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RESUMO

No final da década de 1970, a antiga NUCLEBRAS realizou estudos geolégicos no municipio de Pocinhos, no
estado brasileiro da Paraiba, em um local onde foram encontradas anomalias radioativas. Nesse local, o 2*U e
2Th estdo presentes na rocha granitica, onde atualmente existe uma fazenda com intensa atividade agrope-
cudria, com pecuaria leiteira, além do cultivo de plantas forrageiras. O **Ra e *Ra sio absorvidos pelas rai-
zes das plantas de maneira semelhante ao célcio, entrando assim na cadeia alimentar do gado. Uma vez ingeri-
dos pelo homem através do consumo de carne e leite, os radionuclideos **Ra e *Ra sdo incorporados na estru-
tura éssea, o que pode induzir o surgimento de sarcoma e carcinoma. O objetivo do presente trabalho foi de-
terminar as concentracdes de *Ra e Ra em amostras de solos localizados em uma area com anomalia radio-
ativa natural localizada no municipio de Pocinhos. As concentracdes de **Ra e *Ra nas amostras de solo fo-
ram determinadas apés separacdo radioquimica seguida de espectrometria alfa e beta, e variaram de 1 a 214
Bq.kg' e de 0,3 a 118 Bq.kg", respectivamente. Os resultados mostraram alta disponibilidade de **Ra e **Ra

para a cadeia alimentar do gado da regiio estudada.
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ABSTRACT

In the late 1970s, the ancient NUCLEBRAS carried out geological studies in the municipality of Pocinhos, in the
Brazilian state of Paraiba, in a place where radioactive anomalies were found. In this place, *U and **Th are
present in the granitic rock and currently there is a farm with intense agricultural and livestock activity, with
cattle breeding and milk, as well as cultivation of forage plants. **Ra and **Ra are absorbed by the roots of the
forage plants in a similar way to calcium, entering the feed chain of cattle. Once ingested by man through the
consumption of meat and milk, radionuclides **Ra and ***Ra are incorporated into the bone structure, which
may induce the appearance of sarcoma and carcinoma. The objective of the present work was to determine the
concentrations of *Ra and *°Ra in samples of soils located in an area with natural radioactive anomaly located
in the municipality of Pocinhos. The concentrations of **Ra and *°Ra in the soil samples were determined after
radiochemical separation followed by alpha and beta spectrometry and ranged from 1 to 214 Bq.kg-' and from
0.3 to 118 Bq.kg™, respectively. The results showed high availability of **Ra and *°Ra for the cattle feed chain of

the studied region.
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1. INTRODUCAO

O municipio de Pocinhos encontra-se localizado na regido do Cariri paraibano. Conhecida como
cidade das Pedras, Pocinhos possui ocorréncias andmalas de uranio e tério em rochas graniticas.
Decorrente disso, entre 1972 e 1982, a antiga NUCLEBRAS realizou pesquisas com a finalidade de
explorar economicamente o uranio [1]. Porém, as jazidas de urdnio encontradas eram ocorréncias de
enriquecimento superficial, onde o teor de UsOs € alto na superficie e muito baixo na profundidade
[1]. Recentemente, estudos realizados por Souza et al. [2] mostraram que a mineraliza¢do de uranio
em Pocinhos ¢ epigenética (depositos minerais introduzidos posteriormente na rocha), com origem
metassomatica (rocha que sofreu modificacdo importante de seus minerais). Nesse caso, 0 uranio
encontra-se associado a albitizacdo (transformacdo que ocorre no ortocldsio para passar a albita pela
substitui¢do das moléculas de potassio de feldspato pelas de s6dio), hematizacdo (processo de alte-

racdo hidrotermal caracterizada pela formacdo de hematita) e lixiviagdao da silica, com enriqueci-
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mento na rocha hospedeira, de maneira semelhante as outras ocorréncias encontradas na regido Nor-
deste [2]. Na cidade de Pocinhos, a ocorréncia de uranio esta associada a rocha granitica que apre-
senta coloracdo creme avermelhada, textura porfiritica e granulacdo variando de grossa a muito
grossa, com concentragdes médias de 2*U, #*Th e **Ra de 19,2 kBq kg™, 2,02 kBq kg™ ¢ 20,00 kBq
kg™, respectivamente [2].

