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MIGRACAO DE URANIO E RADIO-226 NO SOLO EM TORNO
DA OCORRENCIA URANIFERA DO MUNICIPIO DE PEDRA - PE

Autor: José Araujo dos Santos Junior
Orientador: Prof. Dr. Romilton dos Santos Amaral

Co-orientador: Prof. Dr. Jorge Jodo Ricardo Ferreira Cardoso

RESUMO

Estudos radiométricos realizados pelas Empresas Nucleares Brasileiras
(NUCLEBRAS), no periodo de 1974 a 1975, permitiram a localizagdo de areas
radiometricamente andOmalas em uranio no municipio de Pedra, Agreste de Pernambuco.
Como ndo havia estimativa da influéncia desta anomalia no solo adjacente, foi realizado

238 226
U e ““’Ra no solo em

um estudo que tem como principal objetivo avaliar a migragdo de
torno desta ocorréncia. A monitoragdo de drea com um cintilometro, permitiu a localizagdo
das duas principais areas andomalas. Com a finalidade de avaliar a migragdo destes
radionuclideos no solo adjacente, foram realizadas anélises mineraldgicas e radiométricas
em uma é4rea de aproximadamente 40.000 m’, onde esta localizada uma das principais
anomalias. A difratometria de raios X na amostra de rocha, forneceu como resultado a
uraninita parcialmente oxidada, e a analise modal permitiu determinar 0,39% deste
mineral, através da qual foi possivel calcular o teor médio de urdnio na uraninita
(10.000 ppm) na rocha andémala da fazenda FOI. A analise microscOpica permitiu
classificar a rocha, como sendo uma calcio-silicatica anfibolitica, um tipo de rocha que
normalmente ndo apresenta urdnio associado. A espectrometria gama com detector de
elevada resolucdo (HPGe), permitiu avaliar as atividades de ***U e **°Ra nesta area. Um
total de 92 amostras, incluindo rocha e solo, possibilitou avaliar a migragdo destes
radionuclideos na 4rea estudada. As concentracdes de **U variaram de 16.567 a
95.980 Bq.kg"' para rocha e de 22 a 268 Bq.kg™' para solo. Enquanto que, para o **Ra,
obteve-se valores que variaram de 14.018 a 83.567 Bqkg' para rocha ¢ de 14 a
367 Bq.kg" para solo. A partir destes valores, foi possivel uma avaliagio detalhada da

migragdo destes radionuclideos na area correspondente.



MIGRATION OF URANIUM AND RADIUM-226 IN THE SOIL
AROUND THE URANIFEROUS OCCURRENCE OF THE
MUNICIPALITY OF PEDRA - PE

Author: José Araujo dos Santos Junior
Adviser: Prof. Dr. Romilton dos Santos Amaral

Co-adviser: Prof. Dr. Jorge Jodo Ricardo Ferreira Cardoso
SUMMARY

Radiometric studies carried out by the Brazilian Nuclear Enterprises
(NUCLEBRAS), in the period from 1974 to 1975, permitted the localization of areas
which are radiometrically anomalous in uranium in the municipality of Pedra, in the rural
area of Pernambuco. As there has not been an estimate of this anomaly in the adjacent soil,
a study, with the principal objective of evaluating the migration of >**U and **°Ra in the
soil around this event, was carried out. The monitoring of the area with a scintilometer,
gave the localization of two principal anomalous areas. With the aim of evaluating the
migration of these radionuclides in the adjacent soil, mineral and radiometric analyses
were carried out in an area of approximately 40,000 m?, where the principal anomalies are
located. An X rays difractometry in the rock sample, gave the result of partially oxidized
uraninite, and a modal analysis permitted the determination of 0.39% of this mineral,
through which it was possible to calculate the average uranium content in the uraninite
(10,000 ppm) in the anomalous rock of the FO1 farm. A microscopic analysis, classified
the rock as being a amphibol calcium-silicatic, a kind of that normally is not associated
with uranium. Gamma spectrometry with a high resolution detector (HPGe), permitted the
evaluation of **U and **°Ra activities in this area. A total of 92 samples, including rock
and soil, made it possible to evaluated the migration of these radionuclides in the area
studied. The concentrations of **U varied from 16,567 to 95,980 Bq.kg™' for rock and 22
to 268 Bq.kg™" for soil. While for the *°Ra. Values were obtained that varied from 14,018
to 83,567 Bq.kg" for rock and 14 to 367 Bq.kg™ for soil. From these values, it was
possible to make a detailed evaluation of the radionuclides migration in the corresponding

arca.



1 INTRODUCAO

Nos ultimos anos tem-se evidenciado um crescente interesse no estudo dos niveis

de radioatividade natural, principalmente dos radionuclideos ***U e **°

Ra presentes no
ambiente. O controle da radioatividade ambiental é de extrema importancia para obtengao
de informacgdes sobre a exposi¢cdo de pessoas e animais a fontes potenciais em ocorréncias
radioativas naturais. Por isso, ¢ fundamental o conhecimento de informagdes sobre os
elementos radioativos presentes em rochas e solos e dos seus teores na crosta continental,
para estimar o risco radioldgico proveniente desses isOtopos naturais. Sendo assim, ¢
necessario o estudo dos niveis de emissdo radioativa, principalmente por parte das

formagdes geologicas rochosas.

A regido Nordeste, apesar da interessante estrutura geoldgica, ndo foi
suficientemente explorada em termos de estudos radioldgicos ambientais. Entretanto, no
periodo de 1974 a 1977 as Empresas Nucleares Brasileiras S.A. (NUCLEBRAS)
descobriram ocorréncias de urdnio no municipio de Pedra, Agreste de Pernambuco. A area
onde estd localizada as principais anomalias de uranio ¢ de facil acesso, povoada e
apresenta grande variedade de propriedades rurais, com atividades agrarias e pecudrias

especificas.

Nao havia estimativa de como o uranio e o radio estavam distribuidos no meio
ambiente devido a agdo dos agentes de intemperismo, desde o seu ponto de origem até
onde possam ter influéncia no meio. Além disso, a agdo antropica, principalmente de
cultivo, altera a distribui¢ao natural desses radionuclideos. Contudo, a area estudada nao se
presta a lavouras, sendo usada apenas para pastagem, e por isso a acdo antropica ¢

insignificante.



Com base nesses critérios, este trabalho objetiva, principalmente, o estudo da
migracio de ***U e do **°Ra em uma area de aproximadamente 40.000 m” (4 ha) em torno
de uma das principais anomalias radiométricas, avaliando a distribuicdo destes
radionuclideos, desde a rocha matriz, bem como as possiveis conseqiiéncias para 0 meio
ambiente. Isto porque, a area onde se localiza a ocorréncia, por ser usada como area de
pasto, serve de apoio a criagdo de gado leiteiro e comercializagdo de leite, assim como dos
seus derivados (producdo de queijos, doces e iogurtes). Sendo assim, os radionuclideos
podem estar contidos no solo em quantidades elevadas, e serem uma fonte potencial de
transferéncias de uranio e radio para as plantas, e conseqiientemente para a cadeia

alimentar dos animais e posteriormente do homem.

Com base na técnica radioanalitica da espectrometria de raios gama,
empregando-se um detector de germanio com alta pureza (HPGe), foi possivel a deteccao
gama desses emissores com boa precisdo. Assim, as andlises dos espectros obtidos para as
amostras de rocha e solo, possibilitou a determinagdo das atividades do 2**U e do ***Ra na

area de estudo.



2 REVISAO DE LITERATURA

2.1 Pedologia

2.1.1 Intemperismo e formacao do solo

O intemperismo ¢ o conjunto de modificacdes de ordem fisica (desagregacao) e
quimica (decomposi¢do) que as rochas sofrem com o tempo. Os principais fatores que
controlam a a¢do do intemperismo sdo: o clima, que se expressa na variagdo sazonal da
temperatura e na distribuicdo das chuvas; o relevo, que influi no regime de infiltracdo e
drenagem das aguas pluviais; a fauna e a flora, na formacao da matéria organica; o tipo da
rocha-mae, que segundo sua natureza, apresenta resisténcia diferenciada aos processos de
alteracdes intempéricas, ¢ finalmente o tempo de exposicdo da rocha aos agentes de

intemperismo (TOLEDO et. al., 2000).

Os principais tipos de intemperismo sao: o fisico, que provoca a desagregacao
das rochas, e o quimico, cujo principal agente ¢ a d4gua da chuva, que se infiltra e percola a
rocha. A 4gua, quando em contado com o CO; da atmosfera adquire carater acido e torna-

se um forte agente de intemperismo.

Dessa forma, a formacdo do solo inicia-se com os fendmenos de desagregagado e
alteracdo da rocha matriz pela acdo conjunta desses agentes externos, resultando dai a sua
fragdo mineral, que, juntamente com agua e ar, formam o ambiente propicio para o
desenvolvimento de animais e plantas, que posteriormente dao origem a matéria organica.
A fragdo solida (minerais e matéria organica) constitui aproximadamente 50% do seu

volume (Figura 1).
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Figura 1: Composi¢ao volumétrica do solo (VIEIRA, 1988).

2.1.2 Classificagdo das camadas do solo

O solo é dividido em camadas horizontais denominadas horizontes. Sua
diferenciagdo é bascada em critérios como textura, cor, consisténcia, estrutura, atividade

biologica, tipo de superficie dos agregados e outros.

Geoquimicamente, o solo possui trés horizontes bem definidos, os quais
apresentam composi¢do quimica, textura e estrutura proprias (Figura 2). O horizonte A,
que além de componentes minerais contém teor elevado de matéria organica; o horizonte
B, com alguma matéria organica e elevada fracdo mineral, principalmente argilominerais; e
o horizonte C, caracterizado pela rocha-mae (R) decomposta (GINSBURG, 1963; ROSE et
al., 1979).



Horizonte A

Horizonte B

Horizonte C

R (Rocha-mae)

Figura 2: Perfil geral do solo (FORTUNECITY, 2004).

A formacdo de horizontes estd relacionada com a evolugdo do solo, que ¢
caracterizada por migracdes de substancias que dependem dos movimentos das dguas, nos
sentidos ascendente e descendente, sendo estes movimentos responsaveis pela mobilizagdo
dos elementos soluveis e coloidais. Os deslocamentos das aguas, quando descendentes
provocam a lixiviagdo e sdao freqiientes nas zonas de clima com forte pluviosidade,
enquanto que os movimentos ascendentes sdo caracteristicos das regides que apresentam

clima quente e seco (FORTUNECITY, 2004).

2.2 Radioatividade ambiental

A radiagdo ambiental é parte natural do ambiente, pois esta presente na atmosfera
e na superficie da Terra (SAVANNAH, 1996; SHENBER, 1997; KANNAN et al., 2002).
Na primeira, ¢ produzida por radionuclideos cosmogénicos e na segunda por
radionuclideos primordiais (TZORTZIS et al., 2003). Sendo assim, as fontes naturais de
radiagdo ambiental incluem: a radiacdo cosmica, que provem do espago cosmico, € as
radiacoes terrestres, provenientes das rochas e solos. Portanto, a geologia do ambiente ¢ de

grande importancia com relagdo a exposicdo a radiacdo proveniente de elementos



radioativos das rochas e solos, tais como, uranio, torio e potassio-40 (SAVANNAH, 1996;
SHENBER, 1997). Os niveis normais de radiagao terrestre, “background” (BG), dependem
da origem das rochas e solos existentes na area, ou seja, das condi¢des geologicas e

geoquimicas (TZORTZIS et al., 2003).

Muitas rochas contém elementos radioativos naturais, como 40K, 232Th, b O
**Ra, que contribuem para o aumento dos niveis de radioatividade ambiental (ARAFA,
2004). Altos niveis de radiagdo estdo associados a rochas igneas, como granitos e seus
pegmatitos. As rochas sedimentares apresentam em geral baixos niveis de radiacao.
Contudo, alguns xistos e rochas fosfaticas podem conter concentragdes de radionuclideos

relativamente altas (UNSCEAR, 1993 apud TZORTZIS et al., 2003).

Em decorréncia da formagdao natural e antropogénica, aproximadamente 340
nuclideos podem ser formados no ambiente. Destes, mais de 70 elementos sdo radioativos
e apresentam geralmente, elevados nlimeros atdmicos (Z). Os radionuclideos naturais sao
formados naturalmente no ar, dgua, solos e rochas, conseqiientemente podem também ser
encontrados nos materiais de constru¢dao ¢ nas residéncias. Por isso, o conhecimento da
distribuicdo destes radionuclideos no ambiente ¢ um pré-requisito importante para a
avaliacdo e controle da exposi¢do a radiag@o por parte do publico e conseqiientemente da

dose de radiacao recebida (MIAH et al., 1998; KANNAN et al., 2002).

A maioria dos radionuclideos naturais apresenta elevado nimero atomico e
pertence a trés grandes séries radioativas naturais: série do ***U, do ***Th e do actinio
(**°U). Estas produzem em seus decaimentos grupos de radionuclideos com diferentes
propriedades quimicas e fisicas e com amplas faixas de meias-vidas. Estes radionuclideos
contribuem significativamente com uma dose de radiagdo para a populacdo quando
inalados ou ingeridos, enquanto que as radiacdes gama causam exposicdes externas com
conseqiientes doses absorvidas (EISENBUD; GESELL, 1997; SANTOS; MARQUES,
2003; SUJO et al., 2004). Desta forma, os radionuclideos naturais contribuem com a maior

parte da dose de radiagio proveniente do meio ambiente (GONZALEZ-CHORNET;
GONZALEZ-LABAIJO, 2004), conforme a Figura 3.



O Radiagdo Natural 67,6% Olrradiagdo Médica 30,7%
B Precipitagdo 0,6% B Fontes Diversas 0,5%
O Exposigdo Ocupaional 0,45% O Instalagdes Nucleares 0,15%

Figura 3: Exposicdo do homem a radiagdo ionizante.

Quando os agentes naturais de intemperismo, ar, agua, CO,, etc., atingem partes
de uma rocha matriz, reacdes fisico-quimicas como oxida¢do, decomposicao, e lixiviagao,
provocam alteragdes na rocha. Os produtos do intemperismo (rocha alterada e solo) estdo
sujeitos a outros processos da seqiiéncia exdgena, como transporte e sedimentagdo

(TOLEDO et. al., 2000).

No caso dos elementos radioativos, numa escala de micro-fraturamento, ocorre
também a agdo do deslocamento de recuo alfa, que € um agente de intemperismo fisico. O
decaimento alfa dos radionuclideos resulta num recuo do produto do decaimento de 10 -
20 nm no meio cristalino, aumentando a vulnerabilidade do material ao ataque quimico e
conseqlientemente a possibilidade de lixiviacdo e transformacdo do material da fase sélida
para a solugdo (LAURIA et al., 2003). Sendo assim, os radionuclideos podem se distribuir
na superficie dos solos, sendo uma das maiores caracteristicas quimicas destes, a

capacidade de adsorver e reter ions.

Quando cations soluveis estdo presentes no solo, podem ocorrer diferentes
permutacdes. Um cation pode remanescer na solugdo do solo e ser altamente movel, ou ser
adsorvido em uma superficie de particula de argila ou em coldides organicos do solo, e ser

imobilizado.



