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RESUMO

No estado de Pernambuco, os produtos industrializados de origem vegetal e mineral sio intensamente
utilizados na alimentacio de vacas leiteiras. Porém, dependendo da origem, esses alimentos podem conter
quantidades significativas de radionuclideos naturais, principalmente **Ra e **Ra que estdo distribuidos na
crosta terrestre em quantidades varidveis. Os alimentos de origem vegetal podem conter quantidades
significativas de **Ra e **Ra, pois dependendo do local onde a planta foi cultivada, esses radionuclideos sio
eficientemente absorvidos pelas raizes. No caso dos alimentos minerais, grande parte deles sdo oriundos de
rochas fosfaticas que sio predominantemente ricas em radionuclideos naturais, inclusive **Ra e **Ra. O
objetivo desse trabalho foi determinar as concentragdes de **Ra e *Ra em alimentos industrializados
consumidos por vacas leiteiras no estado de Pernambuco. As concentragdes de **Ra nas amostras de alimentos
de origem vegetal variaram de 2.738 a 22.266 mBq.kg" na matéria seca, e de 2.582 a 63.000 mBq.kg" na
matéria seca nas amostras de alimentos de origem mineral (fosfato bicalcico). No caso do **Ra, as
concentragdes variaram de 246 a 2.600 mBq.kg"' na matéria seca para as amostras de alimentos de origem
vegetal, e de 1.300 a 7.800 mBq.kg"' na matéria seca, para as amostras de alimentos de origem mineral (fosfato

bicalcico).
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ABSTRACT

In the state of Pernambuco, industrialized products of vegetable and mineral origin are intensely used in
feeding dairy cows. However, depending on the origin, these foods may contain significant amounts of
natural radionuclides, especially **Ra and *°Ra that are distributed in the earth's crust in varying amounts.
Foods of plant origin may contain significant amounts of **Ra and **Ra, because depending on where the
plant was grown, these radionuclides are efficiently absorbed by the roots. In the case of mineral foods,
most of them come from phosphate rocks that are predominantly rich in natural radionuclides, including
%Ra and ***Ra. The objective of this work was to determine the concentrations of **Ra and **Ra in
industrialized foods consumed by dairy cows in the state of Pernambuco. The concentrations of **Ra in
food samples of plant origin varied from 2,738 to 22,266 mBq.kg" in the dry matter, and from 2,582 to
63,000 mBq.kg" in dry matter in samples of foods of mineral origin (dicalcium phosphate). In the case of
2Ra, concentrations ranged from 246 to 2,600 mBq.kg™” in the dry matter for food samples of plant origin,
and from 1,300 to 7,800 mBq.kg" in the dry matter for the samples of foods of origin mineral (dicalcium

phosphate).
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1. INTRODUCAO

A pecuaria leiteira ¢ a principal atividade economica da regido agreste do estado de

Pernambuco. Para diminuir o custo com a produg¢do de leite, os produtores t€ém buscado diferentes

alternativas em relacdo a alimentacdo do rebanho [1]. Com este intuito, sdo utilizadas plantas

forrageiras cultivadas nas fazendas, como também diversos produtos industrializados.

Dependendo do local onde as plantas sdo cultivadas, elas podem absorver diretamente do solo

quantidade significativa de radionuclideos, especialmente **Ra e **Ra que sdo elementos com

grande afinidade quimica com o célcio [2]. O ***Ra é um radionuclideo natural da série radioativa