O radio ¢ um radionuclideo natural bastante difundido no meio-ambiente, possuindo diferentes
niveis de concentracdes no solo, rocha e fontes de dguas, onde ¢ encontrado em quatro formas iso-
topicas: **Ra (T, = 11,4 dias), **Ra (T, = 3,7 dias), *°Ra (T, = 1622 anos) e¢ o ***Ra (T, = 5,8
anos) [3]. O **Ra e **Ra sdo provenientes, respectivamente, da série de decaimento natural dos ra-
dionuclideos primordiais >**U e *’Th existentes na crosta terrestre. O *Ra ¢ mais abundante no
meio ambiente do que o ***Ra [4]. Esses dois isotopos do radio sdo de maior interesse em estudos
radioecoldgicos, pois as suas meias-vidas sdo suficientemente longas para promover acumulagdo
nas amostras ambientais que fazem parte da cadeia alimentar. O **Ra decai emitindo particula alfa,
enquanto que o “*Ra por emissdo de radiagdo beta. Entretanto, em ambos os decaimentos, sdo sem-
pre acompanhados por emissdo de raios gama [5].

O radio entra no corpo humano através da ingestdo de alimentos e agua, incorporando-se no es-
queleto [6]. Por esta razdo, ¢ considerado um radionuclideo muito importante do ponto de vista da
protecdo radioldgica [7]. A Agéncia de Prote¢do Ambiental dos Estados Unidos (United States En-
vironmental Protection Agency - USEPA) considera o rddio um agente carcinogénico devido a sua
radiotoxicidade [8]. Estudos sobre a radiotoxicidade do radio sdo de grande interesse ndo apenas
pela significancia radioepidemioldgica, mas por causa da sua biodistribui¢do no meio ambiente [9].
A radiotoxicidade do radio resulta: (1) da fixa¢ao deste radionuclideo nos ossos; (2) da meia-vida
fisica e bioldgica longas e (3) da emissdo da particula alfa devido ao seu decaimento [7].

As ocorréncias anomalas de uranio e toério no municipio de Pocinhos estio localizadas numa fa-
zenda de criacdo de bovinos de corte e leiteiro. Para a alimentacdo volumosa do rebanho, os propri-
etarios cultivam diferentes tipos de plantas forrageiras. Nas fazendas produtoras de leite da cidade
de Pocinhos, a alimentacdo dos bovinos ¢ predominantemente composta de vegetais cultivados nas

proprias fazendas, principalmente a palma forrageira (Opuntia spp.). Isso € muito importante, do
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ponto de vista radioecologico, pois o leite de vaca ¢ considerado uma das maiores fontes de inges-
tao de radionuclideos pelo homem, principalmente se ele for produzido em decorréncia do consumo
de forragem fresca pelos animais [10].

A absor¢do preferencial de radio pelas raizes foi verificada em estudos realizados em plantas
cultivadas em locais de elevado nivel de radioatividade natural [3]. Nesse caso, se as raizes das
plantas penetrarem diretamente em local com enriquecimento de radio soluvel, as concentragdes
desse radionuclideo serdo mais elevadas do que nos vegetais cultivados em local ndo enriquecido.
Como na regido estudada a alimentagdo dos bovinos de corte e leiteiro ¢ predominantemente de
plantas forrageiras cultivadas no local, a transferéncia de ***Ra e ***Ra ¢ bastante significativa no
processo solo-forragem-leite-carne [11]. Por outro lado, pesquisas sobre ocorréncia de ***Ra e **Ra
em solos de fazendas produtoras de leite de bovinos sdo raras na literatura cientifica.

O objetivo do presente trabalho foi determinar as concentragdes de **Ra e **Ra em amostras de so-
los da area andmala do municipio de Pocinhos, com a finalidade de verificar a disponibilidade desse

radionuclideo na cadeia alimentar de bovinos leiteiros.

2. MATERIAIS E METODOS

2.1. Localizacao da area estudada

As amostras de solos foram coletadas na fazenda onde a antiga empresa NUCLEBRAS encon-
trou anomalias radioativas no municipio de Pocinhos, Paraiba, no final dos anos 70. Nessa fazenda
encontra-se localizada a principal anomalia de uranio e torio da cidade da regido (Figura 1). Durante
os procedimentos de coletas, observou-se que a antiga NUCLEBRAS escavou trés trincheiras de
prospec¢do na mesma propriedade rural. As coletas de solos superficiais e seus correspondentes a
profundidade de 25 cm foram realizadas no centro das trincheiras. Utilizou-se da amostragem alea-
toria, com a finalidade de se evitar coletas tendenciosas. Assim, em decorréncia da uniformidade
nos procedimentos de amostragens, foram coletadas sete (7) amostras de solo em diferentes locali-

dades de cada trincheira. Todos os procedimentos de coletas foram baseados nos procedimentos téc-
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nicos do Instituto de Radioprotecao e Dosimetria [12]. No presente trabalho essas trincheiras foram
denominadas de trincheira-1, trincheira-2 e trincheira-3. Cada trincheira encontrava-se separadas

pela distancia de aproximadamente, 50 m.

