPGe e o Nal(T1), ocomeram parz o 7,
enquanto gue as mencres discrepincias para o K. Observou-se também discrepdncia nas
medidas das atividades especificas do “°Th. Entretanto, menes acentuzda do que no case do
] Tal como ocomen ne comportamento das amostras padrdes de *'Am e "By, em relagio a
respostas dos detectores HPGe & Nal(Tl), venficou-se tambem para as medidas das atividades
especificas do P, ®Th e **K nas amostras de solo anzlisadas. Isto mostra que, quanto menor
for a enerma emutida pelo radicouchides, mator sera a discrepinea das atividades caleuladas
para os detectores, e consegientements, o arro associado sera elevado. Comparando as medidas
dos valores dos desvios padries das atividades especificas para os detectores HPGe e Nal(T1),
em relagio aos radiomuclideos ™1, ®*Th e *K, foram obtidos os seguintes erros: 530'3"‘6,
27.7% e 8,3%, respectivamente. Sendo assim, as atividades especificas do “K e do :Th
apresentaram menores fluteacies do que o U

]| ——HFGe
AARTE L

012 3456 T E B 101112 13 14 15 16
Amosira

Figura 10: Comportamento das atividades especificas do LT gm amostras de
solo medidas pelos detectores HPGe ¢ NaliTl).
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Figura 11: Comportamento das atividades especificas do MITh em amostras de
solo medidas pelos detectores HPGe ¢ NaliTl).
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Figura 12: Comportamento das atividades e_gpwcgﬁm:damxm mmostras de solo
medidas pelos detectores HPGe ¢ Nal{Ti).

4.7. Estabilidade do sistema de medidas

A Tabela 5 apresenta as flumagdes dos sistemas de medidas, HPGe & Nal(Tl) com base na
identificagdo dos fotopicos pelo canal central. O coeficiente de vanagdo (CV) de Poisson fon
ufilizado para estimar a estabilidade (flumagbes) dos sistemas de medidas. O valor do CV fo
calenlado em fumcdo do desvio padrdc e do valor médio da posigio dos canals cemtrals nos
fotopicos. Neste caseo, os valores de CV foram caleulados para os fotopicos de 63, 338, 911, 969
e 1.46]1 keV (utihzados para os caleulos das atividades expenmentais das quinze amostras de
solo).
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Pode-s2 observar ma Tabela 5, que as matores flutuagdes foram observadas em fodas as
medidas realizadas com o detector Wal{TI). Isto sugere que, o detector Mal('Tl) & mais mstavel
que o detector HP(Ge. Verifica-se tambeém que, as flutnagdes dmminiem a medida que aumenta a
energia do foton, ou seja, as maiores mnterferéncias encontram-se localizadas para as bamxas
energias, conforme apresentado ma literatura cientifica [14]. Apesar de tudo 1sso, para os
padides radicecoldgicos, os valores dos coeficientes de warlagdo de Poisson apresentades na
Tabela 5 mostraram que, as flutuacdes em relagic ao canal central para as amostras de solo
analisadas, foram considerades desprezivels, tanto para o HPGe, quanto para o NaI{TI).

Tabela 5: Coeficientes de variagio de Poisson pos canais centrais do HPGe e Nal(TT).

COEFTCIENTE DE VARIACAO (%)

ENERGILA (V) HPGe Nal(11)
63 0,53188 1,38228
338 0,02991 1,20548
911 0,02753 0,16478
968 0,02775 0,21722
1.461 0,03226 0,15515
5. CONCLUSAQ

Mas medidas das atividades especificas dos radiomuclideos ®*1J & **Th, o detector HPGe
apresentou resposta muito superior aquelas apresentadas pelo detector Mal(Tl). Em estudos de
espectrometria gama de baixa energia, o detector MNal{Tl) deve ser utilizado apenas para
avalizpBes qualitativas. Na determinacio das atividades especificas do *K nic foram
venficadas grandes discrepancias nos valores das concentragdes. Admite-se a utilizagio
quantitativa do detector MNal(Tl) em espectrometria gama, desde que os emissores sejam de
energias pama elevadas. Os resultados obtidos no presente estudo meostraram que o detector
HPGe deve ser mais mdicado do gue o detector Nal{Tl) em pesgmsaz envolvendo
aspectrometria gama dos radionuelideos U7, **Th & *K em amostras ambientais.
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Abstract

The natural radicactivity of a uranium-anomalous area ufilized for agricultural activities
was monitored The collected samples were analyzed by high-resolution gamma
spectrometry. The equivalent radium (Ra.) was used as a reference for estimating the rate
of the effective equivalent dose, with the analysis of samples from the gramite and calcium-
silicate amphibole rocks underlymg this area and also from samples of the soil derived from
these rocks. The average, minimum and maxinmm vahies were of 319.2 Bgkg™ (91.1-
758.3 Bqkg™) for soil; 327.5 Bq kg™ (36.3-1,624.0 B kg™) for granitic rocks and 70,1243
Bgkg! (16979.6-147,159.0 Bqkg™) for the calcium-silicate amphibole rocks An
estimative of the external exposition was cammed out based on the calenlation of the
obtained parameters.