do #?Th, enquanto que o ***Ra pertence a série radioativa natural do 2*U
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Em Pernambuco, a palma forrageira (Opuntia spp.) € a principal fonte de alimentagdo para
vacas leiteiras [3]. Por outro lado, a palma forrageira possui baixo teor de fibra, e quando fornecida
as vacas leiteiras isoladamente, produz distirbios metabolicos e por isto, apesar possuir bom valor
nutritivo, necessita de complementacdo com outros alimentos [4]. Em muitas situa¢des, a palma
forrageira ¢ misturada com outros produtos de origem vegetal como farelo de trigo, milho, farelo de
soja e farelo de carogo de algoddo. Na suplementacdo mineral do rebanho, a palma forrageira ¢
misturada com fosfato bicalcico, um subproduto do beneficiamento da rocha fosfética. No estado de
Pernambuco, o fosfato bicalcico (CaHPO,) ¢ bastante utilizado na suplementagdo mineral de vacas
leiteiras. Uma vez que as rochas fosfaticas possuem quantidades elevadas de radionuclideos
naturais, inclusive os isotopos **Ra e *Ra [5], quando ingerido por vacas em lactagdo, o radio é
transferido para o leite, em diferentes percentuais [6]. Estudos realizados por Reid et al. [7] e
Arruda-Neto et al. [8] verificaram que o fosfato bicalcico possui quantidades elevadas de **°Ra. As
vacas leiteiras s3o os maiores consumidores de suplemento alimentar a base de fosfato bicalcico [7].
Assim, o consumo de fosfato bicalcico por vacas em lactacdo pode transferir quantidades
significativas de **Ra e **Ra no processo forragem-leite, aumentando a dose de radiagdo no
homem.

Por ter propriedades quimicas semelhantes ao calcio, o **Ra e ***Ra depositam-se na estrutura
6ssea do homem. O consumo de leite e derivados sdo vias importantes de transferéncia de “*Ra e
*Ra para a cadeia alimentar do homem, tendo como resultado o aumento da dose de radiagdo e
consequentemente maior probabilidade de risco de cancer [9] onde os tipos mais comuns sio
sarcomas de osso (relacionado com o **Ra) e carcinoma de cranio (relacionado com o ***Ra e o
*%Ra) [10].

Poucos trabalhos abordam a transferéncia de radio para a cadeia alimentar de vacas leiteiras.
Uma pesquisa detalhada sobre o metabolismo do rddio em vaca leiteira foi desenvolvida por
Sansom e Garner [6], utilizando o is6topo ***Ra. A presenc¢a de ***Ra na cadeia alimentar de vacas
leiteiras ¢ decorrente da ingestdo de agua e forragem, onde os vegetais desempenham funcao
importante no processo de transferéncia [11]. Dependendo da espécie, tanto o ***Ra, como o ***Ra

podem ser facilmente transferidos do solo para os vegetais [12]. Qualquer tipo de alimentagdo
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preparada industrialmente com vegetais pode transferir niveis de *Ra e **Ra para a cadeia
alimentar de vacas leiteiras.

Objetivo do presente estudo foi avaliar as concentragdes de **Ra e **Ra em alimentos
industrializados consumidos por vacas leiteiras no estado de Pernambuco, visando quantificar a

transferéncia para a cadeia alimentar desses animais.

2. MATERIAIS E METODOS

2.1. Coletas das amostras

As amostras foram coletadas nas principais empresas fornecedoras de alimentos industrializados
para alimentacdo de rebanho bovino leiteiro no estado de Pernambuco, todas localizadas na regido

Metropolitana do Recife. Por questdo de anonimato os nomes das empresas nao foram divulgados.
2.2. Tratamento das amostras

Em cada estabelecimento comercial foram coletados 1 kg de alimentos de origem vegetal e
200 g de alimentos de origem mineral (Fosfato bicalcico). As amostras foram analisadas em
triplicata. As amostras foram levadas para calcinacdo até atingir a temperatura de 450 °C. Apds
atingir esta temperatura, esperou-se um tempo médio de 48 horas, até a obtengdo total das cinzas.
Em seguida retiraram-se dez gramas de cinzas para digestdo com acido nitrico concentrado,
levando-se a evaporagdo, ¢ em seguida, recalcinando a 450°C durante trinta minutos. Apos
resfriamento, adicionou-se novamente acido nitrico concentrado e levou-se a ebuli¢do. Depois do

esfriamento, a solu¢do obtida foi filtrada e utilizada para a determinagio do ***Ra e **°Ra [13].
2.3. Determinacio do **Ra e **°Ra