Figura 1: Local de amostragem.

Estado da Paraiba M Pocinhos

2.2. Preparacio das amostras

500 g de solos foram trituradas (150 um) e colocadas para secar em estufa a 60°C. O procedi-

mento de digestdo das amostras de solos foi baseado no método desenvolvido pela USEPA [13].
Inicialmente, tomou-se 2 g de cada amostra e transferindo-a para um frasco volumétrico (Teflon®),
adicionando-se 9,0 ml de HNOs e 3,0 ml de HF sob aquecimento. Apos o resfriamento, a amostra

foi filtrada e completou-se até o volume de 20 ml com agua de alta pureza (18 MQ).
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2.3. Determinacio do **Ra e **°Ra

Para a determinacdo do **Ra e **Ra nas amostras de solo utilizou-se o método da separacéo ra-
dioquimica sequencial desenvolvido por Godoy et al. [14]. Nesse método, os radionuclideos **Ra e
*2Ra foram coprecipitados na forma quimica de sulfato pela adigdo de H,SO,. Inicialmente, de cada
amostra preparou-se a quantidade de 1 litro, adicionando-se a mesma 1 ml de carreador de béario (20
mg Ba®"/ml). Posteriormente, adicionou-se em cada amostra 5 ml de 4cido citrico 1M para evitar a
precipitagdo do Fe ou do Al que porventura estivesse presente nas amostras. Depois desta etapa cor-
rigiu-se o pH com hidroxido de amoénio (NH4OH) concentrado, até atingir a faixa entre 4,5 a 5,0.
Aqueceu-se a solugdo até a ebuli¢do, e em seguida adicionou-se 50 ml de H,SO4 3M. Nessa fase, o
*Ra e ***Ra foram coprecipitados na forma quimica de sulfato, o sobrenadante foi descartado € o
precipitado foi centrifugado por 5 minutos. Apos a centrifugacdo, descartou-se a solugdo e adicio-
nou-se ao precipitado 20 ml de H,SO4 0.1M. Realizou-se nova centrifugacdo e descartou-se a solu-
¢do. Adicionou-se ao precipitado 15 ml de acido nitrilotriacético. A solucdo foi aquecida a tempera-
tura de 80 °C até a dissolucao completa do precipitado. Depois, o pH foi ajustado com acido acético
glacial até a faixa entre 4.5 a 5.0, e em seguida adicionou-se 1 ml de H>.SO,4 1.8 N. A solugdo obtida
foi novamente aquecida a temperatura de 80 °C, e depois centrifugada. Ao precipitado adicionou-se
15 ml de EDTA (Ethylenediamine tetraacetic acid) 0,25M, 1 ml de hidroxido de amoénio (NH,OH)
concentrado e 1 ml de H>SO4 1,8 N. Depois, o pH foi ajustado com acido acético glacial até a faixa
entre 4,5 a 5,0. O precipitado foi novamente dissolvido a temperatura de 80 °C. Apds o resfriamen-
to, a solucao foi filtrada a vacuo em papel quantitativo. O precipitado obtido, apos trinta dias, foi le-
vado para um detector Canberra® Tennelec S5E de baixo background para a determinagio das con-
tagens das particulas beta e alfa, respectivamente, do **Ra e do **Ra. O detector apresentou back-
ground médio de 0,50 cpm no platd beta e eficiéncia média de contagem do *'°Bi de aproximada-
mente, 33%, com limite de detec¢do de 0.31 Bq. As amostras foram analisadas no Laboratério de
Monitoragdo Ambiental do Departamento de Energia Nuclear da Universidade Federal de Pernam-
buco, que participa do Programa de Nacional Intercomparacdo conduzido pelo IRD. A concentragao

do ?*Ra (Arans) foi determinado pela Equagdo 1 [15].
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CA - CB |
60xRo* Qx gy MNabs(Ra-226) [1 T K(l - e_kR“‘th)J