Eeywords: Equivalent radiom, environment dosimetry, environment radioactive,
radioecologic monitoring, gamma spectrometry.
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1. Introduction

Watural radicactivity is associated mainly to primordial radionuclides, including the
elements belonging to the U-238, Th-232 and E-40 series (Tzortzis and Tsertos, 2004). The
levels of the radionuclides are i a certain way mfluenced by the geological formation,
where their concentrations in the soil depend of the type of rock or sediment that originated
the soil. The igneous rocks of granitic composition are known in the literature for
containing high levels of Th and U, with an average of 15 pg.g”’ of Thand 5 pgg” of U
(Tzortzis and Tsertos, 2004). Studies have shown that high levels of radiation are
associated to igneous rocks and low levels to sedimentary rocks (Anjos et al, 2005). Other
rocks such as schists and phosphatic rocks may also present high levels of radicactive
minerals. However, as for calcium-silicate amphibole rocks, a type of metamorphous
rock, there are no reports in the literature about elevated levels of radioactivity.

According to the UNSCEAR (1993) apud Kamnan et al. (2002), approximately 872
of the radiation dose received by mankind is due to natural radiation scurces and the rest is
due to anthropogenic radicactivity. Some areas in Austria, Brazil, France, India and Iran
present high levels of natural radiation, which causes a greater exposure of living beings to
iomizing radiation, therefore demanding momtoring activities to allow the proper
application of radioprotection principles. The awareness of the natural and anthropogenic
radiation levels iz becoming an evermore essential pre-requirement for the evalnation and
conirol of the doses to which living beings are exposed (Kannan et al., 2002).

A feasible way to analyze radiomuclides m the environment is to utilize high-
resolition gamma spectrometry. By this methodology, the determination of **Ra and 2*Th
15 camed out in an indirect way using the radicactive secular equilibnium. In order to
determine “**Ra, most authors utilize the gamma photopeaks of 295 and 332 keV of ***Pb
and 609 keV of ™¥Bi, whereas for the *Th, the pamma transitions of 338, 911 and 969
keV of ¥ Ac are normally used (Papachristodoulou et al., 2003; Karangelos et al., 2004).
On the other hand, *'K is calculated directly by its 1,461 keV' gamma photopeak. By the
calculation of the specific experimental activities, it is possible to assess the rate of
effective equivalent dose 1 m from the surface by the calculation of the Equivalent Radium
(Ragg), also called radium equivalent activity (Flores et al., 2005). For the calculation of the
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Equivalent Badiom, it 1s necessary to take into consideration that the distribution of the
analyzed radionuclides is not uniform. The calculation of the Ra., is camied out by the
measurement of the main natural radiomchdes that produce external exposure criginated
by gamma emitters (Ahmed, 2005). For this calculation, the gamma activities of “*Ra,
*2Th and *'K are utilized, with an evaluation of the radiological risk conditions.

According to the literature (Ahmed, 2003), it is considered that 370 Bq kg of Ra,
activity produces a rate of effective equivalent dose of 1.5 mSviyear (UNSCEAER, 1982
apud Ahmed, 2005). This dose is greater than the allowed limit for an individual, therefore,
for monitoring purposes, the threshold value must remain inferior to 370 Bgkg? (Oresegun
and Babalola, 1988 apud Ahmed, 2005).

Considering the Ra.y as a way to assess the extemal exposure, and taking into
consideration that the most widely used intemational parameter in radiclogical protection
for radiological risk assessment is the effective equivalent dose, the objective of the present
study was to caleulate the radium equivalent activity of the studied area aiming to estimate
the extermal dose rate to which living beings are subjected. The rate of the effective
equivalent dose takes into consideration the different semsibilities of crgans and tissues to
lonizing radiation, employing the ATARA concept (As Low As Reasonably Achievable) as
a principle of radiclogical protection, the same that is used world-wide to estimate
alterations in the radioactivity levels in the environment.

2. Materials and Methods
2.1. Description af the studied areas, collection and treatment of samples

In order to estimate the dose rate by the Ra,;, 80 samples, mcluding soil. gramitic
rocks, and calciom-silicate amphibole rocks, were collected from an area of approximately
170 ha, located in the mumicipality of Pedra, about 275 km distant from Recife. The
mumnicipality belongs to the micro-region of the Vale do Ipanema in the semi-and region of
the state of Pemambuco, Brazil (Figure 1). This areais simated m the domains of Ipanema
nver's hydrographical basin, has an average annual temperature of 22.9 °C and natural
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vegetation classified as caatinga, a thom-bush tropical dry forest. Agriculture and cattle
raizing represent 63.3% of the region’s economic activities, bemg dairy farming the
nmmicipality’s main source of income, with an estimated monthly production of 2,160,000
liters of mulk (AMUPE, 2007; FIDEM, 2008). The uranium-anomalous areas studied are
located within dairy farms on the coordinates 08°37.693°5 and 36°33220°W, at an altimde
of approximately 393 m above sea level.

The primary location of this area and its first studies were camied out from 1974 to
1973 by the Brazilian Nuclear Company (NUCLEBERAS), subsidiary of the Nuclear Energy
National Commuission (CNEN). In those studies, areas with high levels of uranium (an
average of 22,000 pzg?) were located Since the purpose of these inmitiatives was
exclusively to determine the economical viability of explonng the uranium, which was not
the case for this particular site, the studies were discontinued. Only i 2003, studies for the
verification of the 2*U and ™*Ra disposition in the soil adjacent to the anomalous areas
were carried out, allowmg observations regarding the migration of these radionuclides to
the soil, in order to verify the effects of anthropic interference mn the dissenmnation of
radiomichides and environmental contamination (Santos Jinior et al, 2005). Based on the
results obtained from previous studies, and considering the importance of monitoring the
levels of natural radicactivity, the present study was camed out.