Na determinagdo das concentragdes de ***Ra e **Ra utilizou-se o método da determinagido
simultinea [14]. A escolha deste método levou em consideragdo o grau de dificuldade de execucao,
tempo, custo de andlise, sensibilidade, exatiddo, reprodutibilidade e disponibilidade do Laboratorio

de Monitoragcao Ambiental do Departamento de Energia Nuclear (DEN) da Universidade Federal de
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Pernambuco (UFPE). O **Ra foi determinado pela técnica da emanagido do **Rn, enquanto que o
*2Ra foi determinado através do **Ac pela técnica da quantifica¢do do precipitado de BaSO, [14].
Para a determinagdo de ***Ra e ***Ra nas amostras de alimentos, preparou-se 1 litro de solugdo, a
partir da solug¢do formada pela digestdo das cinzas. Nesse caso, transferiu-se a quantidade de 1 litro
para um becker de vidro, adicionando-se: (a) 1 ml de carreador de bario (20 mg Ba™*/ml), (b) gotas
de vermelho de metila, (c) 5 ml de acido citrico e (d) NH4sOH, lentamente até obter pH entre 4,5 a 5.
Ap0s esta etapa, a solug@o foi aquecida até a ebulicdo, e em seguida adicionou-se 50 ml de H>SO, 3
M, sob agitagdo. O precipitado formado foi dissolvido utilizando-se EDTA e NH4OH, e colocado
para aquecer até sua total dissolucdo. Apds esta etapa, a solugdo foi transferida para um recipiente
de vidro (borbulhador) e o radoénio (***Rn) residual foi extraido pela passagem de ar comprimido
envelhecido através da solucdo. Em seguida, fechou-se o borbulhador para dar inicio ao
crescimento do ***Rn. Depois de decorrido um tempo para que seja obtida uma atividade superior a
75 % da atividade de equilibrio, o *?Rn produzido pelo decaimento do **Ra foi extraido do
borbulhador e armazenado numa célula de Lucas. Na célula, o **Rn entra em equilibrio com seus
descendentes, sendo entdo realizada a contagem alfa total [15]. A contagem alfa do **’Rn foi
realizada acoplando a célula de Lucas ao fotocatodo de uma fotomultiplicadora, conectada a um
sistema eletronico modular convencional (pré-amplificador, amplificador, discriminador e contador

com temporizador). A Figura 1 mostra o sistema de emanacao e a célula de Lucas.

Figura 1: Sistema de emanagdo com a célula de Lucas.



Silva et al. ® Braz. J. Rad. Sci. @ 2018 6

<«——————— Célula de Cintilacao
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«———— Manometro 1.1/2 mm D.I
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«~———————— Mg (CIO, ), anidro
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<«— Borbulhador de Rado6nio

Reservatorio de Mercirio

As células de Lucas foram calibradas utilizando solugdo padronizada de **Ra fornecida pelo
Instituto de Radioprotecdo e Dosimetria (IRD). O Laboratério de Monitoragdo Ambiental do DEN/
UFPE faz parte do Programa Nacional de Intercomparagao (PNI), com o objetivo de avaliar a
exatiddo na determinagdo das concentragdes de **°Ra pelo método utilizado neste trabalho. Através
da realizagdo de intercomparagdes internas, procurou-se avaliar a confiabilidade do método de
analise utilizado na determinacdo das concentragdes de *°Ra. Para tanto, foram preparadas amostras
padrdes em duplicatas, utilizando-se material certificado fornecido pelo IRD. Nesse caso, preparou-
se quatro amostras de diferentes produtos, com valores de concentragdes conhecidas de **°Ra,
adicionando-se em cada uma delas 21 mBq de atividade de uma solugdo padrio de **°Ra, com a

finalidade de determinar o rendimento da concentragdo do padrdo durante os procedimentos
normais de andlises. A concentragio de **Ra (Ara 216) em mBg.kg' foi calculada pela

Equagdo 1 [14].
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Ra-226 ExV (1 _e—klt] ) (e—thz )

(1

Onde:
Cs= Taxa de contagem alfa observada na amostra (cpm);
Cp= Taxa de radiacao de fundo (Background) observada na célula de Lucas (cpm);

E = Constante de calibra¢do em eficiéncia da célula de Lucas do *?Rn com seus descendentes (cpm/
mBq);

V = Volume de 1 L da solugéo utilizada na determinag¢do do **°Ra;
L1 = Constante de decaimento do ***Rn (dias);
» = Constante de decaimento do **’Rn (horas);
t;= Intervalo de tempo para o crescimento do ***Rn no borbulhador (dias);

t,= Intervalo de tempo entre a emanag¢ao e o inicio da contagem (horas);

m = Fator de corregdo para o crescimento do **Rn no tempo t;;

ﬁ = Fator de corregdo para o decaimento do ***Rn no tempo t.