2.3 Mobilidade dos elementos radioativos naturais

Os elementos radioativos de maior interesse para o estudo dos solos sdo os que
apresentam algum grau expressivo de mobilidade. Estes podem mover-se no solo pela
influéncia da agua e de solugdes salinas, tornando-se disponiveis para as plantas
(SCHULZ, 1965). A mobilidade ira depender de alguns fatores como: meia-vida, visto
que, quanto maior a meia-vida do nuclideo maior a distancia que o isdtopo pode migrar no
ambiente; de caracteristicas quimicas e fisicas dos radionuclideos e do meio de dispersao,
pois quando apresentam caracteristicas diferentes, resultam em diferentes comportamentos
destes elementos no ambiente, o que promove a segregacao dos radionuclideos e a quebra
do equilibrio radioativo. Além destes fatores, a mobilidade depende do pH do solo, da
hidrologia de cada terreno; da presenga de minerais de argila e das caracteristicas da
vegetacao e organismos presentes no meio (LAURIA et al., 2003), onde a vegetagcdo retém
radionuclideos a longo prazo, disponibilizando-os para migracio no ambiente,
principalmente através do fluxo de corrente de 4gua, podendo haver bioacumulagdo nos

vegetais (HRABOVSKYY et al., 2004).

Dos elementos radioativos naturais, os que apresentam bom grau de mobilidade
no solo, sdo: uranio (U®") e radonio. Alguns elementos podem estar presentes como
cations, de modo a serem adsorvidos pelos minerais do solo. O grau de adsor¢do e
deposicao de ions (cations) pelo solo, depende de alguns fatores, tais como: quantidade de
espécies de outros ions presentes, tipo de minerais de argila e o pH do solo (SCHULZ,

1965).

Estroncio, bario e radio sio membros do grupo dos metais alcalinos terrosos, na
tabela periddica (familia ou grupo 2A), sendo os elementos oxidados deste grupo sempre
presentes no estado de oxidagdo +2. Alguns membros do grupo 2A apresentam acentuada
substitui¢do isomorfica, como por exemplo, o radio e o bario. O uranio, embora pertenca
ao grupo 5B (VB) da tabela periddica, apresenta boa substitui¢do isomdrfica com o célcio.

A" r ’ . . +
O uranio encontra-se mével no solo, quando na forma do ion divalente uranilo, U0,



2.4 Uranio

O uranio ocorre na natureza na forma de um ou mais dos seus 6xidos. Desses
oxidos, dois sdo considerados mais importantes, UO, e UQO;, sendo U;Og, um 6xido

intermediario de muita importancia (ARGENTIERE, 1954).

A descoberta do 6xido de uranio foi realizada em agosto de 1789 pelo quimico
alemdo, Martin Heinrich Klaproth ao realizar uma experiéncia de rotina, dissolvendo um
pedaco de pechblenda em 4gua régia. O elemento uranio foi isolado em 1842 por Peligot

(KIMBLE; SINCLAIR, 1950).

Segundo Hess et al. (1985 apud Litaor, 1995) e Karangelos et al. (2004), a
abundéancia natural dos trés primeiros isotopos do urdnio é: ***U, aproximadamente
0,0056% comparada com 0,72% do 235U, e com 99,273% do 281U, O resultado ¢ uma
atividade especifica muito baixa, exceto para o uranio enriquecido. Estes trés is6topos do
urdnio natural emitem radiagdo alfa, ¢ os is6topos >°U e **U sdo precursores de duas

independentes e importantes séries de decaimento radioativo, as quais terminam em dois

234

isotopos estaveis do chumbo (Figuras 4 e 5). O U ¢ um intermediario na série de

238

decaimento do ~°U, formado através da emissdo de uma particula alfa seguida por duas

emissoes de particulas beta (WEDEPOHL, 1978; FISHER, et al., 1983).
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2.4.1 Geoquimica do Uranio

2.4.1.1 Minerais de uranio

Conforme apresentado por Kimble e Sinclair (1950), os minerais de uranio sido
divididos em duas categorias, a saber: minerais primarios e secundarios. Os minerais
primarios sdo aqueles que ndo sofreram mudangas desde sua formagdo, enquanto que os
minerais secundarios sao formados a partir dos primarios pelo intemperismo. Entre
primdrios e secundarios, existem mais de cem minerais de uranio (WEDEPOHL, 1978;

SANSONE et al., 2001).

Segundo a bibliografia atual, os principais minerais de uranio economicamente
mais interessantes, sdo: uraninita (UO;), mineral de cor geralmente preta, cuja composigao
real ¢ (U, Th, terras raras)O, com no maximo 88% de uranio; pechblenda (U;Og) - (U, Th,
terras raras);Og de cor verde profundo e as vezes negra como piche com aproximadamente
60 a 70% de U, formada por 6xidos de U*" ¢ U®" (2UO;-UQ,) ; coffinita (U, Th, Ca, terras
raras)SiOs com aproximadamente 74% de U; brannerita (U, Th, Ca, terras raras) (Ti,
F62+)206, aproximadamente 35,8% de U; carnotita (K,, Ca)[UO,.VO4]2.3H,0 com 44 a
52,8% de U, autunita Ca[UO,.PO4]».10H,0, aproximadamente 54,5% de U; torbernita
Cu[UO,.PO4],.10H,0, com 52,8% de U; thucholita - humatos de uranio, em média 1,8%
de U (PETRASCHECK; POHL, 1982). Além destes, existem muitos outros com teores
elevados de urdnio, e que podem ter interesse econdmico, como por exemplo, a
uranocircita - Ba(UO,.PO4),-8H,0; a uranofana (uranotilo)- Ca(UQ;), [(OH)-SiOs],-5 H,0;
além de outros. Em todos os minerais de uranio, este pode ser parcialmente substituido por
torio e por “terras raras”. O estado de oxidacdo do urdnio em minerais primarios ¢ +4, e em

minerais secunddrios, principalmente +6.

Todavia, existe na literatura uma grande divergéncia sobre os termos uraninita e
pechblenda e as formulas quimicas correspondentes. A fim de minimizar tal divergéncia,
denomina-se aqui uraninita o UO,, e pechblenda os compostos oxidados do UO, , tendo

como formula mais comum U3Os.
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Devido principalmente ao seu baixo “clarke” global (2,7 ppm) (KRAUSKOPF,
1979), aproximadamente 36 Bq.kg'1 (EISENBUD; GESELL, 1997), o uranio tende a
concentrar-se na fase final da diferenciagdo magmatica, principalmente em pegmatitos
graniticos, onde ocorre em um grande nimero de minerais. A Figura 6 mostra as faixas
comuns de teores de uranio nos diferentes tipos geoquimicos de rochas magmaticas

(igneas), e a Tabela 1 os “clarkes” especificos em rochas magmaticas e sedimentares.

""" = U (ppm)
R,L — il
< R,E e i
Q
o}
4
[aa]
SRE — ]
&
[_.4
Rl o i
0 1 1 1 1
0 0,001 0,01 0,1 1 10
URANIO (ppm)

Figura 6: Teores de uranio em diferentes rochas magmaticas
(WEDEPOHL, 1978). R;: rochas acidas (riolitos, granitos, etc.); Ry:
rochas intermedidrias (andesitos, dioritos, granodioritos, etc); Rj:
rochas basicas (basaltos, gabros, etc.); Rs: rochas ultrabasicas
(peridotitos, etc.).

! Clarke ¢ o teor médio de um elemento quimico na crosta continental (MASON, 1971).
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Tabela 1: “Clarkes” do uranio nos principais tipos de rochas magmaticas [(a) segundo
Vinogradov, 1962; (b) segundo Paterman, 1963, em Wedepohl, 1978] e sedimentares [(c)
segundo Turekian e Wedepohl, 1961; (d) segundo diferentes autores em Wedepohl, 1978].

ROCHAS MAGMATICAS (ppm)

ULTRABASICA BASICAS INTERMEDIARIAS ACIDAS
0,003 0,5 1,8 3,5 (a)
0,03 0,6 4,0 6,0 (b)
ROCHAS SEDIMENTARES (ppm)
FOLHELHOS CALCARIO ARENITOS
3,7 2,2 0,45 (c)
3,7 2,0 1,02 (d)

Conforme observado na Tabela 1, as discrepancias entre valores em um
determinado tipo de rocha (em particular nas magmaticas) sao devidas principalmente as
diferencas entre areas de coleta. Contudo, em qualquer dos casos (a), (b), (c) e (d) pode-se
verificar claramente que no caso das rochas magmaticas os “clarkes” vao aumentando das
rochas ultrabasicas para as dacidas, e no caso das rochas sedimentares a relagdo ¢

decrescente nos folhelhos, calcario e arenitos, nesta ordem.

Um caso tipico de altas concentracdes de uranio em pluton granitico foi
observado no estudo realizado em EI Misikat, Egito (ARAFA 2004), onde foram
encontrados teores elevados de uranio, entre 497 e 8.856 ppm para esse tipo de rocha.
Neste mesmo estudo, foi determinada a atividade especifica de uranio em cinco diferentes
localidades do Egito, tendo como parametro de pesquisa as rochas graniticas (Tabela 2).
Por esta tabela verifica-se que as atividades apresentaram diferentes resultados que variam

de localidade para localidade, devido a formagao geoldgica da area e de fatores naturais.

Tabela 2: Atividades especificas do uranio em rochas graniticas do Egito (ARAFA, 2004).

LOCALIDADE =%y (Bg.kg™)
Gabel El Majal 35,5-510,52
Gabel El Misikat 109,3 —4.545,0
Gabel El Aradiya 5,26 — 336,70
Homret Waggat North 257,1 — 665,7

Homret Waggat South 308,2 - 1.523,6
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A concentragdo média de uranio nos solos ¢ geralmente de 2 ppm
(aproximadamente 25 Bqkg') de **U (DIMOVA et al, 2003), podendo esta
concentragdo, devido principalmente a formacdo geoldgica, variar de 0,5 a 5 ppm
(HICKOX, 2001). Nos solos comuns, o uranio ¢ encontrado no estado de oxidacdo +6. Em
casos especiais, como por exemplo, solos pantanosos, onde os ambientes sdo redutores,
pode ocorrer a formacao de Ut (SCHEFFER; SCHACHTSCHABEL, 1966; DUFF et al.,
1997). A maior parte dos complexos sob condi¢des de oxidagdo U sdo mais estaveis do
que a espécie U*" (SHEPPARD et al., 2005); entdo, um aumento no estado de oxidacio
corresponde diretamente a um aumento na mobilidade do urdnio no solo (LANGMUIR,
1978 apud LITAOR 1995; HICKOX, 2001). Portanto, o U4+, relativamente imovel em
solugdo, possui uma forte tendéncia a hidrolisar, assim como de formar compostos de
baixa solubilidade na 4gua (GOMES, 1978). O U®", que quase sempre ocorre como radical

uranilo (UO,*"), é bem mais movel (MCKEE et al., 1987; SHEPPARD et al., 2005).

Deve-se, contudo observar que o potencial de oxida¢do do uranio exerce grande
influéncia na mobilidade e fixacdo do urdnio durante os processos de intemperismo.
Portanto, ambientes redutores provocam a precipitacdo deste, que atinge o solo
principalmente na forma de U®" onde ¢ adsorvido principalmente pela matéria organica, e
por esta, reduzido para U*" durante a sua decomposi¢io (GOMES, 1978; LEVINSON et
al., 1984; DUFF et al., 1997; SHEPPARD et al., 2005). A reducao ¢ causada em parte, por
bactérias anaerdbicas, que ao decomporem a matéria organica, através do consumo do gés
sulfidrico como aceptor de elétrons, um agente redutor, provoca a reducdo do uranio,
produzindo enxofre e dgua, conforme reagdo abaixo (MCKEE et al., 1987; DUFF et al.,
1997).

U03 + st —> UOz + H20 +S
Nesta reacdo, observa-se que o uranio no estado de oxidacdo +6 no UOs, ¢

reduzido pelo gas sulfidrico, liberado pela matéria organica, passando para o estado de

oxidacdo +4 no UO;. O uradnio pode também ser reduzido na presenga de H, e CH4 (DUFF
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et al., 1997). Sobretudo a geologia, hidrologia, mineralizagdo e fatores ambientais afetam

diretamente a acumulagdo de uranio no solo (LEVINSON et al., 1984).

2.4.1.2 Ciclo geoquimico do uranio

A Figura 7 mostra esquematicamente o ciclo geoquimico do uranio. Verifica-se
por ela que o ciclo comega e termina com uma rocha acida (granito). Isso ndo significa que
em rochas magmaticas o uranio s6 ocorra associado a granitos - ele pode também ocorrer
associado a rochas intermédias (sienitos) e a carbonatitos, nestes o mineral uranifero ¢ o
pirocloro (Ca, Na, U, Th, TR), (Nb,Ta),0¢ (OH,F), onde o Ca pode ser substituido por U
até 12% em peso (RAMDOHR; STRUNZ, 1967).

Jazidas de impregnagdes
com carnotita

Nivel do mar

w

——————— 2

=

[}

_ g

Xistos S

betuminosos 8

com U v

)

7

........... =

............ =

3 ] S
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com U v =
Magma 4cido M/ 1/ Xistos

Refusdo cristalinos

v com U

Figura 7: Ciclo geoquimico do uranio (PETRASHECK, 1961; PETRASCHECK; POHL,
1982).



16

Associados ao corpo granitico encontram-se geralmente pegmatitos, que
freqlientemente contém minerais de urdnio (monazita, xenotimo, zircdo, allanita,
gadolinita, samarskita, uraninita, etc., e minerais secundarios de uranio), e diques
hidrotermais, em geral de quartzo, geralmente com pechblenda, uraninita ou coffinita

(RANKAMA; SAHAMA, 1950).

Partindo destas rochas primdrias, o uranio passa a ocorrer nas rochas delas
derivadas - sedimentares e metamorficas. Entre as principais rochas sedimentares
uraniferas continentais estdo conglomerados com uraninita, monazita, etc., arenitos com
impregnacdes de carnotita, por exemplo, para onde o urdnio foi transportado por dgua
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 urdnio adsorvido pela matéria orgéanica e pela

argila, sdo as mais importantes (RANKAMA; SAHAMA, 1950).

Em rochas metamorficas resultantes da transformagdao de rochas magmaticas e
sedimentares ricas em uranio, as concentragdes de uranio podem ser elevadas. As calcio-
silicaticas sdo geralmente pobres em uranio. No caso extremo do ultrametamorfismo, as
diferentes rochas sdo fundidas e transformadas em magmas ao nivel da crosta continental.
Como a maior parte das rochas primdarias da crosta continental ¢ granitica (4cida),
globalmente as rochas delas derivadas também o sdo e também o magma delas

proveniente.

2.5 Radio

2.5.1 Radio na natureza

O radio encontra-se disperso na natureza, tanto nos minerais como nas aguas,

porém existe em baixas percentagens, ou seja, em baixas concentragdes, exceto em regides
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com altas concentracdes de radioatividade natural, como por exemplo em rochas
vulcanicas e em algumas regides de mina de uranio (ARAFA, 2004). Suas maiores
concentragdes sdo encontradas nos minérios que contém uranio e tério (GONSALVES,

1959).