For the collection of the samples nsed in this study, some criteria were established:
the sampling was of a systematical type and the soil collection pomts were standardized as
0,5 m’, previously marked and carefully cleaned Because of the type of climate in the
region and in order to avoid possible anthropogenic interferences, each soil sample was
collected from an average depth of 50 cm, night above the C honizon. This sampling was
done so that we would have a better identification and utilization of the soil certainly
oniginated from the different parent-material rocks. For the collection of rock samples, the
weathered rock layer was discarded, thus preserving the original rock and discarding the
soil adhered to the surface of the rock samples. The granitic rocks and the calcrum-silicate
amphibole rocks are predominant in the studied area. The sample collection points are
shown m Figure 1, where all samples were identified by codes, including the two farms
with effectively uranim-anomalous calci-silicate amphibole rocks (Al and AZ).
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In the laboratory, the soil samples were dried in a greenhouse, passed through a 1-
mm sieve, homogemized, and quartered. After this, 250 g of each sample were stored in
hermetically sealed polyethylene recipients. For the rock samples, the same treatment
criteria used for the soil was applied, except for the mass, which was of 300 g, so that the
volume of the samples In the recipients was standardized, considering the differences
between their densities.

INSERT FIGURE 1 HERE

Considering that, for each sampled point, approximately 2.5 kg were collected, it
was possible to calculate the relative standard dewiation (o) due to the sampling for the
sample amount submitted to analysis (Equation 1):

7, —ofE, Im m

whete kay i the sampling constant, that is, the sample mass needed to reduce the sampling
standard deviation and m is the amount of the sample utilized for the analysis. The average
standard deviation that was calculated by the presented parameters was of approximately 3
g500+30) g

Before the gamma analysis was camied out, the recipients remained hermetically
sealed for a minimum of 30 days, in order to establish the radicactive secular equilibrium
between the radionuchides of short half-lives. As it is known, the establishment of this
balance is necessary, becanse in order to deternuine the activities of certain radionuclides,
such as the 2*Ra, the photopeaks of **Pb and **Bi (descendants of the **Po, which, in
turn, is a descendant of the ““Rn) are utilized

2.2 Measurements systems
The experimental configuration utilized (Figure 2) features a measurement system

with a Canberra® hyperpure germanmum (HPGe) detector of the BeGe (Broad Energy
Germanium) type, with an active volume of 41.1 cma, 1.77 keV resolution for the 1,332
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keV energy of the *'Co, intrinsic relative efficiency of approximately 30%, coupled to a
pre-amplifier 2002 CSL MCA (nmltichanne]l analyzer) model with about 8k channels,
photo-multiplier operating at around 3,000 V and Genie®-2000 Canberra® software. In
order to reduce the effects of BG interference, the detector was covered with a Pb shield
with low background radiation, approximately 6.3 cm thick and with a thin inner surface
made of a Cu and Zn alloy.

INSERT FIGURE 2 HERE

For the analysis of the radionuclides, we used the gamma photopeaks of smallest
interference probability described in the literature. For the quantification of the “**Ra, the
295 and 352 keV gammas of the **Pb with emission probabilities (y=) of 18.50% and
35.80%, respectively, and 609 keV of the g {ye, of 44.280%5). For the analysis of the
ZTh, the photopeaks of 338, 911 and 969 keV of the “®Ac were used (ys of 11.30%,
26.60% and 16.20%, respectively), considering the value of the weighted average activity
as the most representative. The *K was calculated by its gamma line of 1,461 keV with
10.67% of emission probability.

2.3 Calibration curve

Figure 3 shows the calibration curve of the measurement system, bult by the
measurement of a " Eu standard, in accordance with the energies recommended by the
International Atomic Energy Agency (IAEA), as descnbed m the techmical document
TECDOC-619 (TAEA_ 1991).

INSERT FIGURE 3 HERE
Based on the adjustment of the experimental data, the measurements comcide with

the theoretical straight line, rendering an excellent adjustment (R = 1.0). Equation 2
represents the adjusted linear function of the line in Figure 3, where E i3 the gamma energy
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of the radiomuclide of interest and C is the channel that registers the photopeak of the
ganuma emitter present n the sample.

E(Mel7)y - 77,80 2.55-C «10° 2

24 Resolution

Eesolution in energy is considered to be the most important parameter in defining
the response fimction of the detector. It is, by definition, calculated based on the
measurement of the photopeak width at half of the maximum height (FWHM: Full Width at
Half Maximum), considering that the height of the pulses is distributed in an approximately
normal manner around an average value. The value of the resolution m energy can be
obtained through Equation 3 (Enoll, 1989), where E is the resolution in energy; FWHM,
the measurement of the width of the photopeak at half of the maximum height. and E is the
photopeak’s average energy. Small values of F. mean 1 the system has good resolution in
energy, therefore energies with close peaks may be discimimated.

R-(FWHM /E) <100 3

As expected, Figure 4 clearly shows a better system resolution for the emergy
applied in quantifying *K (0.12%), followed by **Th (0.23%) and by 2 Ra (0.29%). It is
also possible to observe that, as the energy range utilized for the quantification of these
radiomichides goes from 295 keV to 1.46 MeV, that is, above 200 keV, the resolution in
energy significantly improves in all cases. This fact can be better observed through the
value of the linear comelation coefficient, which was close to 0.99, therefore showing an
excellent comelation between the experimentally determined values and the expected
theoretical curve.

