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RESUMO

A regifio fosfitica situada na costa norte de Pernambuco apresenta anomalias de urdnio no subsolo, com

concentragio média de 150 ppm. Osteor&sdem’l‘h neste minério, por outro lado, situam-se nd-faixa de 10 a 15%
daqueles encontrados para o **U. A determinagsio de teores de radionuclideos, tanto a nivel do minério propriamente
dito quanto do solo que recobre as jazidas, vem sendo efetuada pelo Laboratério de Radioatividade Ambiental do
Departamento de Energia Nuclear da UFPE. Os resultados obtidos mostram que os teores de Z*U e 2*Ra no solo que
recobre as jazidas variam de 7,4 a 136 Bg/kg de solo seco e de 14,2 a 240 Bg/kg de solo seco, respectivamente. Os
valores calculados para’ a relagio , por outro lado, situam-se na faixa de 0,56 a 2,55. Estudos
complementares foram desenvolvidos com o objetivo de determinar o teor de 2*Ra, nuclideo pertencente i série do
B2Th, no solo da regifio das jazidas. Os resultados obtidos mostram a presenca de 2*Ra no solo em concentragdes
variando entre 22,4 e 113,0 Bg/kg de solo seco. O confronto desses valores com aqueles obtidos para o “*Ra indicou
valores de relagio Z°Ra/”*Ra situados numa faixa que vai desde 0,44 até 10,06 , apésar do baixo teor de 2>Th em
relagiio ao Z*U presente no minério. Isto deixa patente a necessidade da continuagiio deste trabalho visando obter
dados que permitam determinar a dose resultante da ingestio de 2*Ra mc(rpmadoaosahmmtos produzldos nestes

solos, ouprsmtenaséguaswbtamneasdareg;ﬁo

L INTRODUCAO

O Z*Ra, descendente do 22U, ocorre como constituinte
traco nos minerais de rochas graniticas, metamoérficas e
depdsitos sedimentares em mineralizagdes fosfiticas. A fonte
de urénio em rochas fosfiticas é considerada como redeposiciio
de urénio dissolvido em aguas de antigos oceanos dos quais 0
fosfato foi derivado. A disponibilidade de 2“Ra nos solos é
devida & geoquimica do uréinio, que pode ser adsorvido nas
argilas, reduzido pelo ferro ou matéria orgfinica, ou arrastado
pela precipitagio do ferro[1].

Os processos de liberagio e sorpgiio (absorgio e
adsorciio) de radio no solo também sfio influenciados por
cétions no sistema solo-solucfio. Cétions, tais como célcio, sdo
mantidos nas superficies de colbides, argilas e matéria
orgfnica negativamente carregados como jons trocveis nos
solos. Eles podem evidentemente ser substituidos por cétions
da solugio do solof2,3].

Segundo a literaturaf4], existem alguns processos que
podem favorecer o desequilibrio entre o Z*U e 0 ®Ra,
acredita-se serem provocados principalmente pela mobilidade
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do U, a qual pode ser influenciada pela transferéncia direta
do 4tomo através da interface sélido/liquido devido ao recuo
alfa; pelo aumento da fraqueza da solugio resultante do
deslocamento devido ao recuo com a quebra da ligagfo
quimica; e/ou pela oxidagio do U* para U*" que pode ser
resultado do préprio processo de decaimento ou relacionado a
diferenca do potencial de oxidacfo entre o local de origem e o
novo local; ou ainda, os descendentes tornam-se vulnerdveis a
subseqiiente processo de lixiviagio, que pode ser devido ao
forte efeito de deslocamento provocado pela seqiléncia de
decaimentos no caso do recuo alfa ou no caso de decaimento
beta (ruptura suave).

O principal questionamento ¢ se o recuo alfa provoca ou
nio o deslocamento do descendente para fora do sélido, isto &,
diretamente para a dgua; ou se o efeito do decaimento torna o
descendente vulnerdvel a subseqiiente processo de lixiviagio.
Isto pode ser devido ao severo deslocamento devido ao
decaimento no caso do recuo alfa ou no caso do decaimento
beta, uma pequena ruptura. A oxidagiio dos descendentes do
urdnio pode simplesmente ser resultado das diferengas no



potencial de oxidagiio no local original do cristal do Z*U e o
ambiente hospedeiro do ®*U apés o deslocamento.