Embora existam no meio ambiente quatro principais isétopos naturais do radio, a

223 (. 224 228 ‘o
Ra, pertencente a série do actinio, ““'Ra e ““Ra, pertencentes a série do torio, e

saber:
2°Ra que pertence a séric do >*U, as determinacdes do **°Ra e ***Ra sdo as mais
importantes, principalmente do ponto de vista geoquimico e de efeitos para a saude
humana (exposi¢des radioativas e sua diadoquia2 com o calcio) (AKYIL et al., 2002). As
taxas de exposi¢do para radiacdo gama sdo apresentadas na Tabela 3, para alguns tipos de

rochas frescas’ (ROTHE, 1959).

Tabela 3: Valores de taxas de exposigoes gama para diferentes rochas (ROTHER, 1959).
ROCHAS MAGMATICAS

TIPO TAXA DE ESPOSICAO (uR.h™)
BASICAS 6al2
ACIDAS 10228
ROCHAS SEDIMENTARES
TIPO TAXA DE EXPOSICAO (uR.h™)
FOLHELHOS 8al2
ARENITOS 3a8
CALCARIO 2a6
FOSFORITAS 32280
ROCHAS METAMORFICAS
TIPO TAXA DE EXPOSICAO (uR.h™)
XISTOS E GNAISSES 6a 14

Segundo o Comité Cientifico das Nac¢des Unidas Sobre os Efeitos da Radiacao

Atomica (UNSCEAR: United Nations Scientific Committee on the Effects of Atomic

226

Radiation), a atividade média de ““Ra estimado na superficie do solo de areas sem

? Diadoquia é a substitui¢do de um elemento préprio do mineral por um outro elemento estranho, devido
principalmente as semelhangas entre os raios iénicos (DANA, 1986).
? Rocha fresca ¢ a rocha ndo intemperizada, ou seja, sem alteragdo.
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alteragdes radioativas ¢ de 25,9 Bq.kg' (MALANCA et al., 1993). Para Rose et al. (1979)

iy 226
o teor médio de

Ra em solos ¢ de 0,8 ppt.

Na natureza, o radio ocorre no nivel de oxidagdao +2. A sua mobilidade em
solucdes aquosas ¢ moderada a baixa, sendo bem adsorvido por 6xidos de ferro e por
matéria organica (ROSE et al., 1979). Como elemento alcalino-terroso, suas propriedades

quimicas se assemelham as dos elementos deste grupo.

2.6 Métodos de determinacdo da composi¢do mineraldgica de rochas

2.6.1 Difratometria de Raios-X

A difratometria de raios X (DRX) ¢ uma importante ferramenta para a
investigacdo da estrutura fina da matéria. Essa técnica teve inicio em 1912 a partir da
descoberta de Von Laue, segundo a qual os cristais difratam raios X. Essa técnica necessita
dos conhecimentos prévios das propriedades dos raios X, assim como da geometria e
estrutura dos cristais. Atualmente ¢ empregada para a determinacdo de estruturas, anélise
quimica, determinagdo de orientacdo dos cristais ¢ também na determinagdo do tamanho

dos cristais (UNIVERSIDADE DE SAO PAULO, 2004).

A interacdo de raios X com cristais permite o uso do fenomeno de difragcdo de
raios X, que ¢ praticamente uma reflexdo. Sempre que ocorre uma coincidéncia de fase dos
raios refletidos, hd um correspondente aumento da amplitude e portanto da intensidade.

Este processo ¢ regido pela conhecida lei de Bragg (Equagao 1).

nxA=2xdxsend (1)

onde N ¢ um namero inteiro; d € o espago atdmico interplanar; 8 ¢ o angulo formado pelo
raio incidente e o plano atdmico de difracao dos raios X no cristal, e A € o comprimento de

onda dos raios incidentes no cristal. Esta lei ndo leva em consideragdo o fenomeno da
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refracdo de raios X, uma vez que tal efeito € muito pequeno e pode ser desprezado na

maioria dos casos.

2.6.2 Anélise modal

A andlise modal de uma rocha permite a determinacdo da composicio
mineraldgica quantitativa, atribuindo a cada mineral uma percentagem em relagdo ao
volume total da rocha. Entretanto, se a rocha ndo contém minerais muito complexos, esta
analise permite também o célculo da composi¢do quimica aproximada da rocha, a partir da

composi¢ao quimica de cada mineral, previamente conhecida.

O equipamento de medida ¢ constituido de um microscopio polarizante comum, e
de um contador de pontos, interligado por cabo elétrico a um transportador elétrico
(charid). O contador permite a contagem de pontos correspondentes a cada mineral
presente numa area limitada da ldmina fina de uma rocha. A area escolhida da lamina ¢
percorrida usando o charid, que desloca a lamina de 1/3 mm entre cada ponto contado
(ROUBAULT, 1982). Ao término da contagem de uma linha, desloca-se a lamina para
proxima linha, esta paralela a anterior, com intervalo entre linhas de 1/3 mm. Desta forma

¢ possivel analisar toda a area escolhida da lamina.

Quanto aos resultados, os registros de contagem total dos pontos correspondentes
a cada mineral, armazenados no contador, fornecem imediatamente a composi¢ao
centesimal em volume de cada mineral, estabelecendo a propor¢do entre o niimero de

pontos correspondentes a esse mineral e o nimero total de pontos.

O ntmero de laminas a serem utilizadas para cada analise ¢ determinado pelo
“indice de Chayes” (IC) (ROUBAULT, 1982). Este indice ¢ por convengdo, o numero de
graos dos minerais essenciais contados ao longo de uma ou duas linhas, totalizando um
comprimento de 40 mm, e seu conhecimento permite a utilizagdo de trés graficos padrdes

em fun¢do do erro analitico maximo tolerado para os constituintes essenciais (1,4; 2,0 e
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2,4%). Esses diagramas fornecem o niimero de ldminas a serem utilizadas em func¢ao de IC

. . 2
e da superficie varrida em mm~.

2.7 Espectrometria gama

A espectrometria gama permite a identificagdo de fontes potenciais de
contaminagdo radioativa ambiental, natural ou artificial (SUJO et al., 2004) e utiliza
atualmente, de preferéncia, os detectores de germanio hiperpuros (HPGe), também
chamados de detectores de germanio intrisecos, os quais apenas necessitam de
resfriamento a nitrogénio liquido (-196°C) quando em opera¢do, ao contrario dos
detectores de germanio dopado com litio, Ge(Li), que apresentam dificuldades
operacionais, exigindo o resfriamento do detector mesmo quando este ndo estd em
funcionamento (TAUHATA et al., 2003). A operacdo do detector de Ge a baixa
temperatura ¢ para garantir uma regido de semi-conducdo, pois em temperaturas elevadas
os elétrons de valéncia do Ge adquirem energia suficiente para atingir a banda de conducao

(MELO, 1985).

As vantagens do uso da espectrometria gama com detector de Ge, ¢ devido
principalmente ao seu tempo de resolugdo (aproximadamente 107s), sua linearidade de
resposta, numa ampla faixa de energia (MELO, 1985), rapidez nas anélises € o nimero de
informagdes obtidas em uma uUnica andlise. Os detectores HPGe sdo geralmente
construidos na geometria cilindrica ou coaxial, o que permite trabalhar com volumes

maiores de material, em geral, necessérios para a espectrometria gama.

Suas desvantagens sao o elevado custo do detector, a necessidade de resfriamento

com nitrogénio liquido, a deterioracdo do germanio com o uso (mesmo podendo atingir
. . 3 ~ . . CA .

volumes ativos superiores a 200 cm” na sua configuragdo coaxial), e sua baixa eficiéncia

quando comparado com cristais de Nal(TI) de mesmas dimensdes (MELO, 1985).
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Alguns trabalhos, entre eles, Adams et al. (1958 apud CULBERT; LEIGHTON,
1981), utilizaram a espectrometria gama na exploracdo mineral, focalizando a
determinagdo de radionuclideos, com elevadas emissdes gama, que envolvem os fotopicos
gama do *°K (1.461 keV), do *"*Bi (609 keV), descendente do ***U, e do ***T1 (583 keV ¢
2.615 keV), descendente do **Th.

A determinacdo por espectrometria gama com detectores de elevada resolugao,
utilizando cristais de germanio hiperpuro, ¢ um método de boa precisdo para analise de
radionuclideos naturais em amostras ambientais, devido aos baixos niveis de
radioatividade geralmente encontrados nessas amostras (MALANCA et al., 1993;
GHIASSI-NEJAD et al., 2001; RODENAS et al., 2003; SUJO et al., 2004). O método ¢
pratico, nao destrutivo, de baixo custo, e sua rapidez estad intimamente ligada as
concentragdes dos radionuclideos de interesse. Alguns métodos radiométricos como a
espectrometria alfa, contagem por cintilagdo liquida, entre outros, ao contrario da
espectrometria gama, envolvem varios processos trabalhosos no tratamento das amostras e

custos adicionais com reagentes (PAPACHRISTODOULOU et al., 2003).

Geralmente, o uranio no solo ndo apresenta todos os seus produtos de decaimento
em equilibrio radioativo, portanto, ¢ de interesse conhecer o desequilibrio de um
determinado minério, para interpretagdo realista dos dados radiométricos, devendo-se dar

especial importancia ao desequilibrio entre o **°Ra e 2**U (PAIC et al., 1982).

O uranio pode ser determinado usando, espectrometria gama, pela medida
indireta dos raios gama emitidos por seus descendentes, desde que estas emissdes tenham
energia e intensidade suficientes para serem detectadas (ALENCAR, 1982; PAIC et al.,
1982). Neste caso, a medida do produto de decaimento ¢ necessaria, porque o uranio
(***U) ndo apresenta atividade gama suficientemente intensa para analise de rotina
(AMARAL, 1987; DOWDALL et al., 2003), formando um pico pouco intenso, com
energia de 49,55 keV e probabilidade de emissdo gama de 0,064%

(PAPACHRISTODOULOU et al., 2003).
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Os espectros das séries urdnio-radio (**U), dos actinideos (*°U), e do torio
(***Th), apresentam uma seqiiéncia densa de picos y e raios-X na faixa de 40 a 115 keV.
Numa faixa posterior existem picos mais intensos, acima de 350 keV, e em faixas de

energias maiores existem linhas da série uranio-radio, como ¢ o caso das energias de 609;

1.120,3 e 1.764,5 keV do *'*Bi. (ALENCAR, 1982).

As medidas radiométricas de uranio por meio de espectrometria gama, enfrentam

235 238 . . .
U e “°°U, e por 1ss0 € necessario

alguns problemas, quanto a medida direta dos is6topos
desenvolver técnicas de medidas que minimizem ou contornem a condi¢do de equilibrio
radioativo, condi¢ao assumida nas determinacdes de uranio por meio da radioatividade dos
descendentes do ***U e da contagem gama do *°U no equilibrio **°Ra - *°U (AMARAL,
1987). A medida direta do **°U, por meio do fotopico de 186 keV, requer informagdes

238U, pelo

sobre as condi¢cdes de equilibrio radioativo dos produtos de decaimento do
menos até o 2*°Ra (KIN, 1983 apud AMARAL, 1987). O ***Th da cadeia de decaimento do
238U, foi utilizado em alguns trabalhos (CHOUAK et al., 1978; PAIC et al., 1982;

AMARAL, 1990) para medidas indiretas de uranio elementar.

O **Ra pode ser medido através dos fotopicos de 295 e 352 keV do *"*Pb, do
fotopico de 609 keV do *'*Bi (MALANCA et al., 1993; SHENBER, 1997; MIAH et al.,
1998; KARANGEOS et al., 2004; MALCZEWSKI et al., 2004), assim como do fotopico
de aproximadamente 1.120 keV do 214p; (MYRICK et al., 1983; PAPP et al., 1997,
MALCZEWSKI, et al., 2004).

Segundo Amaral (1987), para controlar o desequilibrio radioativo, Porritt ¢ Bone

#3U no fotopico de 186 keV no espectro gama de

(1972), determinaram a intensidade do
um determinado minério de uranio, a qual foi obtida por simples subtracdo da contribui¢ao
do ***Ra, sendo esta contribuicdo calculada associando as contagens gama do **°Ra aos
fotopicos de 242, 295 ou 352 keV do 214ph da amostra de **°Ra livre de uranio, em
equilibrio radioativo com seus descendentes e sob idénticas condi¢cdes de medidas. A

, y . . . 222
amostra permaneceu selada por um periodo de no minimo trinta dias para que o ““Rn

entrasse em equilibrio com o **°Ra, o que torna esta metodologia ndo ideal para analises de
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rotina. Anteriormente, tentando contornar os problemas causados pelo uso dos

222

descendentes do “““Rn, Chouak et al. (1978), fizeram uso da espectrometria gama

222Rn para determinar as contribui¢des de “*°Ra ¢ **°U no fotopico de 186

independente do
keV. Neste caso utilizaram os fotopicos de 63 e 1001 keV do decaimento do ***Th e do
24mpy  respectivamente, e através destes fotopicos gama foi possivel determinar a

atividade do **°Ra.

A fragdo do *°U, no fotopico complexo de 186 keV, foi determinada por Smith et
al. (1981) diretamente da taxa de decaimento e das concentra¢des de *°U e **U em uma
amostra de urdnio natural. Partindo de dados nucleares, calcularam que as emissdes gama
do *°U e do ***Ra formam o fotopico dubleto de 186 keV com 41,5% da intensidade
devida a transi¢do gama de 185,7 keV do 25U e 58,5% da transicdo gama de 186,2 keV do
2Ra, portanto a medida da diferenca da energia entre estes dois fotopicos ¢é de

aproximadamente 488 £ 6 eV.

Outros trabalhos sobre analises radiométricas de uranio por espectrometria gama
foram realizados por Pai¢ et al. (1982) e Dowdall et al. (2003). Pai¢ et al. (1982)
determinaram a taxa absoluta de *°Ra/*°U usando um detector de alta resolucdo. A
intensidade gama do *U neste fotopico corresponde a um fator de 0,449, obtido

experimentalmente. Seguindo a mesma linha de trabalho, Zaman e Chitumb (1983) usaram

226 235

o fator 0,449 para determinar a relagdo entre o “"Ra e o “"U em uma amostra

desconhecida, usando um padrao.

Varios autores, entre eles, Chouak et al. (1978); Lee, C. ¢ Lee, K. (1980) ; Kin e

Burnett (1983); Amaral (1987); Papachristodoulou et al. (2003); Karangelos et al. (2004),

234

fizeram uso dos fotopicos de 63 e 93 keV do ***Th para determinar a atividade do **U,

pois este radionuclideo necessita de um tempo relativamente curto para restabelecer o

#¥U. Contudo, a contagem dos gamas de 63 e 93 keV do ***Th esta

equilibrio com o
sujeita a interferéncia de raios-X e ocorre em regido de alto “background Compton”. Estes
autores constataram experimentalmente, que o fotopico de 63 keV apresenta menos

interferéncia do que o de 93 keV. Na Tabela 5 estdo apresentadas as energias, intensidades,
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e nuclideos emissores de raios y usados na determinacdo de diferentes radionuclideos,

utilizando-se o método de analise radiométrica por espectrometria gama.