INSERT FIGURE 4 HERE
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2.5 Efficiency curve

Figure 5 shows the efficiency curve that was obtained expenmentally by the
patterns of **'Am and "“Eu. The dead time was used as a reference for the adjustment of
the counting geometry.

The improvement of the curve was accomplished using the software which enabled
us to establish parameters for the adjustments of the counting efficiency. The curve
adjustment was well defined, as seem by the valnes of the regression and linear correlation
coefficients, which were approximately 1.0. From Equation 4, 1t was possible to calculate
the efficiencies of the adjusted countings for the energies utilized in the caleulation of the
***Ra, **Thand “K.

o= Eplgxp, _Fs-’EEP'}-’E EN-H {4}
INSERT FIGURE 5 HERE

On Equation 4, £ stands for the countng efficiency; pi, pa, ps. ps and ps, the
parameters defined by the software for the adjustment of the curve; E, the energy for which
we wish to calculate the counting efficiency, and p, the coefficient of mass attenmation,
defined by Equation 5, considermg a1, a;, a3 and a4 the parameters used to describe the
characteristics of the detector.

i=a,E% +a, ES (3

Table 1 displays the values of the parameters that were used for calculating the
counting efficiency through the adjustment which was executed on the expenimental curve
of Figure 5. The counting efficiencies were calculated with the direct application of the
constants reported on Table 1, comrected for the energy mterval located between 50 ke and
1.6 MeV (by extrapolation).

INSERT TABLE 1 HERE



[T = R B R Y OO L

2.6. Calculation af the activities
For the caleulation of specific activities, Equation 6 (TAEA 1989) was employed:

A:Nm;fﬁxfrhthﬂl (6)

where A is the activity determined for the each specific radionuclide (Bgkg™); N is the
total liguid area of the photopeak for the radionuclide at the considered energy (countings),
expenmentally determined with the gamma spectroscopy system; £ is the counting
efficiency for the specific energy considered (£ = 1); t is the counting time (3); I; is the
gamma abundance of the considered radiomuclide (I, = 1); and m is the mass of the
analyzed sample (kg).

2.7. Calculation of the pondersd activities of “**Ra and **Th
As previously mentioned, the calculation of the activities of “*Ra and **Th was
camied out as suggested by Equation 7 (Scheibel, 2006), considering the weighted mean
obtained due to the photopeaks utilized in the quantification of these radionuclides.
A= (A1) )+ (A0 m) T Q) - s - ) (M
where A;, As and As are the activities obtained for “*Ra by employing the photopeaks of

205, 352 and 609 keV, and for ““Th based on the gamma lines of 338, 911 and 969 keV;
and oy, 07 and o ; are the respective mean standard deviations.
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2.8 Datection limit

The minmmm detection limit (DL) for a gamma spectrometer represents its capacity
to detect a gamma photon m the presence of interferents, such as background radiation,
Compton scattering, noises from the measurement system, among others. The DL is going
to depend on the type of sample to be analyzed, the radiation energy, the counting
geometry, the type of detector, the system’s background and the counting time (Scheibel,
2006).

In order to calculate the detection limit, the empty recipient and the background
radiation were measured and Equation 2 (reformulated from 1989 IAEA) was applied:

ID- 466« (8)

where o stands for the standard deviation associated to the photopeak of interest and 4.66 is
the factor correspondent to a level of trust equal to 95%.

For the defined experimental configuration, the detection limits for **Ra, ®2Th, 'K
and for Ragg activity (Table 2) were calculated.

INSERT TABLE 1 HERE

According to Table 2, “*Th shows the lowest detection limit (0.2 Bqksg™), so that
smaller concentrations cannot be detected. For *®Ra, the DL was of 0.8 Bgkg?, whereas
*K displayed the highest DL (2.8 Bqkg™"). For the Ra,,, the DL was of 1.4 Bgkg" and
depends on the detection limits of the three radionuclides used in its calculation.

2.9 Equivalent Radium

As seen on the mtroductory part of this paper, the equivalent radium activity, or
simply equivalent radmm (Fa,;), 15 a parameter utilized to estimate the external exposure
due to the contribution of gamma emitters from the “*U (**Ra), “*Th and *K series.
Equation 9 was used for the caleulation of the Ra., (Flores et al., 2003):
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Ra, Ay, 11,434, 10,0774, ©

where Ag,, A, and Ag are, respectively, the radiological comcentrations or specific
activities obtained for “*Ra, *Th and *’E, using Bq kg’ as measurement unit.

3. Results

Tmitially, the gamma spectra were analyzed for the identification of the presence of
radiomuclides of interest in each type of sample (soil, granitic rocks and calcium-silicate
amphibole rocks). Upon identifying the presence of “**Ra, ““Th and 'K, the specific
activiies were calculated and, consequently, the doze estimate was based on the Ran
calculation. Figures 6, 7, 8 and 9 show the spectra that were cbtained for the calcium-
silicate amphibolec rock samples from area A2, for granitic rocks from area A1, and for
soil collected from around the occurrences in A2 and A1 (see Figure 1), respectively. The
spectrum in Figure 6 shows high intensities for the **Th photopeaks (63 keV), used for
nmmmnﬂsuf%ﬁphﬂtopeahuf’mﬂs(ﬂﬂ, 911 and 9269 keV), which are used
for the qualification and quantification of “*Th, and the *K photopeaks (1,461 keV) are
practically absent, that is, inferior to the detection limit.

