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RESUMO

Os radionuclideos naturais sdo encontrados em todo o meio ambiente terrestre, sendo os principais 0s pertencentes
as séries radioativas naturais do 28U e do 2%2Th. O ?*5Ra (T1,=1600a), da série do 2*8U, pode ser encontrado em
amostras de solo e sedimento e decai para o ?22Rn (T12 = 3,8 d), gas nobre e inerte que emana da superficie da
terra decaindo para ?*°Pb (T1, = 22,3a), na atmosfera. O 2!°Ph retorna a terra como fallout seco ou pode ser lavado
da atmosfera pela chuva. Embora existam na literatura muitos trabalhos referentes a caracterizacdo quimica do
solo da cidade de S&o Paulo, poucos trabalhos sdo encontrados quanto a quantificacdo do radionuclideo ?*°Ph. O
objetivo deste trabalho foi determinar a concentragdo de atividade do 2°Pb em amostras de solo coletadas no
campus do IPEN de agosto de 2014 a abril de 2015 e verificar a variagdo sazonal deste radionuclideo. A
concentragéo do radionuclideo 2'°Pb foi determinada pela medida bet total em um detector proporcional de fluxo
gasoso de baixo background, apos separacdo radioquimica. Para auxiliar a interpretacdo dos resultados foram
determinados pH, densidade real e aparente, porosidade e a composi¢do granulométrica. As concentracGes obtidas
de ?1%Pb variaram de 67 + 1 Bg/kg a 144 + 13 Bg/kg e apresentaram uma correlagéo direta, porém inversamente
proporcional, com os indices pluviométricos medidos no mesmo periodo de estudo. As maiores concentragdes
foram obtidas no periodo do inverno e as menores na primavera, quando inicia o periodo chuvoso.

1. INTRODUCAO

Os radionuclideos naturais sdo encontrados na crosta da Terra em todo o meio ambiente, como
solo, agua e atmosfera, sendo os principais radionuclideos aqueles que pertencem as séries
radioativas naturais do 2*®U e do *Th. Suas concentracdes variam com a localizagdo
geografica, origem geoldgica dos solos e historia climatica, hidroldgica e agricola [1,2].

Alguns destes radionuclideos, como o 2*Th, #°Th, ??Ra, 2!°Pb, ?*’Rn, ?!°Rn, podem ser
utilizados como tragadores em estudos atmosféricos, oceanograficos e limnolédgicos, onde
através de suas medidas pode-se seguir o tracado de processos naturais e artificiais e realizar
uma avalia¢do do impacto antrépico de contaminantes sob o meio ambiente [3-5].
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O radionuclideo *?°Ra (Ti2 = 1620 anos), emissor alfa e, o radionuclideo 2!°Pb
(T12=22,3 anos), emissor beta, ambos radionuclideos da série natural do 2*3U, sdo importantes
sob o ponto de vista de protecdo radioldgica, pois contribuem com uma dose significante
devido a irradiagdo interna [2]. O ?*Ra é encontrado mais frequentemente em amostras de solo
e sedimento, proveniente do intemperismo de rochas, e decai para o 2*2Rn (T12 = 3,8 dias), gas
nobre e inerte. Este ultimo emana da superficie da terra decaindo para >'°Pb na atmosfera. O
210pp retorna a terra como fallout seco ou pode ser lavado da atmosfera pela chuva.

Calculando-se as concentragdes de atividade do 2'Pb em amostras de precipitagio
pluviométrica € possivel estimar o fluxo anual do mesmo, cujos resultados sao utilizados no
entendimento da cronologia de sedimentos de ambientes marinhos e lacustres [1, 6-11]. O
conhecimento quantitativo e qualitativo das deposigdes atmosféricas ¢ relevante para o
entendimento dos ciclos biogeoquimicos de elementos e da influéncia das atividades antropicas
nestes processos.

O objetivo deste trabalho foi determinar a concentrac¢io de atividade do 2!°Pb em amostras de
solo coletadas no campus do IPEN, de agosto de 2014 a abril de 2015 e verificar a variacdo
sazonal deste radionuclideo. Para auxiliar a interpretacdo dos resultados foram determinados o
pH, as densidades reais e aparentes, a porosidade e a composi¢ao granulométrica

2. METODOLOGIA
2.1. Area de estudo

As amostras de solo foram coletadas no Instituto de Pesquisas Energéticas e Nucleares - IPEN,
0 qual esté localizado aproximadamente 10 km a oeste do centro da cidade de Sdo Paulo. A
cidade de Sao Paulo esta situada em um plateau na regido sudeste do Brasil, nas coordenadas
23°32°S e 46°37°0, e altitude média de 760 m acima do nivel do mar. O clima na cidade é
temperado tropical com periodo de seca no inverno e chuvoso no verdo. A temperatura média
anual é de 19.1°C, com minima e méaxima de 15,3°C e 24,9°C, respectivamente. O indice
pluviométrico médio annual na cidade variou de 1590 mm a 2081 m, no periodo estudado e a
direcdo preferencial dos ventos no campus do IPEN e predominantemente no sentido sul-
sudeste.