O **Ra foi determinado através do ***Ac pela técnica da quantificagdo do precipitado de BaSO,
[14]. Nesse caso, a solugdo que foi usada na determinagdo do **Ra foi filtrada, e em seguida
adicionou-se 1 ml de H,SO4 1,8 N e 4cido acético glacial até o pH ficar entre 4,5 a 5. Manteve-se a
solugdo em banho-maria a 60 °C até o dia seguinte. Filtrou-se a solucdo em papel quantitativo.
Depois dessa etapa, cobriu-se o precipitado e em seguida o mesmo foi levado para o detector
Canberra Tennelec SSE para determinar a contagem beta. Nos procedimentos de calibragdo do
detector, prepararam-se amostras padroes que foram submetidas aos mesmos procedimentos
analiticos das amostras. As concentracdes dos padrdes variaram de 0,153 a 6,124 Bq em analise de
quadruplicatas. A Figura 2 mostra a curva de calibragdo média obtidas de cinco andlises de

concentracoes diferentes.
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Figura 2: Curva de calibragdo média do detector Canberra Tennelec S5E no plato beta.
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O limite de deteccao foi de 81 mBq. A eficiéncia de contagem no platd beta (1) foi determinada

diretamente na Figura 2, pois, ela ¢ numericamente igual ao coeficiente angular da reta. O valor de

n foi de 19,7 cpm.Bq™. Isso significou uma eficiéncia de contagem beta de aproximadamente, 33%.

A concentragdo de ***Ra (Ara2s) em mBq.kg' foi determinada utilizando a Equagio 2 [14].

A _ (CA_CB)

gt
Ra-228— —2(1 =™ ) XA, 106
RQ XE

()
Onde:
Ca= Taxa de contagem beta observada na amostra (cpm);
Cg = Taxa de radiagdo de fundo (Background) (cpm);
Rq= Rendimento quimico do precipitado (%)
¢ = Eficiéncia do sistema para contagem do ***Ra (cpm/mBq);
A1 = Constante de decaimento do ***Rn (dias);

t, = Intervalo de tempo para o crescimento do **?Rn no borbulhador (dias);
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Arans = Concentragdo de **Ra (mBg/kg). A eficiéncia de contagem (¢) foi calculada pela Equagéo
3 [14].

3)

Onde:
Ca = taxa de contagem da amostra padrao (cpm);
Cgg = taxa de contagem da radiagdo de fundo (cpm);

Ap = atividade do padrao (mBg/kg).

3. RESULTADOS E DISCUSSAO

Nas Tabelas 1 e 2 encontram-se apresentados os valores das concentragdes médias de ***Ra e
22Ra nas amostras de alimentos industrializados coletados de diferentes fabricantes, resultantes das
analises em triplicatas. No célculo do desvio padrdao das concentragdes considerou-se o nivel de
confianca adotado na analise radioquimica das amostras, de acordo com o PNI/IRD [13]. De acordo
com o teste estatistico LSD (least significant difference-Diferengca Minima Significativa)
apresentado por Vieira [16], houve diferenga significativa entre os valores das médias das
concentragdes de “**Ra e *°Ra para as amostras de origem vegetal e mineral (fosfato bicalcico).
Além disso, a grande variabilidade nos valores das concentracdes impediu de se usar uma medida
de tendéncia central para representar o conjunto de dados da Tabela 1. Portanto, utilizou-se apenas a
amplitude intervalar do conjunto de dados. Entdo, observa-se na Tabela 1 que as concentragdes de
*®Ra nas amostras de alimentos de origem vegetal variaram de 2.738 a 22.266 mBq.kg™"' na matéria
seca € de 2.582 a 63.000 mBq.kg"' na matéria seca nas amostras de alimentos de origem mineral
(fosfato bicalcico). No caso do **°Ra, as concentra¢des variaram de 246 a 2.600 mBq.kg™ na matéria

seca para as amostras de alimentos de origem vegetal, e de 1.300 a 7.800 mBq.kg ™' na matéria seca,
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para as amostras de alimentos de origem mineral (fosfato bicalcico). Observa-se que as
concentragdes de **Ra nas amostras de alimentos de origem vegetal e mineral foram sempre
maiores do que as concentragdes de **Ra (Tabelas 1 € 2).