INSERT FIGURE 6 HERE

Figure 7 shows the spectrum for the gramitic rock sample collected from area Al,
where a high counting was observed for the photopeaks which quantify indirectly the
presence of Th (338, 911 and 969 keV) and directly the presence of 'K (1,461 keV). It
was also observed that the photopeaks utilized for identifying **U (63 keV) and ***Ra (295,
352 and 609 keV'), are much less intense when compared to those seen on Figure 6.

INSERT FIGURE 7 HERE
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Figure & displays the gamma spectrum for a soil sample collected close to the
biggest uranium anomalous ccourrence (area A2Y). The radionuclides present in this sample
are directly associated with the radiommclides found in the amomalous caleium-silicate
amphibole, that is, high concentrations of “*U and “*Ra and low concentrations of “*Th
and ¥K.

For the spectrum shown in Figure 9, from soil samples collected adjacent to area
Al, the behavior of the radicomclide emissions is different, that is, with photopeaks formed
for U and “*Ra, but with intense photopeaks for “*Th and *'K, which practically are not
present m the calcium-silicate amphibole from areas Al and A2 (Figure §) and are
associated to coarse granite (Figure 7).

INSERT FIGURES 1 AND 2 HERE

The previcusly displayed spectra give us an idea of the previousradiomuclide
distmbution throughout the stodied area, which characterizes the existence of other
radioactive sources besides the uranium-anomalous Tocks that provide “*Th and *'K to the
soil. As observed by the presented specira, the gramite and the soil that were analyzed have
shown high concentrations of ““Th and **K, not present in the calcium-silicate amphibole.
In order to confimm if this behavior is predomunant throughout the stodied area, 80 samples
that included soil, granite and calcmm-silicate amphibole rocks found m the studied area
were analyzed.

Due to the different concentrations of the radionuclides present, the statistical
treatment of the results was done separately, considermg the analysis of the soil, and the
granite and the calcium-silicate amphibole rocks. The activities of the “*Ra and ~Th were
adopted as weighted means, based cn the photopeaks and standard deviations for different
gamma energies proposed in the determination of these radionuclides. For justifying the use
of the weighted means in the evaluation of the activities of " Ra and *Th, the
representativeness of these averages was observed by applying the chi-squared (11) test.
Each value was compared to its respective critical 37 g5 value, with 95% confidence for n-1
degrees of freedom. The mull hypothesis in this case states that individual experimental
specific activities are well adjusted by the averages. According to the y° distribution, the
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values for the calculated activities of “*Ra and “*Th are below the critical value (3. =
0.352), with a certainty of at least 95%, therefore, the individual activities are well adjusted
to the weighted mean, thus justifying their use.

Table 3 displays the results of the radm equivalent that were obtamed for the soil
(5), granite (RG) and calcmm-silicate amphibole (RA) samples. In this table, the codes
attributed to each sample, the coordinates of each collected point, the individual calculation
of Ra,, for “*Ra, **Th and *’K, and the total value of the Ra,, considering the contribution
of the relevant radionuclides are all reported.

For a better interpretation of the results, Table 4 provides a descriptive statistics
summary (N = mumber of collected samples, Z = minimum value, Q = maxmmum value,

f=a.1‘iﬂ:mm:i1:wemge, ¥ = median, ¥ =mode, and ¢ =mean standard deviation).
INSERT TAELE 3 HERE

For the purpose of data analysis and interpretation, the average anthmetical values
and their associated standard deviations were considered for discussion of the results,
taking mto consideration the scil and rocks samples, m order to compare the results with
values obtained m other studies conducted world-wide. For the soil samples, a population
arithmetic average of 3192 Bq kg™ was obtained with an average standard error of 45.9%,
which enabled us to see that the mdividual results that were calculated for the soil samples
differed significantly for the data set amalyzed. In the granitic rock samples, the average
value associated to the data set was 327.5 Bqkg™ with a standard error of 139.6%, a more
accentuated difference.

Considering the samples of the calcmm-silicate amphibole, an average value of
70,1245 Bqkg? and an average emor of 78.1% were obtained. By the gathered data, it is
possible to perceive a greater divergence in the radom equivalent values obtained for the
gramific samples and a smaller sample fluctuation for the results obtained for the soil
samples.

INSERT TABLE 4 HERE
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The y test allowed us to ohserve more clearly the behavior of the results for the soil
and rock samples. By the results, it was observed that the values in the three sets of samples
are greater than the critical value, therefore, differ significantly throughout the area.

Figure 10 displays the Ra. behavior that was observed during the previcusly
performed tests, considering the three sets of samples: 5, GE and AR Due to the
discrepancies among the obtained values, especially for AR, when compared to the results
for S and GE, the values displayed on Figure 10 were expressed in the loganithmic scale.

The averages calculated for the 5 and BG samples are statistically equal, but with
different amplitudes, that is, for the soil there is an amplitude of 6674 Bqkg™ and of
1,587.7 Bqkg! for gramitic rocks. However, for the calcium-silicate amphibole, the
amplitude was of 130,179.1 Bqkg”. As for the Ra. values observed for the calcium-
silicate amphibole, they were extremely different with a high amplitude and a far greater
mean.