2.2. Coleta e pré-tratamento das amostras e determinacao de parametros fisico-quimicos.

As amostras de solo foram coletadas quinzenalmente em uma area de 30 X 30 cm e
profundidade de até 5 cm em um ponto localizado no campus do IPEN, coordenadas
23°33°59”’S e 46°44°15°0. No laboratorio as amostras foram secas a temperatura ambiente e
apos secagem moidas em almofariz de porcelana com pistilo, peneiradas em mesh 115 e
homogeneizadas.

2.2.1. Composicao Granulométrica

A composi¢do granulométrica do solo possibilita a quantificagdo dos seus componentes,
baseado no tamanho das particulas que o constituem e sao expressos em percentagem de cada
fracdo granulométrica em relagéo a fracéo total de solo seco. As diferentes particulas do solo
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sdo classificadas pelo seu tamanho, de acordo com a classificacdo apresentada na Tabela 1
[12].

Tabela 1: Classificacdo granulométrica dos sedimentos [12]

Classificagéo Phi (¢) mm
Areia muito grossa -1a0 2al
Areia Grossa 0al 1a05
Areia Média la?2 0,5a0,25
Areia Fina 2a3 0,25a0,125
Areia muito fina 3a4 0,125 a 0,062
Silte 4a8 0,062 a 0,00394
Argila 8al2 0,00394 a 0,0002

A determinacdo da granulometria foi realizada a Umido passando-se 5g da amostra por um
conjunto de peneiras capazes de separar as fracdes em areia, silte e argila utilizando-se agua
superpura [13].

2.2.2. pH das amostras

A medida do potencial de hidrogénio, pH, fornece o indice de acidez de uma solucéo
em equilibrio com o solo; geralmente é medido em uma solucdo solo-solucdo aquosa. No
presente trabalho o pH das amostras de solo coletadas foi medido em H2O superpura,
CaCl,0,01 mol.L e KCI 1,0 mol.L™ naproporcéo 1:25 [14,15].

2.2.3. Densidade real, densidade aparente e porosidade

A densidade real depende da constituicdo do solo e varia pouco de um solo para outro, a
determinacédo foi realizada segundo EMBRAPA [16]. Os solos foram secos a temperatura
ambiente e pesados 20,0g em baldo volumétrico de 50mL e o volume foi completado com
alcool etilico com o auxilio da bureta. O calculo da densidade real foi determinado a partir da
expresséo (1).

Dp = M/(Vb-Va) (g/mL) 1)
Onde:
D, = Densidade real (g/mL
M = Massa da amostra (g)
Vb =Volume o baldo (mL)
Va =volume de alcool etilico gasto (mL)

A densidade aparente mede o grau de compactacao do solo e foi determinada segundo
EMBRAPA [16]. Foram pesados 35 mL da amostra de solo seco em uma proveta de 100mL,
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a qual foi batida dez vezes sobre lengol de borracha de 5mm com uma altura de
aproximadamente 10cm. Repetiu-se por mais duas vezes este procedimento até o nivel da
amostra atingir o traco de aferimento da proveta. O célculo foi determinado segundo a
expressao (2).

Da=Ma/Vp (g/ mL) 2
Onde:
Da. = Densidade aparente (g /mL)
Ma = Massa do solo seco ()
Vp = Volume da proveta(mL)

A porosidade de uma amostra de solo expressa a medida do espaco poroso entre 0s
graos que formam o solo e foi determinada segundo EMBRAPA [16]. O célculo da porosidade
depende das densidades reais e a aparentes; esse calculo foi determinado segundo a expressao
(3).

Pt= 100 (a - b) / a (%) (3)
Onde:
a = densidade real
b = densidade aparente

2.3. Procedimento radioquimico para determinacéo de ?°Pb

O radionuclideo #1°Pb foi determinado segundo Damatto [17]. Uma aliquota de 1,009 de cada
amostra, em duplicata, foi dissolvida com acidos minerais e H2O2 em digestor de micro-ondas
e submetida ao procedimento radioquimico para determinagdo de ?°Pb.