Segundo Papachristodoulou et al. (2003), o pico de 63 keV ¢ formado
principalmente pela contribuigdo das emissdes do >**Th e ***Th nas energias de 63,3 keV

(4,8%) e 63,9 keV (0,023%), respectivamente, conforme apresentado na Equacdo 2 abaixo.
C(63) = C(**Th,63.3) + C(**Th,63.9) (2)

onde C(*X, E,) ¢ a taxa de contagem para as energias dos raios gama, E,, emitidos pelo

234 .
**Th nas energias de

nuclideo “X. Portanto, o pico de 93 keV, consiste de raios gama do
92,4 keV (2,8%) e 92,8 keV (2,8%), bem como do **’Th na energia de 93,9 keV (1,37%)

(PAPACHRISTODOULOQU et al., 2003), conforme a Equacao 3:
C(93) = C(**Th,92.4) + C(**Th,92.8) + C(**' Th,93.9) A3).

Tabela 4: Determinacao de alguns radionuclideos através de nuclideos emissores de raios y
(PAIC et al., 1982; PAPP et al., 1997).

N];JE(;FIIEII?BEI?N/ZIS)%R NUCLIDEO EMISSOR  ENERGIA v (keV) INTENSIDADE 7 (%)

3y By 143,7 10,5
By 163,4 4,7
3y 185,7 54,0

B8y 234mpy 1.001 0,59'
24Th 63,0 3,9
B4ThH 93,0 5,57
By 185,7 57,5
2Ra 186,0 3,28

22Ra 2lpyp 242,0 7.5
2lpyp 2952 19,2
2lpp 351,9 37,1
214B;j 609,3 46,1
4B 1.120,3 15,04

'm = metaestivel; *Somatorio das abundincias gama das energias de 92,38 keV (2,57%) e 92,80 keV
(3,00%) do ***Th.
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3 MATERIAIS E METODOS

3.1 Geologia e Radiometria da area Venturosa

Segundo Cardoso (1978), existem na drea do municipio de Venturosa
(denominada Projeto Folha Venturosa), trés variedades de rochas célcio-silicéticas, a saber:
uma verde-cinza clara, composta por diopsidio, plagiocldsio (labradorita), titanita, um
pouco de horblenda e apatita; uma variedade verde-cinza médio, composta por diopsidio,
plagioclasio (geralmente bytownita), calcita, hornblenda e titanita, e uma verde-escura, em
geral granadifera, com hornblenda, diopsidio e plagioclasio (labradorita) ou ferrosalita,
plagioclasio (labradorita ou bytownita) e hornblenda. Desta ultima rocha existe proximo a
localidade de Panelas, municipio de Pedra, (8 km a SW de Venturosa) uma lente aflorante
mineralizada em uranio, que estimulou o mapeamento geologico e radiométrico de toda a
area correspondente a Folha Venturosa. Esta 4rea estd situada entre as coordenadas
geograficas 08° 30” ¢ 09° 00 S; 36° 30° ¢ 27° 00° WGr, com uma superficie de 3.025 km?,
conforme carta topografica elaborada pela SUDENE (Superintendéncia do

Desenvolvimento do Nordeste), na escala 1:100.000 (CALHEIROS, 1977).

O urdnio aparece na rocha em duas formas: em pequenos graos opacos
arredondados, disseminados principalmente no plagioclasio, diopsidio e hornblenda, onde
provocaram em seu redor halos de isotropizacdo (metamictos), € sob a forma de um po
amarelo (provavelmente autunita) em finos planos de fraturas que cortam a rocha. A
radiometria mostrou que a mineralizagdo de uranio desta rocha, que sempre apresenta
radioatividade baixa, constitui uma grande excegdo. E desconhecida a fonte fornecedora do
uranio. A sua retengdo, porém, foi feita provavelmente por adsorsao numa lente de marga
que mais tarde foi metamorfizada e deu origem a lente calcio-silicatica (CARDOSO,

1978).
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Os valores do “background” da Folha Venturosa, adotados por Calheiros (1977) e
Magalhdes (1977), ou seja, valores ditos normais pelos autores, sdo apresentados na
Tabela 4. Estes autores consideraram valores radiométricos andmalos para leituras
realizadas com o cintilometro, os que fossem iguais ou superiores a trés vezes o valor do

“background” para os diversos tipos de rochas aflorantes na area.

Tabela 5: Valores relativos de “Background” na Folha Venturosa (CALHEIROS, 1977,
MAGALHAES, 1977).

TIPO DE ROCHA CINTILOMETRO (cps) X (mR.h™)
Aluvido 250 0,102
Biotita-Gnaisse 85 0,040
Calcario cristalino 90 0,042
Calcio-silicatica 110 0,050
Diabasio 100 0,045
Granito 170 0,070
Migmatito 160 0,066
Pegmatito 160 0,066
Solo 145 0,060

X Taxa de exposicao a aproximadamente 5 cm da rocha (sobre a rocha).

Com excecdo do valor superior a 15.000 cps (superior a 6 mR.h™") encontrado em
blocos da rocha célcio-silicatica anfibolitica no sitio Panelas, municipio de Pedra, os
autores citados ndo encontraram, de modo geral, valores anomalos nos diferentes tipos de
rochas. Outros valores elevados foram encontrados por Calheiros (1977), como € o caso do
granito porfirdide e do solo correspondente, que, na localidade de Barbado, apresentaram
leituras de até 400 cps (0,180 mR.h") e 600 cps (0,300 mR.h"). Em Ingazeira, foram

encontrados valores de até 340 cps (0,150 mR.h™") em migmatitos.

3.2 Localizacdo da area e vias de acesso

A area de coleta fica situada no municipio de Pedra, regido agreste do Estado de
Pernambuco. A melhor maneira de chegar ao local é pela cidade de Venturosa (municipio

de Venturosa), pois a area fica a 8 km na diregdo sul desta cidade (Figuras 8 ¢ 9). O acesso
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¢ feito pela estrada que conduz ao sitio Panelas (municipio de Pedra). O mapa da Figura 9

apresenta em detalhe a localizag@o da area de estudo e suas vias de acesso.

PERNAMBUCO

ARCOVERDE o ) VITORA
PEDRA e CARUARU s ANTAQ

VENTUROSA®
GARANHUNS o

Figura 8: Mapa de Pernambuco.
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Figura 9: Mapa de localizacdo da area e vias de acesso (SILVA et al., 2004).
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3.3 Aspectos climéticos e econdmicos

Em face as peculiaridades climaticas (clima semi-arido), a regido em que se
localiza a darea estudada classifica-se como uma zona de transi¢do, possuindo
caracteristicas comuns a trés regides naturais distintas: Agreste, Sertdo e Caatinga, com
predominancia da primeira. O agreste, devido ao seu clima sub-timido, com temperaturas
amenas a noite, desenvolve uma vegetacdo constituida de arvores e arbustos baixos,
composta principalmente por sacatinga (familia das rosaceas), alecrim do campo, caroa,
macambira, barauna, mandacaru, xiquexique, coroa de frade, facheiro (familia das

cactaceas), agave, aveloz, jurema, umbuzeiro, catingueira e quipa (CALHEIROS, 1977).

As principais atividades agropecudrias desenvolvidas na regido sdo: plantio de
palma forrageira, usada como principal meio de sustento para os rebanhos de gado na
estiagem, capim de corte, criacdo de gado bovino, caprino e suino, bem como producao de

leite e seus derivados.

3.4 A area andmala

A localizagdo da area anémala foi possivel gracas ao mapeamento geoldgico e
radiométrico apoiado por um convénio entre a UFPE e as Empresas Nucleares Brasileiras
S.A (NUCLEBRAS), firmado em agosto de 1976 (LINS, 1976), com o objetivo de
localizar e estudar geologicamente uma area radiometricamente andmala, detectada pela

NUCLEBRAS em 1975 por aerocintilometria (FONTES, 1976).

Para relocalizar a area, utilizou-se, além dos mapas geoldgicos elaborados pela
equipe da UFPE (CALHEIROS, 1977; MAGALHAES, 1977), um GPS GARMIN e um
cintilometro SAPHYMO SRAT, SPP-2-NF que mede a atividade da radia¢do y em cps,

sem discriminar, contudo, o tipo da fonte (U, Th ou K).
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O levantamento radiométrico foi executado ao longo de um trecho de
aproximadamente 400 m a margem da estrada que liga a cidade de Venturosa ao sitio
Panelas (municipio de Pedra), medindo-se a radiagdo de blocos de rochas (granitos e
calcio-silicatica anfibolitica). Assim, foi possivel localizar duas pequenas areas com blocos
de calcio-silicatica anfibolitica, com leituras de 3.500 cps (1,5 mR.h™") e a outra, superior a

15.000 cps (> 6 mR.h™).

Um dos pontos que apresentou leituras de até 3.500 cps na rocha calcio-silicatica
anfibolitica esta localizado na fazenda FOI, coordenadas L-W 0729004; N-S 9046061.
Conforme relatos do proprietario desta fazenda, apds 1975 ela foi algumas vezes
investigada por equipes de pesquisa, inclusive da NUCLEBRAS, em busca de viabilidade

econdmica para exploragdo de uranio.

Com a ajuda de moradores, localizou-se um outro ponto andmalo na fazenda F02,
coordenadas E-W 0728846 ¢ N-S 9045758, 400 metros a S da FO1, onde se encontrou a
radioatividade mais elevada, com leituras acima de 15.000 cps, numa pequena area ao lado
da casa do proprietario, em torno da qual existe plantio de palma forrageira. Esse ponto ¢
de dificil localizacdo devido ao plantio da palma e de escavacdes na ocorréncia, em
decorréncia das tentativas de explora¢do do minério de uranio por parte da NUCLEBRAS.
Proximo a essa anomalia e a estrada principal, foram coletadas cinco amostras da rocha
célcio-silicatica, com leituras de 250 cps (0,102 mR.h™") a 5.300 cps (aproximadamente 2,5

mR.h™).

3.5 Escolha da area de estudo

A escolha da érea para estudo (Figura 10), foi realizada obedecendo a
procedimentos especificos e ao estabelecimento de algumas normas. Priorizou-se para
amostragem a area que nao apresentasse obstrucdes, como por exemplo a presenca de
muitas arvores e arbustos, construcdes civis, solo muito remexido, ou seja,

preferencialmente, areas sem muitas alteragdes antropogénicas.
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Figura 10: Ocorréncia radioativa da fazenda FO1. Rocha calcio-silicatica anfibolitica
andmala (1), blocos de granito (2) e alteragdes antropogénicas (escavagdes) (3).

Na fazenda mencionada na Figura 10, foram coletadas inicialmente dez amostras
de solo ao longo de um perfil, trés de granito e duas de célcio-silicitica anfibolitica.
Posteriormente foram coletadas mais 78 amostras de solo segundo uma malha, para melhor

avaliagdo da distribui¢do de ***U e do **°Ra, conforme mapa de coleta (Figura 11).
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3.6 Procedimentos de amostragem e tratamento das amostras

3.6.1 Amostras de rocha

Foram coletadas amostras representativas dos principais tipos de rochas, a saber:
calcio-silicatica anfibolitica e granito, as quais foram analisadas mineralogicamente e
trituradas a uma granulometria adequada. Para a trituracdo foram utilizados britadores de
mandibulas, classificados aqui como grande e pequeno, conforme a capacidade de abertura
das mandibulas. No britador de mandibulas grande, as amostras com mais de 10 cm de
diametro foram trituradas de modo a obter fragmentos de no maximo 5 cm, os quais foram
em seguida triturados no britador de mandibulas pequeno. Os maiores fragmentos obtidos
neste Ultimo processo de britagem apresentaram tamanhos da ordem de 1 a 2 cm. Apos
essa reducdo, levando em consideragdo as limitagdes dos britadores, esses fragmentos
foram processados no moinho de rolos, em média trés ciclos, reduzindo-se gradativamente
a distancia entre os rolos, até o limite de redu¢ao minima. Obteve-se assim, amostras com
granulometria bastante reduzida. Apos essas redugdes, foi realizado o peneiramento a seco

num jogo de peneiras com aberturas de 2 mm, 0,296 mm e 0,148 mm.

Dessa forma, foi possivel reduzir as amostras de rocha a uma granulometria
inferior a 148 pm, ou seja, o passante na peneira de 100 meshes. Para esse procedimento
foram utilizados os equipamentos do Laboratorio de Tecnologia Mineral, pertencente ao

Departamento de Engenharia de Minas da UFPE.

ApoOs o peneiramento, as amostras foram acondicionadas em sacos plésticos
devidamente etiquetados, e posteriormente pesadas para analise radiométrica no detector
de germanio. A fracdo mais grosseira (>0,148 mm) também foi acondicionada em sacos

plasticos e armazenada para reserva.
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3.6.2 Amostras de solo

Como foi dito no item 3.5, a amostragem de solo foi realizada, inicialmente, ao
longo de um perfil na fazenda FO1, com intervalos de 50 m e profundidades variando de 20
a 40 cm. As amostras foram coletadas do horizonte C, devido ao tipo de clima, a topografia
do terreno e ao uso agricola do solo. Apds a coleta, essas amostras foram acondicionadas
em sacos plasticos e etiquetadas. Posteriormente foram coletadas amostras de solo em

intervalos de 25 m, segundo uma malha (Figura 11).

No laboratdrio, foram entdo trituradas e peneiradas a uma granulometria inferior
a 63 um, separando-se assim as fragdes de argila (argilominerais). Para esta separagdo, o
tratamento adotado inicialmente para cada amostra foi espalhar individualmente as
amostras sobre uma lona, esmagando os torrdes existentes com um rolo de madeira para se
aproveitar o maximo possivel da argila (argilominerais). Isto porque, a medida que os
minerais de uma rocha vao se decompondo e se transformando em argila, os ions liberados
vao ficando retidos nesta por adsor¢do (SCHULZ, 1965). Em seguida, esse material foi
peneirado num jogo de peneiras com aberturas de 2 mm, 1 mm, e 63 pm, desprezando-se a
fragdo acima de 2 mm (cascalho grosseiro). Para melhor aproveitamento da argila, passou-
se também o rolo na fragdo retida na peneira de 1 mm. Apos o peneiramento, cada fragdo
inferior a 63 pum foi colocada num saco plastico e etiquetada. A fragdo inferior a 63 um
contém toda a argila (argilominerais), porque a granulometria destes € igual ou menor que
20 um (MURAWSKI, 1972). Devido ao clima seco (semi-arido), uma boa parte das
amostras foi coletada na forma de torrdes consistentes, pouco friaveis, por isso, tiveram

que ser submetidas a britador de mandibulas e moinho de rolos, antes do peneiramento.

Assim como as amostras de rocha, as amostras de solo foram levadas para o
Laboratorio de Monitoragdo Ambiental do Departamento de Energia Nuclear da UFPE,
onde foram acondicionadas em recipientes de polietileno com geometria padronizada, e
hermeticamente fechados por um periodo de no minimo trinta dias, para ser atingido o

226

equilibrio radioativo entre o “Ra e seus descendentes. Posteriormente o material foi
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submetido a analise radiométrica para identificagdo dos radionuclideos naturais de

. 23877 . 226
interesse (U e “"Ra).