INSERT FIGURE 10 HERE

Figure 11 shows the contribution of *Ra, 2Th and *"K for the caleulation of the
Ra,.. The analysis of the data in this fizure shows a greater contribution of the “*Th for the
soil samples with approximately 71% of the total exposure commng from primordial
radioelements of this radioactive series, the gramitic rocks reman with 17% and the
calcum-silicate amphibole with only 1%,

The greatest comtribution due to “"Ra was observed in the calcium-silicate
amphibole samples, with an average of approximately 99%, followed by the soil samples
with 8% and the gramites with only 2%. Considermg the uraniom anomaly found in the
calcium-silicate amphibole, this “**Ra behavior was expected for this type of rock. The
greatest contribution of *"K was observed for the granites with 81%, followed by the soil
with 21%, where the uranium-anomalous rocks displayed a percentage below the detection
limit, in which case 0% is attributed. It is important to highlight that gramitic rocks are
known in the literature for displaying high levels of total potassium, which leads to higher
concentrations of K-40 in this type of rock.

INSERT FIGURE 11 HERE
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Based on the data displayed on Figure 11, it was possible to estimate the ocowrrence
of a thormm source distnbuted throughout the studied area, given that there is practically
no Th associated to the calcum-silicate amphibole, which is effectively anomalous in
natural uraminm.

A way to evaluate the gathered results is the comparison with other studies carmied
out around the world, with mean values at the Earth’s crust level and with referential values
for normality, published by certified organizations, such as the United Nations Scientific
Committee on the Effacts of Atomic Radiation (UNSCEAR) and the International Atomic
Energy Agency (IAEA). Table 5 shows the mean values for Ra.; n the samples obtained in
the present study and compares them to other observations on a global level. These values
pomt out that the metamorphorfic amphibole evaluated in the present study presented
greater Fagy values than the remaiming studies that were reported in the literature. Due to
the lack of available data that would enable us to establish criteria for the comparison with
other  calcium-silicate amphibole samples, we obtamed from the literature the
concentrations of radionuclides in phosphatic rocks (Khan et al, 1982, Abbady et al,
20035), for which nsually high levels of primordial radionuchdes are found, and compared
these values with the amphibole of the present study.

INSERT TABLE S HERE

The walues that were obtained in the present study are effectively supenior to the
values reported in the literature consulted. The values for coarse granite found in this study
do not diverge significantly from those reported by Xinwei et al. (2006) in China, but the
Ra,, average reported by these authors, obtamed for one of the studied granite types, was
inferior to the results of the present study. The values that were found for the soil in the
present study were superior to the global average (UNSCEAR, 2000), as well as to other
studies carried out m China and Brazil that were cited by Ahmed and El-Arabi (2003).
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4. Conclusion

In the present study, the dose rate estimate obtamed with the radmm equivalent values
indicated that, for the seil and granitic rock samples, the observed values were inferior to
the maximum recommended Limit (370 Bqkg™). On the other hand, the calcium-silicate
amphibole presented Ra,, values that varied from 16,980 a 147,159 Bqkg”, with an
average of 70.125 Bqkg', which is about 180.5 times superior to the maximum
recommended limit, with a vanation from 46 to 398 times. Having those wvalues as
references in the estimation of the effective equivalent dose, and considening the safety of
the human population of the studied area, it 15 suggested that the areas where the calcmm-
silicate amphibole rocks are located should be avoided or seldom utilized, and that the
derived seil should be monitored through time m order to observe the behavior of these
radiomuchdes in face of the influence of environmental and anthropogenic disturbances.
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Figures

Figure Legend:

Figure 1. Location of the sudied area and distribution of sampling poimts. A1 and A2

are the areas with uranium-anomalous rocks.

Figure 2. Measurement system.

Figure 3. Calibration curve

Figure 4. Resolution n energy per radionuclide.

Figure 5. Efficiency curve.

Figure 6. Gamma spectrum of the cale-silicate amphibolitic rock im A2.

Figure 7. Gamma spectrum of the granitic rock in Al

Figure 8. Gamma spectrum for the soil from A2,

Figure 9. Gamma spectrum for soil sample from area A1.

Figure 10. Distmbution of the Ra,, for soil (), gramite (GR), and calcrom-silicate
amphibole (AR) samples.

Figure 11. Average contribution of “**Ra, “*Th and *’K for the calculation of the Ragq for
soil, granite and calcrum-silicate amphibole samples.



Figure 1.




Figure 2.

(1) N3(1) recipient; (2} Cu rod for cooling the HPGe; (3) HPGe detector; (4) Sample in a
polyethylene recipient; (3) Pb shield; (6) Hose for transferming No(1); (7) Pb shield support;
(8) Nx(1) feeder; (9) High voltage photomultiplier; (10) Pre-amplifier; (11) Amplifier; (12)
ADC; (13) MCA; (14) Spectrum in the computing system.
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Figure 5.
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Figure 6.
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Figure 7.
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Figure 8.
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Figure 9.
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Figure 10.
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Figure 11.
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Tables

Table Legend:

Table 1. Parameters used for the adjustment of the efficiencies.

Table 2. DLs for the studied radionuclides and for the Rag,.

Table 3. Radium equivalent results for the soil, granite and calcium-silicate amphibole
samples.

Table 4. Descriptive statistic for the vahes of Ra,; on the analyzed samples.

Table 5. Comparnison between the average Fag, values and results gathered from around the

world.