As amostras dissolvidas foram avolumadas para 1 L em béquer de 2 L onde foram adicionados,
carregadores de Pb?* e Ba?*, 4cido citrico 2 mol.L* e indicador vermelho de metila. A solugdo
foi agitada com agitador magnético e adicionou-se NH4sOH 25% até a viragem para 0 meio
bésico e levada a chapa aquecedora para aquecimento onde adicionou-se sob agitacéo
H2S043 mol.L™,

O sobrenadante foi descartado e ao precipitado adicionou-se acido nitrilo tri-acético (NTA)
para dissolucdo do mesmo em meio NaOH 6 mol.L . Apés a dissolugdo adicionou-se
(NH4),S04 (25 mg/mL) e &cido acético glacial para a precipitacdo e o Pb permanece em
solugédo complexado com o NTA. O sobrenadante com o Pb complexado foi separado por
centrifugacdo e adicionou-se a quente NazS 1 mol.L™, para precipitar o chumbo como sulfeto.
O precipitado foi dissolvido a quente com &cido nitrico 50% e o pH da solucédo foi ajustado
entre 4,5 e 5 com uma solucédo de acetato de amonio 40% . A solucéo foi aquecida e adicionou-
se cromato de sodio, Na,CrO4 30% para precipitacdo do chumbo como cromato. A solucéo foi
filtrada & vacuo com papel de filtro e o rendimento quimico foi determinado
gravimetricamente.
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A medida foi realizada em detector proporcional de fluxo gasoso de baixo background, marca
Berthold, por 200 minutos apds 10 dias da precipitacio de 2!°Pb como cromato. A concentragao
de 2°Pp foi determinada segundo a expressio (4).

Ra - RO
A= (mBq g?) (4)
Rq.E. M. (1-e™)

Onde:

A = concentragio de atividade da amostra em mBq g*

Ra = taxa de contagem total da amostra em cps

Ro = taxa de contagem da radiacéo de fundo em cps

Rq = rendimento quimico

E = eficiéncia de contagem em cps dps™

M = massa da amostra em ¢

t = tempo transcorrido entre a precipitacdo do PbCrO4 e a contagem em dias
) = constante de desintegracio do 2°Bi (0,183d™)

A radiacéo de fundo do equipamento de medida foi realizada fazendo uma medida com tempo
de contagem igual da amostra, 200 minutos. O valor obtido para cada detector foi utilizado no
calculo da concentragdo de atividade do 2'°Pb.

3. RESULTADOS E DISCUSSAO
Na Tabela 2 sdo apresentados as datas das coletas, os indices pluviométricos (IP), mm, valores

de pH, densidade real (Dr) e aparente (Da) g.mL™, porosidade %, composicdo granulométrica
% e concentragdo de 21°Pb em mBq.g™.
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Tabela 2: Data de coleta, indices pluviométricos (mm), pH em KCI 1,0 mol.L, CaCl20,01 mol.L*e H20 superpura, densidade real e
aparente, porosidade, composicédo granulométrica (% areia, % silte e % argila) e concentracédo de 2°Pb (mBq.g%)

pH

Dczzl)tlztge rT|1 I:n KCl CaCly HO . r[;ulr_ . g.r[‘r)1?_ ) Poro(;%/iodade Ag/iia s;/lse Azgoila rr:;)g.g'l
1mol.L? 0,01 mol.L?
04/08/14 35 6,86 6,58 7,20 2,38 1,11 53,2 642 89 26,6 138+ 2
29/08/14 6,57 6,43 707 281 1,30 53,6 736 64 197 1051
12/09/14 7 7,05 6,54 6,69 2,41 1,21 49,6 706 44 203 144+13
26/09/14 6,03 6,29 6,99 2,25 1,18 47,4 694 47 252 95%9
10/10/14 - 5,14 6,09 6,24 247 1,21 51,1 75,1 42 186 94+7
24/10/14 6,07 5,87 6,53 2,36 1,14 51,7 760 49 163 711
07/11/14 264 5,98 5,95 6,97 2,47 1,12 54,7 69,4 11,2 192 T74%7
24/11/14 6,78 6,76 734 244 1,24 49,3 702 68 200 80%9
08/12/14 202 5,90 5,94 6,89 2,22 1,18 47,0 740 86 134 86%5
22/12/14 7,80 7,66 8,27 2,36 1,18 50,3 72,6 102 154 101+11
09/01/15 207 5,87 6,17 6,61 2,41 1,13 53,2 748 86 162 79%7
23/01/15 7,85 7,74 830 235 1,25 46,9 66,6 10,6 19,6 101+11
06/02/15 235 6,01 6,44 6,26 2,33 1,32 43,3 67,6 10,0 18,0 64+1
20/02/15 5,60 5,81 6,36 2,44 1,18 51,6 834 58 100 82+6
08/03/15 205 5,79 5,80 6,53 2,37 1,21 48,9 792 70 124 74+3
24/03/15 6,04 6,18 6,61 2,22 1,16 47,9 778 72 1480 113+13
13/04/15 49 5,77 5,81 6,66 2,45 1,24 49,2 71,0 82 17,00 67%5