ARra-226=

(1)

Onde:

Ca = Taxa de contagem da amostra (cpm);

Cp = Taxa de contagem do background (cpm);

60 = Fator de conversao de cpm para Becquerel;

Rq = Rendimento quimico;

Q = Quantidade de amostra utilizada na analise [massa (kg) ou volume (1)];

&, = Eficiéncia de contagem alfa () do sistema, calculada com uma fonte de americio (**' Am);
NabsRa-226) = Coeficiente de auto-absor¢ao;

) T‘labs(Rn—222) B nabs(Po—ZlS) + nabs(Po—214)
K = Coeficiente expresso por: K= ;
T]abs(Ra—226)

Ara222 = Constante de decaimento do radénio-222 = 0,181 d;
t = Tempo transcorrido entre a precipitagdo do radio e a contagem em dias.

Os valores de Mabsra226) € de K foram obtidos fazendo-se contagens alfa, logo apds a secagem do
precipitado de sulfato de radio (RaSQO,), durante 30 dias de pelo menos, 3 padrdes de ***Ra, com

cerca de 4 Bq cada [15]. Estes padrdes passaram pelo mesmo tratamento das amostras. Para cada

padrao plotou-se na abscissa, o fator de crescimento do radonio |:1_e_7L Rn-222 Xt] e na ordenada

Ca—Csg
60X R X ARa_226XM

tragdo de atividade do padrdo de ***Ra em Bq.g"'. A interse¢do da reta com o eixo das ordenadas é o

, onde M ¢ a massa em gramas do padrdo de **Ra e Ar.2 € a concen-

valor de Napra26. A inclinagdo da reta € o produto Ty ra-226) X K . 0 valor utilizado para ambos
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os parametros foi a média aritmética simples. A concentragdo do **Ra (Ara.22z) foi determinada pela

Equacao 2 [15].
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AR t
Ca=Cp _ €Ra-226X ARa-226% (1 —¢ Rn-2207 )
6OXRQ X Q X €Ra-228 E€Ra-228
)

ARra-228=

Onde:

Ca = Taxa de contagem da amostra (cpm);

Cp = Taxa de contagem do background (cpm);

60 = Fator de conversao de cpm para Becquerel;

Rq = Rendimento quimico;

Q = Quantidade de amostra utilizada na analise [massa (kg) ou volume (L)];
€ra2s = Eficiéncia de contagem beta (g) do ***Ra;

€ra226 = Eficiéncia de contagem beta (€) do **Ra;

Aras = Concentragio de atividade do **Ra em Bg/unidade de Q;

Arn222 = Constante de decaimento do radonio-222 = 0,181 d™';

t = Tempo transcorrido entre a precipitagdo do radio e a contagem em dias.

A eficiéncia do **°Ra foi calculada pela Equagdo 3 [15]. A eficiéncia utilizada foi, entdo, a mé-

dia aritmética simples dos valores calculados.

Ca—Cg ]
60xR o X ARa-226 X M [(1 - e_kRn_th)J
(3)

ERa-226 —

Onde:

Ca = Taxa de contagem da amostra (cpm);

Cp = Taxa de contagem do background (cpm);

60 = Fator de conversao de cpm para Becquerel;

Rq = Rendimento quimico;

Arans = Concentragio de atividade do padrdo de *°Ra em Bq.g™';

Arn222 = Constante de decaimento do radonio-222 =0,181 d°';

t = Tempo transcorrido entre a precipitacao do radio e a contagem em dias.

A eficiéncia beta do ***Ra foi calculada pela Equagdo 4 [15]. A eficiéncia utilizada foi, en-

tao, a média aritmética simples dos valores calculados.
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Ca—Cs
60xR X Ara-22sX M

ERa-228 —

(4)

Onde:

Cx = Taxa de contagem da amostra (cpm);

Cs = Taxa de contagem do background (cpm);

60 = Fator de conversdao de cpm para Becquerel;

R = Rendimento quimico;

Arans = Concentragio de atividade do padrdo de *°Ra em Bq.g™';
M = Massa do padrdo em gramas.