3.7 Procedimentos analiticos

3.7.1 Difratometria de Raios X (DRX)

A finalidade deste procedimento foi a determinacdo dos minerais de urdnio
presentes em uma amostra de rocha célcio-silicatica anfibolitica, coletada na fazenda F02,
assim como a identificacdo do concentrado de cor escura e alta suscetibilidade magnética
presente nessa amostra. A escolha desta se deu pela elevada radioatividade,
aproximadamente 5.300 cps (2,5 mR.h™), e conseqiientemente, de uma maior concentragio

do mineral de uranio, e de uma identificacdo mais precisa por meio do espectro de DRX.

Uma amostra de rocha de 95 g, previamente moida a uma granulometria superior
a 148 pum, foi reduzida manualmente a uma granulometria inferior a 74 um, utilizando-se
almofariz e pistilo, de modo que todo o contetido passasse na peneira de 200 meshes. Em
seguida o p6 foi eliminado através de decantacdo. O decantado foi levado a estufa a 100°C
por aproximadamente 2 horas para obtencdo do peso seco. Posteriormente, foi realizada a
separagdo do concentrado com alta suscetibilidade magnética utilizando-se de um ima
manual. Estas fracdes foram acondicionadas em recipientes de polietileno, € uma pequena

aliquota encaminhada para o laboratorio de DRX.

Para as analises de DRX, utilizou-se o equipamento de marca Siemens, modelo
D-5.000, pertencente ao Setor de Raios X do Laboratério de Fisica da Universidade
Federal de Pernambuco. O equipamento inclui o difratdmetro, um gerador de alta
voltagem, uma fonte de raios X, um sistema colimador do feixe de raios X, um sistema de
detecgdo, impressora, ¢ dispde de um gonidmetro controlado por computador. Este

equipamento dispde de programas de tratamento de dados tais como: procura automatica
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de picos, suavizagdo da curva, procura dos possiveis minerais através de curvas padroes, €

conseqlientemente a analise qualitativa da amostra.

As condigdes de operacdo para analise foram padronizadas, utilizando-se tubo de
Cu, em voltagem de 40 kV, corrente de 40 mA, angulo 26 com varredura de 5 a 100° com

leitura continua de 0,02° por segundo.

As pastilhas das amostras foram preparadas pela técnica de back loading, que
consiste no pressionamento do pd contra a abertura da ldmina de aluminio, disposta sobre
superficie lisa e firme de vidro, de forma que a amostra fique complanar com a superficie
da lamina (FAVA et al., 1999). O po6 fica estdvel na abertura da lamina, apesar de
"suspenso", devido a pressdo adequadamente aplicada. A face varrida por raios X ¢
apresentada por meio de difratogramas, os quais, por comparagao com padrdes, definem a

presenca do mineral existente na amostra.

3.7.2 Analise modal

Para a andlise microscopica em lamina de rocha, foi utilizado um microscopio
polarizante da marca Karl Zeiss Jena, modelo Amplival, e para a contagem de pontos um
contador Jswift & Son London, ambos pertencentes ao Departamento de Geologia da
Universidade Federal de Pernambuco. Para a captura de imagens foi utilizado um
microscopio comum, marca Leitz Wetzlar, modelo MPV2, com camara digital KODO
KC-512-NT e “software” Leica Qwin Lite, v 2.6, que permite automaticamente a captura
da imagem. Este sistema pertence a Fundacio HEMOPE (Hematologia ¢ Hemoterapia de
Pernambuco). Para confeccdo da lamina foi utilizada uma amostra da rocha calcio-
silicatica anfibolitica com atividade de 1.000 cps, medida com o cintildmetro, coletada na

fazenda FO1.
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3.7.3 Eficiéncia de contagem

Para a determinacdo da eficiéncia de contagem, foi utilizado um padrdo liquido
de 'Eu, que apresenta meia-vida fisica de aproximadamente 12,7 anos (ERDTMANN;
SOYKA, 1979), com atividade de 43,389 Bq.ml", calculada pela Equacdo 4 com base na
data de referéncia do padrao. Para realiza¢ao do célculo da atividade citada, foi utilizado
como referéncia a atividade inicial de 46,729 Bq.ml”, certificada pelo IRD (Instituto de

Radioprotecdo e Dosimetria, Rio de Janeiro).

-In2
—x t

A=Ayxe"” 4)

onde A ¢ a atividade que se deseja calcular, com base na atividade inicial Ay, ¢ na

constante de decaimento radioativo, A.

A escolha desse padrao se deve ao fato de ser considerado uma “multi-fonte”
gama, pois emite diferentes energias gama, que variam aproximadamente de 39 keV a
2 MeV (ERDTMANN; SOYKA, 1979). Para reduzir o efeito da auto-absor¢ao de energia,

2By foi adicionada a 200 g da matriz de solo,

uma aliquota de 50 ml do padrdo de
previamente analisada no detector de germanio por um tempo de contagem de 43.200
segundos. Esta auto-absor¢do gama ocorre naturalmente e ¢ significativa em baixas
energias. Para altas energias este efeito ¢ praticamente insignificante (CULBERT;

LEIGHTON, 1981).

Em seguida a mistura foi para a estufa a 60°C por aproximadamente 24 horas, e
ao término desse tempo homogeneizada, acondicionada em recipiente de polietileno, e
contada no detector gama. Para este procedimento foram adotadas as mesmas condi¢des de
analise das amostras, tais como: granulometria da matriz de solo, massa, geometria do
recipiente, geometria de posi¢ao para contagem, bem como o tempo de contagem. Ao final
deste procedimento, foi efetuado o céalculo das contagens liquidas do padrdo para os niveis

de energia do "*Eu, com base nas medidas gama da matriz e da mistura (matriz + padro).
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3.7.4 Sistema de deteccdo gama

O sistema de medidas (Figura 12), ¢ composto por um detector de germanio
hiperpuro, HPGe, com janela de berilio, 4,54 cm de didametro e volume ativo* de 41,1 cm’.
A Figura 13a apresenta um modelo representativo, segundo Rddenas et al. (2003). Este
equipamento apresenta uma resolugio de 1,77 keV em 1.332 keV para o ®’Co, eficiéncia
intrinseca de 27% e estd acoplado a um MCA (“multichannel analyzer”) Canberra com
8.192 canais e “software” Genie-2000 Canberra. O analisador multicanal permite a
transformagao dos pulsos lineares em sinais digitais, realizando o processamento de
separacdo por intervalos de energia. O resultado ¢ apresentado no monitor do computador
na forma de um grafico que correlaciona o numero de contagens e a amplitude de pulso
(energia). O software permite o processamento ¢ a manipulacdo do espectro. Para reduzir
os efeitos da radia¢dao de fundo, o detector estd envolvido por uma blindagem de chumbo
de aproximadamente 6,5 cm de espessura e uma superficie interna delgada constituida de

latao (Figura 13b).

Este sistema apresenta os seguintes dispositivos: fonte de tensdo, pré-
amplificador, amplificador linear, contador, analisador multicanal e computador, conforme
ilustrado no diagrama de blocos® da Figura 14. Com esse sistema pode-se determinar

simultaneamente além dos radionuclideos presentes nas amostras, suas atividades.

* O volume ativo do detector é a regido de deplegdo, onde as cargas formadas pela interagdo com a radiagio
sdo rapidas e eficientemente coletadas pelo detector.

> O diagrama de blocos é a forma utilizada para se representar uma instrumentagio, onde cada médulo do
sistema de medidas ¢ representado por um elemento grafico (TAUHATA el al. 2003).
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Figura 12: Foto do sistema de medidas (Laboratdrio de Instrumentacao Nuclear,
Departamento de Energia Nuclear - UFPE).

Camada inativa do germanio

Capa de aluminio . .
Volume ativo de germénio

Vacuo

Figura 13a: Esquema do modelo do detector Figura 13b: Detector HPGe na blindagem
(RODENAS et al., 2003). (ENV. MONITORING, 2004).



40

HV

MCA

Pré-amp i ADC

HPGe

Figura 14: Diagrama de blocos do sistema de medidas.

3.8 Técnica de analise

Para as analises por espectrometria gama, as amostras foram homogeneizadas
(KANNAN et al.,, 2002) a fim de se obter uma distribuicdo uniforme dos minerais
presentes, padronizando-se as massas, o tempo de contagem ¢ a geometria dos recipientes
de polietileno utilizados no detector de germanio. A técnica de andlise € ndo destrutiva e
consiste na determinacdo das concentra¢des de >**U e “*°Ra nas amostras de solo e rocha
por meio de um sistema de espectrometria gama, pertencente ao Departamento de Energia

Nuclear da Universidade Federal de Pernambuco, conforme ilustrado na Figura 12.

As analises foram iniciadas com as amostras de solo. Cada amostra pesando
200 g, foi armazenada em recipiente de polietileno cilindrico de capacidade volumétrica
igual a 210 cm’, com didmetro de aproximadamente 6,5 cm e altura igual a 8 cm,
hermeticamente fechado, com a mesma geometria do recipiente utilizado para calibragao
da eficiéncia (KANNAN et al., 2002) e contadas no detector por um periodo de 43.200
segundos (12 horas). Quanto as amostras de rocha, foram preparadas como descrito no

item 3.6.1, homogeneizadas, ¢ usadas 200 g de cada uma no HPGe, adotando-se os
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mesmos critérios de contagem utilizados para solo, com excecdo do tempo de contagem

que foi de 3.600 segundos, devido a alta radioatividade nessas amostras.

Em um periodo de trinta dias, as amostras seladas atingiram o equilibrio
radioativo secular entre 226Ra, 21pp ¢ 214B;j (PAPP, 1997; KANNAN et al., 2002), ou seja,
entre os radionuclideos de meias-vidas curtas de interesse para andlise. Para estas medidas,
foram usados os fotopicos gama do >**Th na energia de 63 keV para avaliar a concentragio
do **U, e por meio dos fotopicos de 352 e 609 keV do *'*Pb e *'*Bi, respectivamente, foi
possivel avaliar a concentracdo do 226Ra nas amostras (SHENBER, 1997; MIAH et al.,
1998; KARANGELOS et al., 2004). Essa técnica além de baixo custo provou ser eficaz em
vista da quantidade de informagdes obtidas (DIMOVA et al., 2003).

O método de medida ¢ absoluto, tem como parametro basico a aplicacdo da
Equagao 5 (TZORTZIS et al., 2003) e utiliza apenas um padrdo, por meio do qual, ¢
possivel determinar as eficiéncias de contagens para as energias de 63, 352 e 609 keV,

bastando para tanto obedecer as mesmas condi¢des de contagem para todas as medidas.

C

A=——
gxtxlyxM

()

onde A ¢ a atividade especifica para o radionuclideo em consideragido (Bq.kg™"), C é a area
total do pico do radionuclideo (contagens), determinada experimentalmente; € ¢ a
eficiéncia de contagem para a energia especifica considerada; t € o tempo de contagem (s);
Iy ¢ a abundancia gama percentual do radionuclideo em consideragdo, € M a massa da

amostra em quilogramas (kg).

Utilizando-se a Equagdo 6, foi possivel os calculos das eficiéncias de contagens,
com base na area de cada fotopico C, do tempo de contagem t e da atividade gama

especifica do radionuclideo padrao, A. As unidades de medida para atividade e volume,



42

dependem, sobretudo, do estado fisico da fonte padrdao, neste caso padrdo liquido,

A = Bg.ml™, considerando-se um volume V em ml.

. C
AxthyxV

(6)

Para a contagem do BG, foi usado no detector um recipiente de polietileno vazio
e com a mesma geometria do recipiente utilizado para contagem das amostras, obedecendo
ao mesmo tempo de contagem (MALANCA et al., 1993). No final, esta contagem foi
subtraida da contagem de cada amostra analisada (MCAULAY; MORAN, 1988;
SANTOS; MARQUES, 2003).

3.9 Limite de deteccéo (LD)

Os limites de deteccdo para as energias de 63, 352 e 609 keV foram calculados
pela Equacao 7 (SILVA; MAZZILLI, 2005), utilizando 200 g de uma amostra de solo com

baixa radioatividade em um tempo de contagem de 43.200 s.

D 4,66+/C
styxMxt

(7
onde 4,66 ¢ uma constante para um limite de confianca de 95%, C ¢ a érea total do pico do
radionuclideo (contagens); € ¢ a eficiéncia de contagem para cada energia especifica
detectada; t ¢ o tempo de contagem (s); |, ¢ a abundancia gama percentual do

radionuclideo em consideragdo, ¢ M a massa da amostra (kg).

Com base nesses parametros, foi possivel a realizagdo dos célculos dos limites de
detec¢do do equipamento para as energias em considera¢do, conforme apresentado na
Tabela 6. Por esta tabela observa-se que o “*°Ra apresenta um limite de detec¢io menor

que o urdnio, com LD médio de 2 Bq.kg™.



Tabela 6: Limites de detec¢io das atividades do **U e ***Ra

ENERGIA (keV) LD (Bg.kg™h)
63 7
352 2

609 2

43
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4 RESULTADOS E DISCUSSAO

4.1 Monitoracéo de area

Na monitoragdo de area foi possivel realizar uma andlise radiométrica prévia,
principalmente nos diferentes blocos de rochas aflorantes na area. Os valores radiométricos
variaram entre 60 cps para solo a valores superiores a 15.000 cps em rocha. A Tabela 7
apresenta os resultados das medidas radiométricas executadas com o cintilometro nos
diversos pontos de coleta nas areas andmalas (fazendas FO1 e F02). As maiores medidas
foram encontradas na rocha célcio-silicatica anfibolitica, principalmente na fazenda F02,

onde foi localizada a maior anomalia radioativa.

Tabela 7: Medidas radiométricas com cintildmetro nas areas
andmalas (Fazendas FO1 e F02).

LOCAL AMOSTRA MEDIDAS IN SITU (cps)
FO1 Solo 60
FO1 Solo 65
FO1 Solo 70
FO1 Solo 75
FO1 Solo 80
FO1 Granito 60
FO1 Granito 80
FO1 CSA 250
FO1 CSA 650
FO1 CSA 1.000
F02 CSA 2.000
F02 CSA 5.300
F02 CSA > 15.000

CSA = Calcio-silicatica anfibolitica

Durante a monitoragdo, foi observada a predominancia do efeito de massa no

corpo da rocha aflorante e interferéncias das medidas em areas proximas a rocha anémala,
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devido a alguns fatores predominantes como: sensibilidade do equipamento de medida e as
altas taxas de contagem na rocha anomala. Com base nesses dados, foram estabelecidos os

critérios para as analises mineralogicas, geoquimicas e radiométricas da area.

4.2 Identificagdo mineraldgica

4.2.1 Anélise por Difratometria de Raios X (DRX)

As Figuras 15 e 16 apresentam os difratogramas obtidos na andlise da rocha de
5.300 cps, coletada na fazenda F02. A andlise do difratograma representado na Figura 15
mostrou tratar-se de maghemita (Fe,O3), mineral de cor escura e alta susceptibilidade
magnética. Para interpretacdo destes dados, foi realizada uma andlise dos principais picos

obtidos no difratograma com os valores ja existentes na literatura.