Table 1.

ADJUSTMENT PARAMETER VALUE + ERROR
P 0.042+0.002
P2 5028 +0.844
CURVE Ps 0.013 +0.003
@ P 0.654+0.186
Ps 0,093 £0.019
a 0.0587
DETECTOR a 04160
(a) a3 00005
ay -2.9430




Tahle 2.

RADIONUCLIDES DL EBq.kg'I}

Ra-226 08
Th-232 0.2
K-40 28
Ray, 14

DL: Detection lmut; Fa,;: Equvalent
Fadium.



Table 3.

(contmuation in the following page)

CODE COORDINATED _Contribuition of the Ra.y (Bq ke') 2=
Ra226  Ih232 K40 Bokg'
TS01 S.08°37885 W36 95573 128 554 220 011203
S02  S:08°37876 W-36.55611° 99 64.9 28.5 1033£03
S03  S:08°37.899° W3655616 142 1203 30.5 165.0£0.3
S04 S:08°37872 W36.55466° 119 1092 37.0 158.1£03
S05  S:08°37.921° W:36°55461° 129 100.1 293 1423£04
S06  S:08°37.932° W36°55396° 103 1256 47.7 1836+ 0.4
S07  S:08°37.831° W-36.55497° 93 93 4 58.6 161.3£04
SO8  S:08°37.838° W-3655.559° 152 1115 16.4 173.1£06
S09  S:08°37.78%° W36.55.570° 138 1173 32.0 163.1£06
SI0  S:08°37.754° W3655623 157 1284 71.1 215206
SI1  S:08°37.807 W:36.55304° 340 4841 107.9 626006
S12  S:08°37.77% W36.55313° 302 383.7 125.4 539305
S13  S:08°37.778° W:36.55250° 154 95.7 54.5 165.6+1.0
S14  S:08°37.692° W-3655.540° 621 2777 175.1 514905
SIS S:08°37.732 W-36.55233 91 479 126 996£05
S16  S:08°37.663° W-36°55325° 442 160.4 57.8 262404
S17  S037TIT W3655.177 207 2148 100.6 336119
SIS S:08°37.726° W:36.55206 127 71.6 313 1156£05
S19  S:08°37.709° W36.55244° 127 68.1 24.7 105.5£05
S20  S:08°37.650° W-36.55230° 271 190.8 445 262404
S21  S:08°37.607 W36.55211° 171 1254 36.2 178.7£05
S22 S08°37644° W3655.162° 342 1573 385 230.0+05
$23  S:08°37618 W36.55279° 145 874 74.3 1762£0.8
S24  S:08°37.591° W3655317 467 2329 84.1 363.7+05
S15  S:08°37.535 W-36.55302° 533 275.0 828 411105
S16  S:08°37478 W-3655336° 493 2743 96.9 420506
S27  S:08°37481° W3655286 426 209.8 121.3 373.7+07



Table 3: (continuation)

528
529
530
531
532
533
534
535
536
537
538
539
540
541
542
543
544
545
546
547
548
549
550
551
552
553
554
555
556

5:08°37.512°
5:08°37.584°
5:08°37.554°
5:08°37378
5:08°37302°
5:08°37.406°
5:08°37.432°
5:08°37.440°
5:08°37.465°
5:08°37470°
5:08°37.402°
5:08°37.520°
5:08°37.360°
5:08°3733%
5:08°37.401°
5:08°37378°
5:08°37234°
5:08°37.192°
S:08°37.171°
5:08°37.198°
5:08°37.456°
5:08°37.495°
5:08°37.522°
5:08°37.619°
5:08°37.623°
S:08°37.211°
5:08°37.161°
5:08°37389°
5:08°37347T

W:36°.55.238°
W:36°.55.221°
W:36°.55.250°
W:36°.55.160°
W:36°.55.149°
W:36°.55.140°
W:36°.55.000°
W:36°55.172°
W:36°.55.148°
W:36°55.119°
W:36°.55.206
W:36°55.161°
W:36°.55.035°
W:36°.55.070°
W:36°.55.083°
W:36°55.117
W:36°55.074°
W:36°.55.131°
W:36°.55.078°
W:36°.55.040°
W:36°.54.083°
W:36°.54.900°
W:36°.55.052°
W:36°.55.043°
W:36°.55.956
W:36°.55.058°
W:36°.55.062°
W:36°.54.088°
W:36°.54.958°

13.0
202
152
205
330
327
321
15.6
34.0
26.4
201
439
282
301
208
304
284
273
207
393
24.6
254
249
14.6
513
336
201
201
188

1022
1433
1331
2418
196.8
3002
3338
142.6
165.4
2410
2488
148.1
260.1
2029
312.0
2022
3471
2343
4832
640.8
2029
2403
236.0
1523
300.0
3049
260.6
3117
190.5

(contmuation in the following page)

9.6
49.5
659
843
914
9.6
269
355
45.0
867
397
436
708
4.4
832
902
370
731
348
T84
349
27
707
412
68.1
706
45.4
815
1001

1948207
2150035
214206
355607
321207
421 5035
452805
1937=04
244403
354105
3286035
235603
3501035
3974035
4250035
412805
432505
3549x04
5677x1.1
7585035
282405
3386035
3516035
08 1x04
3004035
609.1x035
326103
422305
309409
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557
558
559
560
561
562
GR63
GEs4
GR65
GES6
GRS7
GR68
GRA9
GE70
GRT1
GRT2
GRT3
GE74
GRT5
ARTE
ARTT
ARTE
ARTY
ARSB0