No caso dos alimentos de origem vegetal, a grande variabilidade nos valores das concentragdes
de *Ra ¢ **Ra indicam que os vegetais usados na preparacdo dos alimentos, podem ter sido
oriundos de diferentes tipos de cultivos, principalmente de solos onde existe anomalia radioativa. A
absorc¢do de radio pelas plantas depende grandemente das condi¢des do solo e o tipo de planta [2].
Segundo estes pesquisadores, a elevada variabilidade, como aquela observada na Tabela 1, ¢
decorrente de muitos fatores que afetam a absor¢ao de radio pelas plantas, e que ndo podem ser
controladas, como: (a) libera¢ao dos ions no solo e transporte até as raizes das plantas, (b) troca dos
ions nas superficies das raizes e (c) transporte dos ions através das membranas das raizes e de sua
translocagdo nos tecidos das plantas. Baseado neste trabalho, os autores verificaram que a absor¢ao
de radio pelas plantas depende grandemente das condi¢des do solo e o tipo de planta. A absor¢do
preferencial de radio pelas raizes foi verificada também nos estudos realizados em plantas
cultivadas em locais de elevado nivel de radioatividade natural [17], em solos contaminados com
sais de radio e rejeitos de minas de uranio [18], em ocorréncia natural granitica [19] e solo onde foi
incorporado fosfogesso [20]. Se as raizes das plantas penetrarem diretamente em local de
enriquecimento de radio soluvel, as concentragdes desse radionuclideo serdo mais elevadas nesta
planta do que nas outras cultivadas em local ndo enriquecido [17]. Assim, o potencial de absor¢ao
de radio varia consideravelmente de uma planta para outra, inclusive dentro da mesma espécie [21].
Tudo isto pode explicar a elevada variagdo nos valores das concentragdes de **Ra e **°Ra
apresentadas na Tabela 1. Em tal situacdo, a elevada diferenca nos valores das concentragdes dentro
de uma mesma espécie pode ser explicada devido a distribui¢do do ***Ra e ***Ra nos solos. Estudos
realizados por Filho et al. [22] em amostras de alimentos de origem vegetal consumidos por vacas
leiteiras no Brasil, apresentaram concentragdes de ***Ra e ***Ra variando de 670 a 4.210 mBq.kg" na
matéria seca e 230 a 1.510 mBq.kg" na matéria seca, respectivamente. Observa-se que esses valores

estdo na mesma faixa de variacdo daqueles apresentados na Tabela 1.
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Os fertilizantes fosfatados produzidos no Brasil sdo obtidos pela reacdo umida da rocha
fosfatica ignea com acido sulfurico concentrado, dando como produto final o acido fosforico e
sulfato de calcio desidratado (fosfogesso) como subproduto. O 4cido fosférico ¢ a matéria prima
para a produc¢do do superfosfato triplo, superfosfato, fosfato monoaménico e fosfato diamoénico. A
rocha fosfatica utilizada como matéria-prima apresenta em sua composi¢do radionuclideos das
séries radioativas naturais do **U e *’Th. As rochas fosfaticas do Brasil apresentaram
concentragdes de ***Ra e **°Ra variando de 236 a 492 Bq.kg"' € 139 a 1.518 Bq.kg", respectivamente
[5]. O fosfato bicalcico ¢ um produto extensamente utilizado no estado de Pernambuco, como
suplemento alimentar de vacas leiteiras, sendo produzido pela mistura do acido fosforico com
rochas calcarias. Apds essa etapa, o fosfato bicalcico passa pelo processo de desfluorizacdo para
garantir a qualidade alimentar do produto [8]. Porém este processo ndo garante a retirada dos
radionuclideos naturais, como pode ser observado na Tabela 2, onde as concentragdes de ***Ra e
*6Ra variaram significativamente. A concentragdo média de **Ra e ***Ra em amostras de fosfato
bicalcico produzido no Brasil variou de 4.200 a 8.300 mBq.kg™' na matéria seca, respectivamente
[22]. Esses valores estdo na mesma faixa de variagdo daqueles apresentados na Tabela 2. Amostras
de fosfato bicalcico analisadas por Saueia et al. [5] apresentaram concentragdes média de **Ra e
*%Ra, de 17.000 e 14.000 mBq.kg™" na matéria seca, respectivamente. Esses valores estdo na mesma
ordem de grandeza daqueles apresentados na Tabela 2. Casacuberta et al. [23] determinaram
concentragdo de ***Ra e ***Ra em amostras fosfato bicalcico variando de <1.100 a 2.400 mBq.kg™' na
matéria seca, € 14.000 a 96.900 mBq.kg™" na matéria seca, respectivamente. O valor maximo das
concentragdes de ***Ra determinadas por esses autores encontram-se na mesma faixa de variagdo
daqueles apresentados na Tabela 2. Porém, a variagdo das concentra¢des de *°Ra foram maiores do