Pela andlise detalhada do difratograma correspondente a Figura 16, foi possivel
caracterizar o mineral existente nesta rocha como sendo pertencente a série U; 30,3, ou
seja, uma variabilidade de 6xidos de urdnio (uraninita parcialmente oxidada). Uma das
principais dificuldades na interpretacdo destes dados, foi devida as interferéncias dos
minerais esséncias da rocha, presentes em elevadas concentragdes. Os principais picos do
difratograma da Figura 16, para o urdnio, apresentam baixa intensidade, e na maioria dos

casos sdo interferidos pelos picos dos minerais essenciais com maiores intensidades.
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Figura 15: Difratograma DRX para Fe,;0Os.
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4.2.2 Analise modal

Na analise microscopica da ldmina observou-se a presenca de halos metamictos
em torno de nicleos opacos negros com 15 um de didmetro médio, formados no diopsidio,
plagioclasio e hornblenda (Figura 17). Estes halos permitem caracterizar a presenca de
material radioativo, cuja radiagdo torna isotrdpica ao seu redor, a rede cristalina do grao

hospedeiro.

Figura 17: Fotos microscopicas de quatro posigdes de uma lamina da
rocha calcio-silicatica anfibolitica da fazenda FO1 (1.000 cps), com
aumento de 100x. Graos de uraninita (pretos) circundados por halos
metamictos (castanho-avermelhados) em diopsidio [castanho claro (a)],
horblenda [castanho escuro (b)], e em plagioclasio [graos claros (C)].
Diametro do nucleo U = 15 pum.

A andlise modal forneceu: 48,63% de plagiocléasio (75% An = bytonita); 23,73%
de piroxénio; 21,23% de anfibolio; 5,31% de maghemita; 0,73% de apatita, e 0,39% de
uraninita (em média). Tendo como pardmetro bdsico o peso especifico da rocha de
aproximadamente 3,2 g.ml”, determinado experimentalmente (Equagio 17 - apéndice), a
densidade média da uraninita de 9,35 g.ml”' (DANA, 1986), ¢ o teor médio de urénio na

uraninita (UO, - UsOg) de 86,5%, calculado estequiometricamente, foi possivel calcular o
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teor aproximado de urdnio na amostra considerada, como sendo de 0,9857% ou seja,
9.857 ppm. A analise microscopica permitiu ainda classificar a rocha anomala como sendo
uma calcio-silicatica anfibolitica, um tipo de rocha metamoérfica que normalmente ndo
apresenta uranio associado (WEDEPOHL, 1978), exce¢do encontrada no presente estudo.
Presume-se que originalmente existia uma lente de marga cuja argila adsorveu quantidade
elevada de uranio proveniente de fonte desconhecida. Posteriormente, por intrusdo de um
magma granitico durante o processo de metamorfismo regional, essa lente foi transformada

na atual rocha céalcio-silicatica.

4.3 Analise por espectrometria gama

4.3.1 Célculo da eficiéncia de contagem

A Figura 18 apresenta a curva de eficiéncia determinada experimentalmente com
base na equacdo 6 e do procedimento descrito no item 3.7.3. Os dados experimentais que
compdem essa curva, foram introduzidos num “software”. Por meio deste, obteve-se uma
relagdo (Equacdo 8), que fornece as eficiéncias de contagem em diferentes niveis de

energia (curva empirica), e a correspondente curva de ajuste (Figura 18).

4

() ®)

g =
a, -a,

onde € ¢ a eficiéncia de contagem, a; € a; sdo parametros estatisticos para o ajuste tedrico
da curva baseada no teste qui-quadrado (3> = 2,0x10”) e X a energia para a qual deseja-se

determinar a eficiéncia.

Conforme o grafico da Figura 18, a baixas energias as oscilagdes das
interferéncias sao maiores, enquanto que a altas energias hda uma clara tendéncia a
estabilidade, que se traduz num melhor ajuste da curva tedrica com a curva empirica. Isto

permite concluir que, para as eficiéncias estabelecidas nas energias de 63 e 93 keV do
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#%Th, o erro ¢ relativamente maior, devido principalmente as interferéncias nessas regides.

Desta forma, foi constatada uma inviabilidade para a utilizacdo da eficiéncia na energia de

93 keV, em decorréncia dos problemas relatados no item 2.7. As eficiéncias determinadas

para as energias de 352 keV do *'*Pb e 609 keV do *'*Bi, sio precisas. Com base nesses

resultados, foram estabelecidas as eficiéncias de contagem para as energias especificas de

63, 352 e 609 keV, utilizadas para os calculos das atividades.

0,045 =
g B CURVA DE EFICIENCIA
0,040 — n B AJUSTE DA CURVA
0,035 " TESTE DO QUI-QUADRADO
4 Qui-quadrado = 0.00002
0,030 a,=0.0016 +0.00025
] u a,=0.04757+ 0.00594
< 0,025+
‘5 i -
& 0020 =
Q J
=
/M 0,015
0,010 —
0,005 —
0,000 —
T T T T T T T T T T T T T T T T
0 200 400 600 800 1000 1200 1400 1600

Energia (keV)

Figura 18: Curva de eficiéncia para "**Eu.

Devido a estas interferéncias, os valores estabelecidos para a energia de 63 keV,

foram calculados com base na curva empirica, pois ocorrem grandes discrepancias entre os

valores empirico e tedrico em baixos niveis de energia. Nas energias de 352 e 609 keV,

ocorre praticamente uma coincidéncia de valores entre as curvas empirica e tedrica, dessa

forma foram adotadas as médias destas eficiéncias para estas energias.
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4.3.2 Céalculo das atividades

238 226
U e

As Tabelas 8 e 9 apresentam as atividades especificas do Ra nas

. : ~ 2 22
amostras de solo e rocha, respectivamente, assim como a razao 3BU/#Ra.

Tabela 8: Atividades especificas do ***U e **Ra no solo, ¢ a razio
#¥U/**Ra na fazenda FO1.

AMOSTRA %y (Bg.kg?) “°Ra(Bg.kg?) **U/°Ra

P1A(]) 91 +7 51+1 1,8
P2A(2) 127+ 10 65+2 2,0
P3A(3) 40 +3 42 + 1 1,0
P4AA(4) 4243 30+ 1 1,4
P5A(5) 57+4 32+ 1 1,7
P6A(6) 97 +7 71+2 1,4
P1B(7) 56 + 4 37+1 1,5
P2B(8) 122+9 51+1 2,4
P3B(9) 87 +7 62+ 1 1,4
P4B(10) 95+ 7 39+ 1 2,4
MIA(11) 82+6 50 + 1 1,6
M2A(12) 84+ 6 46 + 1 1,8
M3A(13) 105+38 55+ 1 1,9
M4A(14) 85+6 44 + 1 1,9
M5A(15) 88 +7 54+ 1 1,6
MG6A(16) 82+6 41+ 1 2,0
M7A(17) 56+4 38+ 1 1,5
MSA(18) 58 +4 33+ 1 1,8
MO9A(19) 88 +7 45 + 1 1,9
M10A(20) 107 +8 48 + 1 2,2
MI11A(21) 45+ 3 24+ 1 1,9
MI2A(22) 69+5 47 + 1 1,5
MI3A(23) 135+ 10 73+2 1,9
M14A(24) 74+ 6 53+1 1,4
MI5A(25) 49 + 4 38+ 1 1,3
MI16A(26) 114+9 35+ 1 3,2
M17A(27) 48 + 4 58+ 1 0,8
MI8A(28) 247+ 19 21945 1,1
MI19A(29) 109 +8 58+ 1 1,9
M20A(30) 122+9 45 + 1 2,7
M21A(31) 44 +3 23+ 1 1,9
M22A(32) 71+5 60 + 1 1,2

M23A(33) 63+5 581 1,1




continuacao da Tabela 8

M24A(34)
M25A(35)
M26A(36)
M27A(37)
M28A(38)
M29A(39)
M30A(40)
M31A(41)
M32A(42)
M33A(43)
M34A(44)
M35A(45)
M36A(46)
M37A(47)
M38A(48)
M39A(49)
M40A(50)
M41A(51)
M42A(52)
M43A(53)
M44A(54)
M45A(55)
M46A(56)
M47A(57)
M48A(58)
M49A(59)
M50A(60)

MIB(61)

M2B(62)

M3B(63)

M4B(64)

M5B(65)

M6B(66)

M7B(67)

MS8B(68)

MO9B(69)
M10B(70)
MI11B(71)
MI2B(72)
M13B(73)
M14B(74)
MI15B(75)
M16B(76)

148 + 11
867
322
705
118 +9
123+ 9
92+7
43+3
94 +7
164 £ 12
127 £ 10
71+5
22+2
33£2
1199
268 £ 20
97+7
65t5
88+ 7
121+9
63£5
52t4
665
94 +7
41 £3
917
56xt4
56t4
50+4
977
80+ 6
118+9
13710
83+ 6
80+ 6
92 +7
105 +8
183 £ 14
85+6
102 + 8
9117
877
177 £ 13

159 +4
55=x1
28+1
49+ 1
114 +3
69t2
46 = 1
311
46 £ 1
1473
108 £3
41 +1
14+1
25=+1
90 t2
3678
41 £1
29+1
50x1
60t 1
48+ 1
54+x1
40+ 1
42+ 1
61 +1
43+ 1
521
371
32+1
45+ 1
44 + 1
56+1
68 £2
52+x1
57x1
45+ 1
68 £2
58x1
511
63+1
50x1
48+ 1
59t1

0,9
1,6
1,1
1,4
1,0
1,8
2,0
1,4
2,1
1,1
1,2
1,7
1,5
1,3
1,3
0,7
2,4
2,2
1,8
2,0
1,3
1,0
1,7
2,3
0,7
2,1
1,1
1,5
1,6
2,2
1,8
2,1
2,0
1,6
1,4
2,0
1,5
3,1
1,7
1,6
1,8
1,8
3,0

51
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continuacao da Tabela 8

M17B(77) 111+8 60 + 1 1,9
MI18B(78) 101 +8 59+ 1 1,7
M19B(79) 63+5 44 + 1 1,5
M20B(80) 106 + 8 43 + 1 2,5
M21B(81) 113+9 56+ 1 2,0
M22B(82) 76 + 6 35+ 1 2,1
M23B(83) 61+5 33+1 1,8
M24B(84) 144+ 11 42+ 1 3,4
M25B(85) 100 + 8 57+1 1,7
M26B(86) 50 + 4 32+ 1 1,6
M27B(87) 46 + 3 40 + 1 1,1
M28B(88) 137 + 10 51+1 2,7

P: perfil amplo, M: malha, A: lado SW da area, B: lado NE da érea.
(): representagdo das amostras nos resultados graficos.

228 226
Ue

Tabela 9: Atividades especificas de Ra em rocha, e a razdo ***U/***Ra.

AMOSTRA FAZENDA  “®U (Bg.kg™) “°Ra (Bg.kg™) “*U/*Ra

RIA FO1 16.567 £ 199 14.018 £ 39 1,2
R2A FO1 21.633 + 260 17.298 + 48 1,3
R1J F02 95.980 + 1.152 83.567 £ 234 1,1
R2J FO02 64.899 + 779 54.824 + 154 1,2

R: rocha, A: rocha da fazenda FO1, J: rocha da fazenda F02.

Os valores das atividades especificas do *°Ra foram calculados com base na média das
atividades obtidas para os fotopicos de 352 keV do *'*Pb e 609 keV do *'*Bi. Observa-se
que houve praticamente uma coincidéncia dos valores correspondentes em cada nivel de
energia (Figura 19). Foi utilizada a Equacdao 5, com base nas eficiéncias de contagens
estabelecidas com o padrido de "’Eu para estes niveis de energia. Observa-se ainda que as
atividades obtidas se encontram dentro de um parametro estatistico confiavel, com um erro
médio de aproximadamente 0,12% (Tabela 10), levando-se em considera¢ao para esta
estimativa, a média em cada nivel de energia. Desta forma, foi possivel usar essa média

para o calculo final das atividades do **°Ra.
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Figura 19: Atividades do ***Ra em solo, determinadas para os
fotopicos de 352 keV do 2"*Pb e 609 keV do *'*Bi, com base na
curva de eficiéncia para o '**Eu.

Tabela 10: Pardmetros estatisticos das atividades do **°Ra calculadas com base
nos fotopicos de 352 keV do 2'*Pb ¢ 609 keV do *'*Bi.

ENERGIAS (keV)

PARAMETROS ESTATISTICOS 352 609
Atividades (Bg.kg™)
Faixa de concentragao 15,5-373,0 12,6 - 360,2
Média aritmética 57,0 56,9
Desvio padrao (atividades médias) 0,07
Erro médio (%) 0,12

Para determinar as atividades do ***U foram utilizados como base de calculo
apenas os valores obtidos no fotopico de 63 keV, isto porque a energia de 93 keV,
conforme dados da literatura, destacando-se alguns autores como, Kin; Burnett (1983),
Amaral (1987), Papachristodoulou et al. (2003) e Karangelos et al. (2004), entre outros,
esta sujeita a maiores interferéncias de raios X e ocorre em regioes de alto background

Compton, o que também foi constatado experimentalmente neste trabalho (Figura 20).
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Como pode ser observado por esta figura, esses calculos apresentam uma grande margem
de erro quando utilizada a energia de 93 keV. Estatisticamente essa energia apresenta um
erro médio de 25%, tomando como base de calculo as médias entre as atividades obtidas
para estes dois fotopicos. Para o fotopico de 93 keV, ocorre coincidéncia de fase, devido as
interferéncias de raios X e fotons de baixa energia, o que foi observado claramente na
determinagdo da curva de eficiéncia (Figura 18), onde para baixas energias, existe uma
probabilidade maior de erro (regido critica) na determinacdo da eficiéncia de contagem, o

que gera subseqiientemente um erro consideravel no calculo final das atividades.
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Figura 20: Atividades do ***U em solo, determinadas para os
fotopicos de 63 keV e 93 keV do ***Th, com base na curva de
eficiéncia para o **Eu.

A Tabela 11 apresenta os parametros estatisticos definidos com base nas
atividades obtidas para os fotopicos de 63 keV e 93 keV, onde o erro médio € superior ao

~ : 226
observado na comparagao entre os fotopicos dos descendentes do ““Ra.
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Tabela 11: ParAmetros estatisticos das atividades do **U calculadas com base nas
energias de 63 keV e 93 keV do *Th

ENERGIA (keV)

PARAMETRO ESTATISTICO 63 93
Atividades (Bg.kg™)
Faixa de determinacao 21,6 —268,1 49,1 -242,7
Média aritmética 91,0 130,5
Desvio padrdao médio 27,9
Erro médio (%) 25,0

As atividades de *®U e **°Ra nas amostras de solo e rocha, apresentam valores
que variam de 14 a 95.980 Bq.kg™'. Especificamente para o **U estes valores variaram de
22 a 268 Bqkg' em solo e de 16.567 a 95.980 Bq.kg' para as amostras de rocha.
Enquanto que para o “*°Ra no solo, as medidas variaram de 14 a 367 Bq.kg" e de 14.018 a

83.567 Bq.kg" em rocha.

Das oitenta e oito (88) amostras de solo analisadas, oitenta e duas (82)
apresentaram valores superiores aos valores citados na literatura, médias mundiais,
(MALANCA et al., 1993; DIMOVA et al., 2003), para pelo menos um dos radionuclideos
em consideragdo. Isto perfaz um percentual de aproximadamente 93,2% das amostras de
solo com teores superiores as médias mundiais, que, segundo a literatura, variam em torno
de 25 Bq.kg"' para uranio natural (DIMOVA et al., 2003) e aproximadamente 26 Bq.kg™
para “°Ra (MALANCA et al., 1993).