30/04/15 5,57 5,75 6,60 241 1,21 49,8 734 84 1440 94+3
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Na Fig. 1 sdo apresentados a composicao granulométrica das amostras de solos coletada. Nestas
amostras a porcentagem de areia variou de 64,2 a 83,4%, de silte variou de 4,2 a 11,2% e de
argila variou de 10,0 a 26,6%. Segundo de Lepsch [15] os solos do presente trabalho podem
ser classificados como franco-arenosos, em sua maioria maior porcentagem de areia.

% Anélise Granulométrica
100

\S’\ 2’ g Y \ \b
SN P

5 O B O
5 \ O A
N \\@ )

\\b‘
S Q &
,{)}\Qq\,@\ DS

3 3 N
\ \ N N N \
O Q. AN} ) )
N \\\q’\\ \\'1, N

>
o

AN
Q(\,b‘

Figura 1: Composicdo granulométrica das amostras de solo coletadas

Na Fig. 2 sdo apresentados os indices pluviométricos, IP, em mm, do periodo de estudo obtidos
do Programa de Monitoracdo Radiol6gica Ambiental, PMRA, do IPEN [18].

mm Indices Pluviométricos
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Figura 2: Indices pluviométricos em mm do local onde foram coletados os solos.

Os meses que apresentaram maior IP foram os meses de novembro de 2014 e de janeiro a
marco de 2015, meses correspondentes ao fim da primavera e verdo, caracterizando o clima
temperado tropical da cidade de S&o Paulo.

Na Fig.3 é apresentada a correlacdo entre os valores de pH e os dos IP mensais do periodo
estudado. Pode-se observar com os resultados obtidos um leve aumento do pH nos meses onde
o IP foi maior, indicando uma provavel lavagem da atmosfera pela chuva e assim



consequentemente um aumento na concentracdo de ions nas amostras de solo ocasionando o
maior valor de pH. Os meses que apresentaram menores IP, também apresentaram menores
valores de pH e praticamente constantes.
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Figura 3:

Indices pluviométricos e pH

Na Fig.4 é apresentada a correlagio entre as concentracdes de 2:°Pb, mBq.g?,
observar uma correlagdo inversa entre as concentragdes e os IP, pois 0s maiores valores de
concentracdo de 2°Pb foram obtidos nos meses de menores IP e 0s menores valores nos meses

de maior IP.
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Figura 4: Concentracdo de ?°Pb em mBq.g* e indices pluviométricos

Nas Fig.5, Fig.6, Fig.7 e Fig.8 sdo apresentadas as correlagdes da concentracdo de 2*°Pb com a

porcentagem de silte + argil

a, densidade real,

densidade aparente e pororsidade,

respectivamente. As maiores concentraces de 2!°Pb foram obtidas nas amostras que
apresentaram maiores porcentagens de fracao fina, na maioria das amostras, confirmando a
afinidade de elementos metalicos pela fracdo fina do solo e nos meses do inverno, onde
ocorreram 0s menores indices pluviométricos. Verificou-se também que as maiores
concentracdes de 2'°Pb foram obtidas na maioria das amostras que apresentaram maiores
valores de densidade real, aparente e porosidade.
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Figura 8: Concentracdes de >°Pb em comparagdo com a porosidade

4. CONCLUSOES

Neste trabalho foram apresentados resultados preliminares de concentragdo de 2°Pb medidos
em amostras de solo coletadas quinzenalmente no campus do IPEN, de agosto de 2014 a abril
de 2015.

As concentragdes obtidas de 21°Pb variaram de 67 + 1 Bg/kg a 144 + 13 Bg/kg e apresentaram
uma correlacdo direta, porém inversamente proporcional, com os indices pluviométricos
medidos no mesmo periodo de estudo. As maiores concentracfes foram obtidas no periodo do
inverno e as menores na primavera, quando inicia o periodo chuvoso.

Verificou-se também que as maiores concentracdes de 2°Pb foram obtidas nas amostras que
apresentaram maiores porcentagens de fracdo fina, devido a afinidade de elementos metalicos
pela fracdo fina do solo.

AGRADECIMENTOS

Bolsa de Inicia¢do Cientifica PROBIC - CNPg/CNEN n° 05/2014.