Trabalhos realizados por Saad[5] e CNEN/DNPMJ6], na
regido urano-fosfitica pernambucana, mostraram que a
camada de maior concentraciio de urénio encontra-se a uma
profundidade média de 6 metros, apresentando uma
concentracio média de 150 ppm de U;Og, estando entre as
mais altas j& encontradas neste tipo de minériof5]. A regido
apresenta vérias formagbes sobrepostas a camada
mineralizada, sendo que em alguns pontos estas camadas
sofreram erosdo deixando o fosfato praticamente exposto.

Amaral e Dantas{7] analisaram o desequilibrio entre o
B3 e ®*Ra para determinagio radiométrica do uréinio no

minério de fosfato do nordeste brasileiro; para tanto

investigaram a relagio ZRa”*U no fotopico gama de 186
keV e os fotopicos do Z*Th para comparar com a
determinagfio do urdnio via 2°Ra/>*U. Eles concluiram que: a)
as anilises podem ser feitas por intermédio do fotopico de 186
keV com uma precisio de 2%; b) o desequilibrio radioativo foi
determinado com um erro de 10%; e, ¢) o desequilibrio entre o
38U e ®Ra no minério ¢ inferior a 5%, usando um detector de
alta resolugio para radiagio gama. Por outro lado, este
trabalho tem como objetivos avaliar as concentragdes de Z*U e
22ﬁRa,mRaeoestarlodeequilibrioentreomermRaea
relagio Z’Ra/Ra, porque no minério estas relagdes sio
praticamente constantes tendo em vista que a concentragio de
Z2Th encontra-se em tomno de 10% em relaglio a de Z*U[8].
Por isso, a relagio Z°Ra/*Ra poder4 auxiliar na identificagio
dos locais onde houve remogfio de material fosftico, porque
geralmente no solo (capeamento), as concentragdes de *Ra e
de Z*Ra estio proximas, ou seja, uma grande variagio na
relagfio pode identificar alteragio no ambiente.

Devido a esses fatos, juntamente com o uso da terra para
agricultura, tornou-se necessirio verificar as referidas
concentragdes e relagdes, principalmente, 2°Ra/”*Ra do ponto
de vista da radioprotegio, pois foram feitos trabathos para
determinar os niveis de ?’Ra em géneros alimenticios € sua
contribuicio na dose total[9]; entretanto ndo foram feitos
levantamentos dos niveis de Z*Ra.

IL METODOLOGIA

Selecionaram-se os pontos de coleta de modo que os
mesmos estivessem situados em 4reas onde existiam cultivos.
As amostras de solo foram ocoletadas com trado manual em
diferentes profundidades, de forma a verificar uma possivel
variagio nas concentragbes dos radionuclidios de interesse e
observar variacbes nos diferentes pontos de coletas. A
profimdidade total de amostragem foi de 120 cm, dividida em
trés segmentos que variaram de 0 a 40 cm (A), 41 a 80 cm (B)
e de 81 a 120 cm (C). Estas amostras foram secas ao ar livre
por cerca de 72 horas, reduzida a uma granulometria inferior a
0,297 mm. Tomaram-se 10g de solo, calcinou-se a 500 °C por
4 h para eliminar residuos orgénicos e em seguida dissolvido
com HF ¢ HNO; concentrados. A solugdo foi usada para
determinagfio de Z*U (corresponde a 99,29% do urdnio total)
por fluorimetria[9]. O ?*Ra foi determinado pela técnica de
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emanagiio de ?Rn e o Z?Ra foi determinado por meio do
ZEAc com um cintilador plastico. Os limites de detecgdio das
téenicas foram de 0,1 ng de uranio por grama de solo, 0,01 pCi
de ZRa por grama de solo e 1 pCi de Z*Ra por grama de
solo, respectivamente.

Os pontos de coleta das amostras estiio distribuidos entre
os municipios de Paulista, Abreu e Lima e Cruz de Rebougas,
¢ estiio localizados no mapa da Figura 1.
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Figura 1. Pontos de coleta.

. RESULTADOS E DISCUSSAO

Na Tabela 1 encontram-se os valores da concentragio de
urénio, ?*Ra e Z*Ra em trés profundidades de solo.

Em estudos usando andlise por ativagio neutrdnica neste
tipo de minério, os valores de U Th apresentados por
Delgado[10] fornecem uma relagdio U/Th na faixa de 1,64 a
13,65 com uma média de 7,10; entretanto a relagio de
atividade Z*Ra/Z*Ra no solo (capeamento) encontrada por este
trabalho, estd na faixa de 0,44 a 10,06.