Em particular, para as analises da rocha calcio-silicatica anfibolitica, observa-se
uma maior concentracdo desses elementos radioativos devido a formacdo geoldgica
primaria, conforme foi determinado pela difratometria de raios X (item 4.2.1), onde o
urdnio encontra-se na forma de mineral primdrio, pertencente a série U; 30,5, uma
variabilidade de o¢xidos de urdnio, que cristalizou durante a formacdo desta rocha

(metamorfica).
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4.3.3 Distribuicéo de ?**U e *°Ra no perfil amplo do solo da &rea anémala

A Figura 21, apresenta as atividades especificas (Bq.kg™") do ***U ¢ *°Ra em uma

primeira amostragem de solo ao longo de um perfil amplo que passa pela rocha de

radioatividade andmala (célcio-silicatica anfibolitica) na fazenda FO1, conforme mapa de

amostragem da Figura 11.
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Figura 21: Distribui¢do de ***U e ***Ra ao longo do perfil amplo do
solo da area anémala (Bq.kg™") em intervalos de 50 m.

Nessa primeira anélise observa-se que a distribui¢do do **U variou, em termos
de atividade, de 40 a 127 Bqkg' (média aritmética de 81 Bq.kg"). Para o **°Ra essa
distribui¢do variou de 30 a 71 Bq.kg™ (média aritmética de 48 Bq.kg™). Esses valores estio
relacionados na Tabela 8, onde para o perfil amplo as amostras sdo identificadas com os
codigos que variam de P1A(1) a P4B(10), perfazendo um total de dez amostras. Para todas

elas, os valores das atividades do ***U foram superiores aos do **°Ra.
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Nessa primeira amostragem de solo, observa-se uma tendéncia das atividades do
*Ra, para algumas amostras, se correlacionarem com as atividades do **U. Para
confirmacdo desta tendéncia, foram realizadas analises de correlacdo (coeficiente de
correlagdo linear, r) (SPIEGEL, 1985), entre as atividades destes radionuclideos

(Figura 22).
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Figura 22: Correlagdo entre as atividades de “°"U e “"Ra no perfil

amplo do solo.

O coeficiente de correlag@o linear de aproximadamente r = 0,708 para um nivel
de confianca de 95%, mostra que existe alguma correlagdo entre as atividades do >**U e do
*Ra no perfil amplo do solo, conforme foi observado, para algumas amostras,
especificamente nos intervalos de amostragens correspondentes a: 100 - 150 m, 150 -

250 m, 250 - 300 m e 400 - 450m (Figura 21).
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4.3.4 Anélise espectrométrica da rocha

A Figura 23 apresenta as concentragdes do **U e ***Ra para as amostras da rocha
célcio-silicatica anfibolitica (FO1 e F02). Observa-se no grafico, que para todas as amostras
da rocha calcio-silicatica, o **U apresenta concentragdes especificas um pouco superiores
ao “*°Ra. Isto ¢ muito provavelmente devido a que, embora a radioatividade do radio seja
3x10° vezes superior a do uranio, a razdo Ra/U é de aproximadamente 1 dtomo de radio
para 3x10° 4tomos de uranio (HOLLEMAN; WIBERG, 1960), ou seja, uma tendéncia ao

equilibrio radioativo.
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Figura 23: Atividades especificas de ***U e *°Ra nas amostras de
rocha célcio-silicatica anfibolitica (rocha anomala).

Na Figura 24, ¢ apresentada a correlacdo linear entre as atividades do **U e **°Ra
para as amostras da rocha calcio-silicatica anfibolitica. O coeficiente de correlagdo linear
de aproximadamente r = 0,999 para um nivel de confianca de 95%, indica uma correlagdo
significativa entre estes radionuclideos para todas as amostras. Este fato ¢ possivel, uma
vez que em rocha, ocorre o equilibrio radioativo secular, em particular para o uranio e o

radio. Desta forma, a correlagdo linear confirma este equilibrio entre os dois radionuclideos
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considerados. Convém observar que as amostras da rocha foram trituradas, a fim de se

obter uma maior homogeneiza¢do dos minerais presentes, € por isso o equilibrio entre o

226 222

Ra e descendentes foi perturbado, devido ao escape do “““Rn. Porém conforme
observado pela Figura 24, este foi praticamente restabelecido devido ao procedimento

adotado, e a padronizacao para preparacao das amostras (itens 3.6.1 e 3.8).
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Figura 24: Correlago entre as atividades de U ¢ *°Ra nas
amostras da rocha calcio-silicatica (rocha anomala).

4.3.5 Andlise espectrométrica do solo

A Figura 25 apresenta as atividades especificas do >**U e **Ra no solo, em torno
da rocha andmala. Neste grafico observa-se que praticamente em todas as amostras de solo
as atividades do ***U sdo superiores as do **°Ra. Isto se deve em parte a sua mobilidade, ou
seja, o uranio existente na matriz rochosa estad sendo mobilizado para o solo pela influéncia
antropogénica e principalmente natural. A mobilidade do urinio varia com seu grau de

oxidacdo, normalmente encontrado na natureza nas formas +4 e +6. No solo, o uranio
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. . ’ . + . 4
apresenta-se principalmente como fon uranila, UO,”", bem mais moével, podendo ser
adsorvido tanto pela argila como pela matéria organica. O radio por apresentar o estado de

oxidacdo +2, sua mobilidade em solo varia de moderada a baixa, portando menos moével

que o uranio.

400
1 I U-238
350 B Ra-226
300
_/'\
“op 250
2
o
A 200+
[}
i
S 150
2
Z 1004
50
0 -

10 20 30 40 50 60 70 80 90

(=]

Numero da amostra

Figura 25: Atividades especificas de >**U e **°Ra nas amostras de solo.

Convém observar que em alguns pontos de amostragens no solo, especificamente
as amostras P3A(3); M17A(27); M24A(34); M39A(49); M45A(55); M48A(58) (Tabela 8 e
Figura 11), as atividades do radio sdo relativamente superiores as do uranio, especialmente
para a amostra M39A(49), que apresentou o maior valor da atividade de radio no solo. Isto
perfaz um percentual de aproximadamente 6,8% das amostras de solo. A explicacdo para
esse fenomeno ¢ devida principalmente a mobilidade do uranio, ou seja, para estas
amostras parte do urdnio existente foi mobilizado, permanecendo o radio em maiores
concentragdes, uma vez que este ¢ menos moével. As condigdes ambientais também

interferem na mobilidade destes radionuclideos.
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A Figura 26 apresenta a correlagdo linear para as amostras de solo apresentadas
na figura anterior. O coeficiente de correlacdo linear, r = 0,761 para um nivel de confianca
de 95%, indica que estas amostras apresentam algum grau de correlagdo. Entretanto, uma
parte destas, ndo estdo diretamente correlacionadas, isto se deve principalmente devido a

discrepancia de alguns valores quando comparados com a média aritmética geral.

1| = Distribui¢do de U -""Ra

— Correlagao linear (r=0,761)

238U (qug—l)

1 u Equagio da correlagao
0+ Y =49,746 + 0,724 * X
I S e e L E e o S MR p S

0 50 100 150 200 250 300 350 400 450

“Ra (Bq.kg'l)

Figura 26: Correlagio linear entre as atividades do ***U e **°

amostras de solo da area estudada.

Ra para as

Para uma melhor compreensio da distribuicio do **U e ***Ra no solo, sdo
apresentadas as Figuras 27 e 28. Estas figuras mostram as correlacdes lineares para as
amostras de solo, as quais foram divididas em duas categorias: amostras proximas a
anomalia principal em rocha e amostras distanciadas desta. Esta fragmentacao ¢ justificada
para uma melhor avaliacdo da migracao destes radionuclideos na area de estudo, uma vez

que o uranio ¢ mais movel que o radio.
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Figura 27: Correlagio linear entre as atividades de U ¢ **°

amostras de solo proximas a area anomala.
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Figura 28: Correlagio linear entre as atividades de U ¢ **°

amostras de solo distanciadas da area anomala.
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Para a Figura 27, o coeficiente de correlagdo linear, r = 0,929 justifica uma
significativa correlagdo linear para todas estas amostras de solo, ou seja, as concentragdes

’ 238 226
especificas do ~"U e

Ra estdo diretamente correlacionadas. Pela andlise da Figura 28,
pode-se observar a correlagdo linear para as amostras mais distanciadas da anomalia
principal. A determinagdo do coeficiente de correlacdo linear de aproximadamente
r = 0,597 indica que praticamente ndo existe correlacdo linear entre as concentragdes

obtidas para estas amostras.

Contudo, convém observar que as diferencas entre os valores de r observados nas
Figuras 27 e 28, caracteriza claramente uma maior migrag¢do do ***U na area de estudo, ou
seja, um maior valor do coeficiente de correlagdo linear observado para as amostras da
Figura 27 indica que o **°Ra, pouco movel, concentra-se mais intensamente na regiio
proxima a anomalia principal, enquanto que o **®U, migra seqiiencialmente no solo,
atingindo distancias maiores, o que justifica maior discrepancia entre as atividades destes

radionuclideos na Figura 28.

4.3.6 Distribuicdo de frequiéncia para 2*U e **Ra

238 226
U e ““’Ra no solo

Os dados experimentais para verificagdo da distribuicao de
foram baseados no teste de aderéncia ndo paramétrico de Kolmogorov-Smirnov para um

nivel de confianga de 95%.

A Figura 29 apresenta a distribui¢do de freqiiéncia absoluta para as atividades do
281 no solo. Para o **°Ra, esta distribuicio é apresentada na Figura 30. Na distribui¢o do
28U (Figura 29) observa-se uma pequena assimetria a esquerda. Os testes indicam que a
melhor representagio para distribuigio do **U na area de estudo ¢ a normal. Para as

226

atividades do “’Ra, observa-se por meio da Figura 30 uma tendéncia a assimetria, log-

normal no solo em torno da area anomala.
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Figura 29: Distribuicdo de freqiiéncia das atividades do ***U segundo o
teste de aderéncia de Kolmogorov-Smirnov.
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Figura 30: Distribui¢do de freqiiéncia das atividades do **°Ra segundo o
teste de aderéncia de Kolmogorov-Smirnov.
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A média aritmética das atividades do **U nas amostras de solo foi de
aproximadamente 91 Bq.kg™', enquanto que para o **Ra, a média foi de 57 Bq.kg™". Esses
valores médios, a pesar de ndo representarem a melhor medida de tendéncia central para os
resultados, foram também considerados, uma vez que os valores de **U e **°Ra obtidos
para solo, foram comparados com as correspondentes atividades médias mundiais. A
melhor representacdo para a média, neste caso, ¢ a mediana, por se tratar de uma medida
de tendéncia central mais estavel, principalmente para o urdnio, onde os resultados

extremos podem afetar sensivelmente o valor da média aritmética e da moda.

A Tabela 12 apresenta os pardmetros estatisticos para o 2*U e ***Ra em solo.

Observa-se por esta tabela que o ***

U apresenta uma mediana de aproximadamente
87 Bq.kg', média aritmética de 91 Bq.kg™' e moda de 92 Bq.kg”, o que permite concluir
que a distribuicao de freqiiéncia (Figura 29), ¢ aproximadamente normal. Para as
atividades do **°Ra a moda foi de 39 Bq.kg"', a mediana de aproximadamente 49 Bq.kg" e
a média aritmética de 57 Bq.kg™', sendo a medida mais central representada pela mediana,

0 que permite concluir que a assimetria ¢ acentuada a direita e a melhor representagdo para

a distribuicao de freqliéncia ¢ log-normal (Figura 30).

Tabela 12: Parametros estatisticos do ***U e **°Ra (Bq.kg") nas
amostras ambientais de solo da area andmala em estudo.

PARAMETROS ESTATISTICOS =8y “°Ra
Faixa de determinagdo 22 -268 14 - 367
Média aritmética 91 57
M¢édia geométrica 83 50
Mediana 87 49
Moda 92 39
Declividade 2 5
Curtose 5 31

Distribuicao de freqiiéncia Normal Log-normal
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Para o calculo da moda, utilizou-se o método de Czuber (ver apéndice,
Equagdo 10), que considera para o calculo, além da freqiliéncia da classe modal, também as

freqliéncias das classes adjacentes (TOLEDO; OVALLE, 1983).

As médias aritméticas calculadas para esses radionuclideos no solo sdo
significativamente altas, com valores de 91 Bq.kg' para **U e 57 Bq.kg" para **°Ra,
quando comparadas com os valores normais encontrados na literatura, segundo a qual,
como foi visto, a média mundial é de aproximadamente 25 Bq.kg" para Z**U (DIMOVA et
al., 2003) e de aproximadamente 26 Bq.kg™' de **°Ra (MALANCA et al., 1993). Com base
nos valores médios obtidos, e as médias mundiais fornecidas pela literatura para solos,
observa-se que o ***U apresenta, em média, um fator de concentracio radiologico (fc)® de
aproximadamente 4. Para o **°Ra o fc médio foi 2, significando que em média, os valores
das atividades do ***U calculadas para solo ¢ aproximadamente quatro vezes superior ao

g . 226 . , q- .
valor médio estabelecido, e 0 ““’Ra duas vezes maior que a média mundial.

4.3.7 Relagéo **U/**°Ra

As Figuras 31 e 32 apresentam respectivamente as variacdes das razdes,
280U/*0Ra, para as quatro amostras da rocha calcio-silicatica anfibolitica (FO1 e F02) e
para as oitenta e oito amostras de solo (FOl) analisadas. Para as amostras de rocha,
observa-se que a razao 23 8U/226Ra, em termos de atividade, variou de 1,1 a 1,3 (média 1,2),
conforme observado pela Figura 31. Para solo, esta razdo foi de 0,7 a 3,4 (média 1,7),
Figura 32. Nestas figuras, observa-se uma grande concentra¢do de valores da razdo
280U/*°Ra em torno da média, principalmente para as amostras de rocha (Figura 31), onde
observa-se praticamente um equilibrio radioativo. Também foi observado, que uma

pequena fracdo das amostras de solo, aproximadamente 4,5%, apresentam atividades

. . s 226 ~ : 238
menores que um, indicando que as atividades do ““"Ra no solo sdo superiores as do ~"U.

6 Fator de concentragio (fc) é a relagdo entre a concentragio de um elemento numa ocorréncia e o teor médio
desse elemento na crosta continental (clarke).
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Esta razdo, também permite avaliar que aproximadamente 3,4% das amostras de solo

L 238 226 . S
apresentam valores das atividades de “°"U e do “""Ra aproximadamente iguais.