REFERENCIAS

1. R. Winkler, & G Rosner, “Seasonal and long-term variation of 2!°Pb concentration in air,
atmospheric deposition rate and total deposition velocity in south Germany”, Sci. Total
Environ. 263, pp 57-68 (2000).

2. United Nations Scientific Committee on the Effects of Atomic Radiation - UNSCEAR
Sources and effects of ionizing radiation, 1, (2000).

INAC 2015, Sao Paulo, SP, Brazil.



3. J. M Smoak, W.S Moore, R.C. Thunell, T. J Shaw, “Comparison of 234Th, 22Th, and ?!°Pb
fluxes of major sediment components in the Guaymas Basin, Gulf of California”. Marine
Chemistry. 65: pp 177-194. (1999).

4. G. Kim, L. Y Alleman, T.M. Church, “Atmospheric depositional fluxes of trace elements,
210pp, and "Be to the Sargasso Sea”. Global Biogeochem. Cycles. 13 (4): 1183-1192. (1999)

5. J. K Cochran, H Feng, D Amiel, A. Becck, “Natural radionuclides as tracers of coastal
biogeochemical process”. J. Geoch. Exploration. 88: pp376-379 (2006).

6. G. A. Peck, & J. D. Smith, “Determination of ?°Po and '°Pb in rainwater using
measurements of 21°Po and 2'°Bi”, Anal. Chim. Acta. 422: pp113-120 (2000).

7.S. Caillet, P Arpagaus, F Monna; J.Dominik, “Factors controlling ‘Be and 2°Pb atmospheric
deposition as revealed by sampling individual rain events in the region of Geneva,
Switzerland”. J. Environ. Radioactivity. 53: pp 241-256 (2001).

8. M. Baskaran, 2011. “P0-210 and Pb-210 as atmospheric tracers and global atmospheric
Pb - 210 fallout: a Review”. J. Environ. Radioactivity. 102: pp 500-513 (2011).

9. R Fujiyoshi, T Yamaguchi, N. Takekoshi, K. Okamoto, T. Sumiyoshi, I. Kobal, J. Vaupotic,
“Tracing depositional consequences of environmental radionuclides (}*’Cs and 2°Pb) in
Slovenian forest soils.” Cent. Eur. J. Geosci. 3(3): pp 291-301, ( 2011).

10. L Gaspar, A. Navas, J. Machin, D. E. Walling, “Using ?!°Pbex measurements to quantify
soil redistribution along two complex toposequences in Mediterranean agroecosystems,
northen Spain”. Soil & Tillage Research, 130: pp81-90, (2013).

11. S. R.Damatto, J. J Messias, B. P Mazzilli, “Seasonal variation of 2!°Pb concentration
measured in rainfall in S&o Paulo — Brazil”. International Topical Conference on Po and
Radioactive Pb isotopes - Sevilla — Espafia — 26 to 28 October, (2009)

12. Resolugdo n° 344 de 25 de marco de 2004 Publicada no DOU n° 087, de 07/05/2004, pags.
56-57.

13. S. R. Damatto, Radionuclideos naturais das séries do 28U e 2%2Th, elementos traco e
maiores determinados em perfis de sedimento da Baixada Santista para avaliacdo de areas
impactadas. Tese (Doutorado). Instituto de Pesquisas Energéticas e Nucleares, Sdo Paulo
(2010).

14. K Reichardt, & L. C Timm, Solo, Planta e Atmosfera. Conceitos, Processos e Aplicac0es
— Manole, 2004. Sao Paulo, Brasil

INAC 2015, Sao Paulo, SP, Brazil.



15.1. F Lepsch. 19 ligoes de Pedologia. Oficina de Textos, 2011, Sdo Paulo Brasil.

16. EMBRAPA. Manual de métodos de analise de solo. Empresa Brasileira de Pesquisa
Agropecuéaria. Centro Nacional de Pesquisa de Solos. Ministério da Agricultura e
Abastecimento. 22 ed. rev. atual. Ed. Embrapa, Rio de Janeiro, 1997.

17. S. R. Damatto, B. Mazzilli, A. Y. Sakamoto, D. I. T. Favaro, “Recent sedimentation rates
and trace elements determined in cores from Pantanal, Mato Grosso do Sul, Brasil” In: 3rd
International Nuclear Chemistry Congress, Palermo - Italia (2011).

18. Relatério PMRA - Relatério de Avaliacdo do Programa de Monitoracdo Radioldgica

Ambiental do IPEN 2012. Relatorios do SGI. Sistema de Gestdo Integrada do IPEN. Séo
Paulo, 21/07/2013.

INAC 2015, Sao Paulo, SP, Brazil.