S:08°37204°
5:08°37.260°
5:08°37.199°
5:08°36.806°
5:08°36.797
5:08°36.768°
5:08°37.80%°
5:08°37.885°
5:08°37.689°
5:08°37.445°
5:08°37.5790°
5:08°37.546°
5:08°37.151°
5:08°37.459°
5:08°37.885°
5:08°37.607
5:08°37.461°
5:08°3737TT
5:08°37.606°

5:08°37.459°

W:36°.55.012°
W:36°.55.011°
W:36°.54.000°
W:36°.54.52T
W:36°.54.462°
W:36°.54.428°
W:36°55.535°
W:36°.55.563°
W:36°.55.200°
W:36°.55.120°
W:36°.55.080°
W:36°.55.004°
W:36°.55.056
W:36°55.144°
W:36°.55.363°
W:36°.55.225°
W:36°.55.146°
W:36°55.118°
W:36°55.224°

W:36°55.144°

276
263
329
287
443
234
3.3
503
0.0
330
15.6
245
326
24
198
5.8
46
321
374
209231
16,8978
1444379
08.770.5
66.121.0

2000
2837
3137
2508
4337
3209
742
431
99
14673
1775
2333
7849
180.8
336
305
4.7
323
342
2571
218

27211

136.3
2738

015
820
903
759
1005
it
1018
1.9
264
1237
022
66.7
1164
1462
333
361
246
28
9.0

=DL

4200x06
3940+035
4369035
355404
5785135
31406
181504
1033=03
363x02
1,6240+08
285308
346706
9339035
335404
86704
1124=046
639x04
67203
B06x03
211202 +38
16979.6+2.1
1471590+ 75.1
98.906.8+25
66,306.8+26

5: Spil; GR: Granite; AR: caleium-silicate amphibole; Rag: Equivalent Radium;

DL: Detection himuit.



Tahle 4.

o iravErER _ RTECUIVALENT (Bg kg )
S GR AR
N 62 13 5

z 91.1 363 16979.9

Q 7585 16240 1471500

T 3192 3275 70,1245

i 3324 1124 663968

i 262.3 1950  38,676.1

G 146.5 4573 547644

mteg AR- calcium silicate amphibole;
N: number of collected samples; Z: minimum value;
Q: maximum vahe; X - arithmetic AVeTage; ¥
median; ¥ - mode and ¢ = mean standard deviation.



Table 5.

STUDY NOIE Ra,, (Bq.kg))  REFERENCE
Soil 319.2
Pemambuco - Brasil Coarse granite 375 Present study
Calcium-silicate 70,1245
amphibole
UNSCEAR, 1982;
World-wide Allowed limit 370.0 Ahmed, 2003;
Seddeek et al, 2003
Global average” - soil 1287 UNSCEAE, 2000
Pakistan Phosphatic rocks 5274 Khan et al_, 1988
. 021.0
Egypt Phosphatic rocks Abbady et al., 2005
1.182.0
_ Commercial gramites 1249 o
China i Himwei et al., 2006
(different types) 3404
Zigiang et al., 1988
China (Zhejiang) Soil 1849 apud Ahmed and El-
Arabi, 2003
Malanca et al., 1993
Brazil Soil 1478 apud Ahmed e El-
Arabi, 2003
E fa Sand 103.0
7Pt Gaaga) EL Arabi, 2005
Egupt (Hurgada) Sand 24.0
Soil used in constrution
Malaysia ) 104.2 Yasir et al, 2007
material

” Values estimated based on the reported means for the specific activities of ““Ra, = Th
and *'K; Ra,;- Equivalent Radium.
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ANEXO A - Meias-vidas e atividades especificas do 28y 2%Ra, P’Th e K.

Tabela 25. Meias-vidas e atividades especificas dos radionuclideos estudados

RADIONUCLIDEO Z T (3) Ty (5) Aesp (Bq.g™Y)
U-238 92 4468 x 10° 1,409 x 107 1,246 x 10
Ra-226 88 1,600 x 10°  5,046x 10" 3,666 x 10"
Th-232 90 1,405x 10" 4431x10"7 4,066 x 10°

K-40 19 1,280 x 10°  4,037x 10" 2,589 x 10°

IAEA, 2002. Z: Numero atdmico; T;,: Tempo de meia-vida; A.,: Atividade especifica.

ANEXO B - Caracterizagao dos padroes utilizados.

Tabela 26. Caracterizacao dos padrdes utilizados.

PADRAO Z ty; (dias) E (keV) 7 (%)
Am-241 95 1,5785 59,537 36,0
Ba-133 56 3.862 80,998 34,11

276,398 7,147
302,853 18,30
356,017 61,94
383,851 8,905
Cs-137 55 1,102 661,660 85,1
Co-57 27 271,79 14,4127 9,16
122,0614 85,60
136,4743 10,68
Co-60 27 1.925,5 1.173,238 99,857
1.332,502 99,983
Eu-152 63 4.933 121,7824 28,37
244,6989 7,53
3442811 26,57
411,126 2,238
443,965 3,125
778,903 12,97
867,390 4214
964,055 14,63
1.085,842 10,13
1.089,767 1,731
1.112,087 13,54
1.212,970 1,412
1.299,152 1,626
1.408,022 20,85

TAEA, 1991