que os valores apresentados na Tabela 2.

Tabela 1: Concentracdes de ***Ra e **°Ra nas amostras de alimentos de origem vegetal.
Tipo de amostra *»Ra *%Ra

Concentragdo: X +S (mBg.kg' na MS")
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Farelo de soja 4.473 £567 1.500 £ 167
Farelo de soja 14.000 £ 1.675 1.000 + 150
Farelo de soja 3.412 £453 790 £ 90
Farelo de soja 1.178 £205 509+ 75
Farelo de soja 13.901 £ 1.530 1.460 £ 173
Farelo de soja 12.480 + 1.452 1.320 £ 166
Farelo de soja 3.268 + 265 1.000 £150
Farelo de trigo 12.480 £ 1.452 1.320 £ 166
Farelo de trigo 22.266 +2.500 1.000 £+ 185
Farelo de trigo 7.516 £ 1.030 2.600 + 283
Farelo de trigo 5.020 £ 679 342 +57
Farelo de aveia 17.000 +2.223 1.756 + 188
Farelo de aveia 4.758 £ 534 646 + 72
Farelo de aveia 4.829 + 603 148 £ 17
Farelo de aveia 5.075 £ 668 706 £ 85
Carogo de algodao 4.153 £ 621 522 + 66
Caroco de algodao 11.000 £ 1.231 1.370 £ 169
Carogo de algodao 2.738 £ 378 246 + 29

*MS = matéria seca.

Tabela 2: Concentra¢des de **Ra e *°Ra nas amostras de fosfato bicalcico.

Tipo de amostra “Ra *6Ra
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Concentragdo: X +S (mBq.kg' na MS")

Amostra 01 2.582 + 280 1.300 £ 165
Amostra 02 25.949 + 2.800 6.700 £ 935
Amostra 03 28.195 +£4.204 7.500 £ 975
Amostra 04 21.544 + 2.340 4.640 £ 523
Amostra 05 63.000 + 8.639 7.800 £ 1090
Amostra 06 4.870 £ 310 1.800 £ 211
Amostra 07 8.765 £312 3.417 £ 98
Amostra 08 9.456 £ 215 2.760 £ 87
Amostra 09 12.987 £ 101 5.317 £ 109
Amostra 10 4.896 + 215 1.986 £ 175

*MS = matéria seca.

4. CONCLUSAO

Os resultados obtidos mostraram que o consumo de alimentos industrializados de origem
vegetal e mineral (fosfato bicalcico) disponibilizaram grandes quantidades de ***Ra e **Ra para a
cadeia alimentar de vacas leiteiras. Assim, em decorréncia do consumo de leite e derivados,
quantidades significativas de **Ra e ***Ra podem ser transferidas para a cadeia alimentar do
homem. E necessario um rigido controle de qualidade no fosfato bicalcico usado como suplemento
alimentar de vacas leiteiras no estado de Pernambuco, com a finalidade de avaliar o seu grau de
pureza em relagdo as concentragdes de radionuclideos naturais, especialmente o **Ra e *Ra. E
necessario também, avaliar os niveis de toxicidade quimica do ***Ra e **Ra em bovinos leiteiros do

estado de Pernambuco.
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