. 238U/226Ra
B Valor médio
1,4 T T T T T T T T T T T T T
J ] i
<
g‘z‘ 1,2 1 | ] ] | S
N\
e 1 o 1
1,0 I T I T I T I T I T I T I
1,0 15 2,0 2,5 3,0 3,5 4,0

Amostras de rocha

Figura 31: Razdo ***U/**°Ra (Bq.kg") em rocha

238, 1,226

[ ] U/ Ra
B Valor médio

228U / 226Ra

Amostras de solo

2381 1,226
U/

Figura 32: Razao Ra (Bq.kg") em solo

: . ~ . 23877226
Observa-se ainda que em média a razdo ~ U/

Ra para solo ¢ superior aquela da

rocha, caracterizando que na rocha as atividades do urdnio e do radio estdo bem mais

correlacionadas do que no solo, ou seja, o radio, pouco mdvel, concentra-se localmente
o . A 238 . .

proximo a origem (rocha andmala) enquanto que o “U, mais movel, apresenta

< - 226 .
concentragdes superiores ao ~"Ra também no solo.
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4.3.8 Curvas de isoatividades para o uranio e radio no solo

As curvas de isoatividades (Figuras 33, 34 e 35) apresentam, respectivamente, a
distribuicao das atividades do 238U, *2Ra e a razdo >*U/**°Ra no solo, em torno da rocha
calcio-silicatica anfibolitica anomala na fazenda FO1. As curvas apresentadas nas Figuras
33 ¢ 34, permitem respectivamente, uma melhor avaliagio da mobilidade do ***U e do
*2°Ra no solo, pela avaliacio dos diferentes valores das atividades nos diversos pontos de
amostragem. As maiores atividades foram identificadas proximo a anomalia principal
(célcio-silicatica anfibolitica). Estes radionuclideos existentes na rocha matriz estdo
seqiiencialmente migrando no ambiente, onde essa migracao ¢ influenciada em parte pela
topografia do terreno e pela rocha andmala que atinge a superficie. Outros fatores como
fluxo de aguas, pH do solo, etc., podem interferir na distribuicdo do uranio e do radio no
meio ambiente. Por ser uma regido do agreste com chuvas ocasionais € com distribuicao

irregular, a migracao desses elementos ocorre lentamente.

A Figura 35 apresenta as curvas de isoatividades obtidas para a representacdo da

~ 238 226
razao “°U/

Ra no solo em torno da rocha andmala. Observa-se por esta que, proximo a
anomalia em rocha, a razio ¢ aproximadamente igual a um (**U/*°Ra = 1),
correlacionando a existéncia de um equilibrio radioativo. Para as amostras distanciadas

. ~ 7 . 2387 1,226
desta anomalia, observa-se que esta razao ¢ superior a um (~ U/

Ra >1), para a maioria
das amostras, implicando em maiores concentracdes do urdnio ao longo da area, o que
justifica sua maior mobilidade e confirma a relagdo observada nas Figuras 31 e 32, vistas

anteriormente.

Apesar da inclusio dos teores andmalos das atividades de >**U e ***Ra da rocha
calcio-silicatica distorcer a real distribuicdo destes radionuclideos no solo, sdo
apresentadas as Figuras 36 e 37, em trés dimensdes, que realgam a alta anomalia pontual
da rocha. Em decorréncias destas altas atividades, estes valores sdo apresentados em

funcdo do log decimal.
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Figura 33: Curvas de isoatividades do ***U (Bq.kg™) no solo.

SW NE

100

\.
q

p=———r=

60

DISTANCIA (m)
a1
?

3 L
@ og%’:* @ 0

\ \ \ \ \ \ \ \ \ \ \ \ \ \
0 25 50 75 100 125 150 175 200 225 250 275 300 325 350

DISTANCIA (m)

O 20 40 60 80 100120140160 180200220240260280 300320340

)
bl

Figura 34: Curvas de isoatividades do “*°Ra (Bgq.kg™) no solo.
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Figura 35: Curvas de isoatividades da razio >**U/**°Ra no solo.
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Figura 36: Distribui¢do em 3D de “°"U na drea andmala (rocha + solo).

Figura 37: Distribui¢do em 3D de 2°Ra na 4rea andmala (rocha + solo).
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E importante observar que nestas figuras, os picos andmalos, correspondentes as
medidas das atividades do ***U (F igura 36) e do *2Ra (Figura 37), sdo aproximadamente
iguais, enquanto que para o solo adjacente, os valores das atividades destes radionuclideos,
em termos da funcdo log, sdo divergentes, fato explicado anteriormente ¢ confirmado pela

destas figuras.

4.3.9 Comparacdao da area de estudo com algumas areas anémalas no mundo

Observando as Tabelas 13 e 14 pode-se comparar os valores das atividades do
38U e *Ra em amostras de solo, obtidos de alguns estudos realizados em diferentes
localidades no planeta, inclusive com os resultados obtidos neste estudo. Observa-se que,
em média, as atividades especificas do **U na 4rea estudada sio superiores aos resultados
encontrados em Gadalore, Kalpakkam, Udagamandalam - india, e em Tripoli, superando-
os em fatores de concentragdes radioldgicos médios de 2,4; 5,7; 8,7 e 2,1, respectivamente.

226
Para o

Ra essas concentracdes foram superiores as das localidades da Republica da
Irlanda e Rio Grande do Norte - Brasil, com fatores de concentracdes radioldgicos de 1,5 e

2,0, respectivamente.

Tabela 13: Concentragdes especificas do ***U em solo de algumas areas do planeta.

A *8U (Bg.kg™)

LOCAL FAIXA MEDIA REFERENCIA
Pernambuco 21,6 - 268,1 91,0 Presente estudo
Ajka — Hungria 33-944 291,4 Papp et al. (1997)
China 20-520 eeeee Kannan, et al. (2002)
Espanha 8-310 - Kannan, et al. (2002)
Estados Unidos 9-1.558 - Kannan, et al. (2002)
Gadalore — India 16,7 —-62,4 37,7 Selvasekarapandian et al. (2000)
Kalpakkam — India 5-71 16,0 Kannan, et al. (2002)
Tripoli 8,7-12,8 10,5 Shenber (1997)
Udagamandalam — India 0-87,5 43,2 Selvasekarapandian et al. (1999)

Venezuela 15-37 Kannan, et al. (2002)
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Tabela 14: Concentragdes especificas de *°Ra em solo de algumas areas do planeta.

A “*Ra (Bg.kg™)

LOCAL FAIXA MEDIA REFERENCIA
Pernambuco 14,0 — 366,6 57,0 Presente estudo
Ajka — Hungria 20-798 267,5 Papp et al. (1997)
Republica da Irlanda 8-220 37,0 McAulay; Moran (1988)
RN — Brasil 10,3 -137,6 29,0 Malanca et al. (1993)

Em geral, as atividades do *®U sdo maiores que as do **°Ra tanto para as
amostras de rocha quanto para as amostras de solo. Altos niveis significativos de atividades
do 2*U (22 a 268 Bq.kg™), com média de 91 Bq.kg™' e **°Ra (14 a 367), média 57 Bq.kg™,
foram encontrados nas amostras de solo da area an6mala. Para as amostras de rocha, esses
valores foram bem mais significativos, onde para o **®U essas atividades variaram de
16.567 a 95.980 Bqkg', em média 49.770 Bqkg' e para o “Ra de 14.018 a
83.567 Bq.kg"', média de 42.427 Bq.kg™.
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5 CONCLUSOES

A base deste estudo conduz a uma série de conclusdes que definem, pelos
, s TR 2 22 .
métodos propostos, alguns critérios para a distribui¢do do ***U e **°Ra no solo da area

adjacente a ocorréncia radioativa andomala de uma rocha.

» A analise microscopica permitiu classificar a rocha andmala como sendo uma calcio-
silicatica anfibolitica, um tipo de rocha metamorfica que normalmente apresenta
radioatividade muito baixa, ou seja, ndo apresenta urdnio associado, exce¢do
encontrada no presente estudo, uma vez que ndo existe na literatura estudos que

apresentem teores de uranio neste tipo de rocha.

» Por difratometria de raios X foi possivel a identificagcdo do mineral de uranio existente
na rocha andmala, como sendo pertencente a série da uraninita parcialmente oxidada,

parametro importante na avaliagdo da mobilidade do uranio.

» A analise modal em lamina de rocha da fazenda FO1 revelou um teor de 0,39% do
mineral de uranio, onde o teor de uranio, com base nesta andlise, foi de 9.857 ppm.
Esta concentragcdo quando comparada com o “clarke” global, revela uma anomalia

radiométrica, com um fator de concentragdo de aproximadamente 3.651.

» A espectrometria gama permitiu selecionar as melhores energias gama para
determinagio do ***U e do ***Ra, com base nas eficiéncias de contagens estabelecidas

com uma fonte padrio radioativa de '**Eu.
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As atividades do **U e **°Ra foram determinadas com boa precisdo, utilizando-se para
o calculo do **U a energia 63 keV do ***Th e para o **°Ra, a média das atividades
obtidas para as energias de 352 keV e 609 keV do *'*Pb e *'*Bi, respectivamente, o que

permite avaliar a migracdo destes radionuclideos na area de estudo.

As atividades do *®U e do **°Ra encontradas no solo, sio provenientes da rocha
anomala, uma vez que na area estudada ndo existe nenhuma outra fonte fornecedora de

uranio.

A existéncia de uma maior correlacdo entre as atividades de **U e **°Ra na rocha
anomala caracteriza uma tendéncia ao equilibrio radioativo destes radionuclideos.
Contudo, no solo, as discrepancias entre as atividades destes radionuclideos sdo

decorrentes da maior mobilidade do ***U.

Conclui-se também que, independentemente das anomalias serem pontuais, os teores
de urdnio sdo elevados, e por isso o uranio e seus produtos de decaimento estdo
disseminados principalmente pela acao dos fatores de intemperismo, uma vez que a

acdo antrdpica ¢ insignificante.

, . . . C o~ 2 22 .
Além disso, um estudo de distribuicio de **U e **°Ra como aqui apresentado,
provavelmente podera servir ainda para delimitacdo de pequenas areas onde o uso de

atividades agricolas deve ser evitada.
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GLOSSARIO

ALUVIAO

Depésitos de materiais detriticos ou clasticos, de qualquer natureza, carregados

por dgua. Podem ser fluviais, lacustres, lagunares e marinhos.

ARGILA

Material finamente dividido, consolidado ou ndo, constituido essencialmente de
argilominerais, podendo conter outros tipos de minerais ou matéria organica,

desenvolvendo plasticidade quando pulverizada e umedecida.

ARGILOMINERAIS

Compostos basicamente de silicato de aluminio hidratado, com estrutura em
amadas e dimensdes menores que 0,02 mm, podendo conter outros elementos como Mg,

Fe, Ca, Na, K, Li entre outros.

DIFERENCIACAO MAGMATICA

E a formagdo de rochas a medida que o magma vai se movimentando e se

resfriando.
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DIQUE

Massa rochosa de forma tabular discordante ou concordante com a estratificacao
ou com a xistosidade, geralmente constituida de rochas igneas (magmaticas), preenchendo
uma fenda aberta em outra rocha.

HORIZONTES DO SOLO

Camadas de diferentes constituicdo mineral ou organica, aproximadamente

paralelas a superficie do terreno.
LIMITE DE DETECCAO (LD)

O limite de detecgdo ¢ a menor quantidade de um componente que pode ser
determinada, levando-se em consideracdo o ‘“background Compton” ou experimento
branco, ou seja a radiacao de fundo (AMARAL, 1994).

MINERAL

Composto inorganico natural com propriedades fisicas, quimicas e cristalinas

definidas.

MINERAL PRIMARIO

Mineral remanescente de rochas magmaticas ou metamorficas, que permanece no

pertfil do solo, principalmente no horizonte C, por ser resistente ao intemperismo.

MINERAL SECUNDARIO

Mineral resultante da decomposi¢do parcial ou total de um outro mineral.
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PERFIL DO SOLO

Secao vertical do solo, através de todos os seus horizontes.

ROCHA

Qualquer agregado ou massa de matéria mineral formada naturalmente, coerente

ou nao, constituindo uma parte essencial e mensuravel da crosta terrestre.

ROCHA MAGMATICA OU IGNEA

E a rocha produzida pelo resfriamento (solidificagdo) do magma. Esta rocha por

ser derivada do magma, recebe também a denominagdo de rocha magmatica.

ROCHA MATRIZ

Rocha a partir da qual se forma o material de origem do solo. Esta rocha ¢

denominada também de rocha mae.

ROCHA METAMORFICA

Rocha que se forma por recristalizagdo parcial ou total de uma rocha pré-
existente, formando-se novos minerais € novas texturas, podendo ou ndo ocorrer fusdo da
rocha original, em resposta a mudancas pronunciadas de temperatura, pressdo e/ou

ambientes quimicos em profundidade.

ROCHA PLUTONICA

Rocha ignea ou magmatica que se consolida nas partes profundas da litosfera e
seus constituintes normalmente sdo equigranulares. Caracteriza-se por apresentar 0s

cristais bem desenvolvidos.



87

ROCHA SEDIMENTAR

Rocha formada pela deposicao de sedimentos transportados pela agua, pelo ar ou

por geleiras, entre outros.

SAPROPEL

Também chamado de lama putrida, tem sua formagdo devida a acumulacdo de
restos organicos no fundo de bacias hidrogréaficas, principalmente na plataforma

continental, mas também na beira de lagos, lagoas, e estudrios.

SEDIMENTO

Todo tipo de depodsito, mineral ou organico, que se originou do transporte

efetuado pela agua, ar ou gelo.

SOLO

Material mineral e organico inconsolidado na superficie da terra, que serve como

meio natural para o crescimento e desenvolvimento de plantas terrestres.
SUBSTITUICAO ISOMORFICA (DIADOQUIA)
Substituicdo de um determinado ion da estrutura de um cristal, por outro de

tamanho similar, mas ndo necessariamente de mesma valéncia, mantendo-se 0 mesmo

arranjo com variacao ou nao nas dimensdes da cela unitaria do cristal.



88

APENDICE

A. Desvio Padrao

O desvio padrao (S) constitui uma medida da precisdo de um determinado

conjunto de resultados, sendo calculado pelas equagdes 9a e 9b.

Para o nimero de dados amostrais, n, menor que 30, usa-se a Equacao 10a.

(92)

Quando n for igual ou maior que 30 dados amostrais, o célculo obedece a

Equagao 9b.

(9b)

B. Moda (Método de Czuber)

A moda X ¢ uma medida de tendéncia central. Sua determinagdo pelo método de
Czuber leva em consideragdo as freqiiéncias das classes adjacentes e também a freqiiéncia

de classe modal, calculada pela Equacao 10.

X =L +Cx—2 (10)
A, + A,
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onde L; é o limite inferior da classe modal, C é a amplitude do intervalo de classe, A; € a
diferenca entre a freqiiéncia da classe modal e a freqiiéncia da classe anterior, A, € a

diferenca entre a freqiiéncia da classe modal e a freqiiéncia da classe posterior.
C. Amplitude do Intervalo de Classe
A amplitude do intervalo de classe, C, ¢ definida pela relagdo entre a amplitude

total A; e o numero de classes, k (Equagdo 11), definido pela regra de Strauch

(Equagao 12).

C="t (11)

D. Numero de Classes (Regra de Strauch)

O numero de classes segundo a regra de Strauch, para o célculo de uma moda, ¢

apresentado pela Equagdo 12), com base no niimero da populagao n.

_logn

k (12)

log?2

E. Peso Especifico

Corresponde a massa do material por unidade de volume, ou seja, ¢ a densidade

do material.

(13)

<|B
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