Para verificar o comportamento do urénio e rédio nos
solos até a profundidade de 80 cm, foram feitas algumas
correlagdes. A correlagiio entre U e 2°Ra no solo
(Figuras 2 e 3), mostrou um coeficiente (r) de 0,81 ¢ 0,84,
respectivamente, indicando um razodvel equilibrio entre
eles; por outro lado ndo houve correlagio entre **Ra ¢
28Ra. Também, encontrou-se nesse trabalho, um



Tabela 1. Concentragdo de urdnio, ?Ra e 2*Ra no solo.

SOLO® CONCENTRAGAO RELACAO
de solo seco)

T e ) VI s V™
S-01/04 552474 81,3146 70,9+8,2 1,5140,22 1,1740,15
S-01/48 69,048,1 10819 83,516,2 1,5740,22 1,2940,14
S-01/812 ® (O3 ® - -
S-02/04 75,8+11,8 107+14 54247,1 1,4140,28 1,9410,37
S-02/48 88+10 123+10 774172 1,3940,19 1,5940,20
S-02/812 10148 14847 8119 1,4740,14 1,8310,22
S-03/04 6113 472168 61,915,1 0,7740,20 0,7610,13
$-03/48 54,148 99+10 63,4164 1,8340,33 1,5610,22
S-03/812 43,8+4,3 8010 70,643,0 1,83+0,29 1,1310,15
S-04/04 73,3174 40,9+4.6 9216 0,5610,11 0,4410,06
S-04/48 68,4172 43,1+4.8 81+18 0,6340,09 0,5340,13
S-05/04 33,542,0 40,7469 40,3156 1,2240,22 1,0140,22
S-05/48 40,843,8 68,8+5,8 50,843,9 1,6940,21 1,3540,15
S-05/812 27,144 4 67,145,9 54.9+4.4 2,4810,46 1,2240,15
S-06/04 91,5+7,8 17217 38,4+1,5 1,8810,25 4,4840,47
$-06/48 95,9454 200420 4416 2,094024 4,5540,77
S-06/812 96,9+9,8 20042 5145 2,0610,21 3,9110,39
S-07/04 88,6198 94+10 68,5194 1,0610,16 1,3740,24
S-07/48 90,543,4 99+11 66,118 1,0940,04 1,5040,25
S-07/812 90,5184 10817 61,58 1,1940,14 1,7610,26
S-08/04 26,141,0 34,043,6 27,4108 1,3010,15 1,2410,14
S-08/48 28,1410 20,8119 33,542 0,7410,07 0,62+0,07
S-08/812 2,141,5 38,8437 37,543,9 1,7610,21 1,0440,15
S-09/04 27,1£19 49,3438 39245,4 1,8210,19 1,2610,20
S-09/48 31,6+1,0 462482 3845 1,46+0,26 1,2240,27
S-10/04 52,344.9 108413 617 2,0740,31 1,7740,29
S-10/48 53,7493 92+12 7812 1,7140,37 1,1740,24
S-11/04 542454 109428 85412 2,0110,55 1,2840,38
S-11/48 47,8456 92,9458 11348 1,9440,26 0,8210,08
S-11/812 49.8+4.9 95+11 10142 1,9140,29 0,9410,11
S-13/04 404125 50,28,0 5019 1,2440.21 1,0140,16
S-14/04A 18,743,1 36,043,1 20.413,6 1,9340,36 1,6140,29
S-14/04B 28,613,4 29+1 20,644,3 1,0140,13 1,4510,30
S-14/48B 27,643,5 2612 1043 0,9410,14 2,6010,81
S-15/04 148+17 20719 76116 1,4010,17 2,7140,59
S-15/48 136118 240411 81,043,0 1,7740,25 2,9610,17
S-16/04 65,1174 5815 459417 0,8940,13 1,2610,12
S-16/48 88,744.9 84118 81,9+12,3 0,9510,21 1,0340,27
S-17/04 68,015 5342 48,743,5 0,7810,03 1,0940,09
S-17/48 79,9+7,9 6313 67,8+7,6 0,79+0,09 0,9310,11
S-18/04 41,4109 78+4 - 1,8840,10 -
S-19/04 28,643,9 30,143,3 45,8473 1,0540,18 0,6640,13
S-20/04 61,6154 148+7 36,112,5 2,401024 4,1010,44
S-20/48 60,116,9 11144 40,4179 1,8540,22 2,7540,55
S-21/04 33,743,9 65,148,7 50+12 1,9340,34 1,3010,36
S-21/48 56,7454 5743 46,1437 1,0140,11 1,2410,12
S-23/04 19,7409 50,3+5,7 5,010,9 2,5540,31 10,0612,14
S-23/48 24241,5 5345 8,5+1,0 2,1940,25 6,2410,94
S-23/812 27,6119 52,846,6 8,1+1.3 1,9140,27 6,52+1,33
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$-26/04 17,740,9 22,3440 8,6+1,2 1,2610,23 2,5940,59
$-26/48 24,7+1,5 19,044,7 83+1,6 0,7740,19 2,29+0,72
S-26/812 28,1+1,5 18,343,6 8,4+1,6 0,65+0,13 2,1840,60
$-27/04 7,410,9 15,8423 27243,8 2,1410,41 0,58+0,12
S-27/48 12,840,5 14,442,1 25,944,6 1,1310,17 0,5610,13
S-27/812 21,2409 14,243,3 22,143,1 0,6710,16 0,6410,64
S-28/04 44,4118 8315 6816 1,8710,14 1,2240,13
S-28/48 72,5£1,5 7043 5848 0,97+0,05 12110,17
S-28/812 63,116,4 84315 3344 1,3310,16 2,5310,36
Nota:

(a) S-01/04 significa solo do ponto 01 a uma profundidade até 40 cm, S-01/48 significa 0 mesmo local com profundidade entre 41 e
80 cm e S-01/812 o0 mesmo local com profundidade entre 81 e 120 cm;

(b) houve contaminagfio da amostra;

desequilibrio entre o Z*U e o **Ra que atinge em
determinado ponto, o valor de 55% no solo de cobertura da
jazida e que a concentragiio de Z®Ra encontra-se em média
proxima 4 do 2“Ra, o que ndo acontece no minério[8].
Observou-se, também, que em alguns pontos de amostragem
existe um excesso de provavelmente devido a lixiviag3o
das partes mais altas da regido.
Analisando os mapas das minas de fosfato, onde sio
mostrados os locais solicitados para extragio do minério,
observamos que os pontos S-06, 07, 10, 15, 20, 23 e 26 estio
localizados dentro das 4reas indicadas como extraidas
(remogiio de fosfato), entretanto os pontos S-07 e 10 ndo
apresentam uma alta relagio ?°Ra/*Ra, porém segundo
infirmagGes das empresas de mineragfo, nem todas as éreas
solicitadas para extracdo, foram totalmente utilizadas.
Enquanto que os outros pontos confirmam que existiu
alteracfio no ambiente. Vale salientar que o valor mais elevado
dessa relagio (10,06), foi encontrado em uma &rea
recentemente extraida. Por outro lado, o ponto de menor

"~ relagdio encontra-se em um sitio que estd localizado a

aproximadamente 60 m de altitude em relagio as minas.

(4298 0 ko de 01 40 am (BoAG)

Figura 2. Correlagfio entre 2*U e ?*Ra no solo até a
profundidade de 40 cm.
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ABSTRACT

The phosphatic region located in the north of Pernambuco
presents high levels of uranium, with concentrations up to 150
ppm. The thorium contents, on the other hand, range from
10% to 15% of the concentrations observed for U-238. The
determination of the radionuclides concentration in the
phosphatic rock, as well as in the related soil, has been carried
out by the Radioactivity Environmental Measurement
Laboratory of the Nuclear Department of UFPE. The results
obtained for U-238 and Ra-226 in the dry soil range from 7.4
to 136 Bg/kg and from 14.2 to 240 Bg/kg, respectively. The
ratio Ra-226/U-238 was also determined, with results varying
from 0.63 to 2.55. The radionuclide Ra-228, of the thorium
series, was also determined giving results ranging from 22.4 to
113.0 Bg/kg of dry soil. The ratio Ra-226/Ra-228 varied from
0.38 to 4.48, despite of the lower concentrations of Th-232 in
the phosphatic rock when ~compared with U-238
concentrations. The results obtained in this paper for the
radionuclide Ra-228 suggest further studies' concerning the
dose evaluation due to the ingestion of Ra-228 present in the
food produced in the region or present in the ground water of
the region. o
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