3. RESULTADOS E DISCUSSOES

A precisdo do método foi avaliada através de material de referéncia certificado IAEA-135-Ma-
rine Sediment para **Ra e “*Ra. As amostras padrdes foram analisadas em triplicatas e submetidas
aos mesmos procedimentos experimentais das amostras de solo. Na Tabela 1 encontram-se apresen-
tados as médias dos valores das concentragdes de **°Ra e ***Ra obtidos das amostras padrdes (expe-
rimental) em relacdo as concentragdes de referéncia (padrao). Observa-se que as concentragdes meé-
dias (experimental) pertenceram ao intervalo das concentragdes de referéncia (padrdo). Isto mostra
a precisdo do método utilizado no presente trabalho na determinagdo do *Ra e ***Ra nas amostras

de solos (Tabelas 2 ¢ 3).

Tabela 1: Concentrac¢do de ***Ra e ***Ra no material de referéncia (IAEA-135-Marine Sediment).

Radionuclideo Tipo Concentragdo (Bg.kg") Intervalo de confianca(Bq.kg™)
*6Ra Padrao 23,9 20,6 — 25,0
6Ra Experimental 243 Dentro
2%Ra Padrio 36,7 34,4 -39,7
“Ra Experimental 38,6 Dentro

Os valores das concentra¢des de **Ra e “*°Ra nas amostras de solos coletadas na area andmala

encontram-se apresentadas nas Tabelas 2 e 3. Observa-se nessas tabelas, grande variabilidade nos
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valores das concentragdes de **Ra e **°Ra nas amostras de solos. Verifica-se que as concentragdes
de **Ra e ***Ra foram mais elevadas nas amostras de solo a profundidade de 25 cm do que no solo

superficial, nas trincheiras 1, 2 e 3.

Tabela 2: Concentragio de ***Ra em amostras de solos da 4rea andmala.

Local de Coleta
Trincheira 1 Trincheira 2 Trincheira 3
Tipo de solo
Concentrag¢io de **Ra (Bq.kg")

Solo superficial 1 1+0.3 25+ 10 1+£0.3

Solo (25 cm) 214 + 87 47+7 27+5
Solo superficial 2 12+£2 57+6 7+2

Solo (25 cm) 50+8 157+ 12 67 £21
Solo superficial 3 1+0.2 38+4 26+ 9

Solo (25 cm) 103+ 15 147+ 18 145+ 19
Solo superficial 4 2+04 87+8 87+ 14

Solo (25 cm) 32+12 235+ 12 210+ 18
Solo superficial 5 5+1 47+9 15+£2

Solo (25 cm) 382 275+ 18 289
Solo superficial 6 9+2 101 £ 10 33£8

Solo (25 cm) 42+8 304+9 125+ 21
Solo superficial 7 19+3 176 £17 146 £ 23

Solo (25 cm) 38+4 276 + 27 169 + 34

Tabela 3: Concentra¢do de ***Ra em amostras de solos da area andmala.

Local de Coleta
Trincheira 1 Trincheira 2 Trincheira 3
Tipo de solo
Concentrac¢io de *Ra (Bq.kg™)

Solo superficial 1 2+04 13+£2 45+9

Solo (25 cm) 118 £23 28 +4 157 £28
Solo superficial 2 17+3 102 77 £21

Solo (25 cm) 30+7 102 +22 129 £ 25
Solo superficial 3 7+2 25+3 78 £ 12

Solo (25 cm) 57+10 98 +9 109 + 14

Solo superficial 4 1+0.3 22+ 6 137+ 10
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Solo (25 cm) 24+ 10 112 £21 275+ 15
Solo superficial 5 8+2 67+12 98+9
Solo (25 cm) 22+5 137+ 16 207 £27
Solo superficial 6 2+04 49+ 17 38+9
Solo (25 cm) 27+9 154 £31 157 £25
Solo superficial 7 14+£6 32+£8 76 £8
Solo (25 cm) 18+3 1477 289 +41

Santos Junior et al. [16] determinaram concentragdes de “*Ra e ***Ra em solos de fazendas pro-
dutoras de leite dos municipios pernambucanos de Pedra e Venturosa, onde também existem ocor-
réncia de valores andmalos de ***U, variando de 73 a 429 Bq.kg™ e de 14 a 367 Bq.kg", respectiva-
mente. Observa-se nas Tabelas 2 e 3 que grande parte dos valores das concentragdes de “*Ra e
Ra em solos coletados nas trincheiras 1, 2, 3 encontram-se na mesma faixa de variagdo daquelas
determinadas por Santos Junior et al. [16]. Nas fazendas produtoras de leite de bovinos localizadas
numa area andmala da cidade mineira de Pogos de Caldas, Amaral et al. [17] determinaram, em
amostras de solos, concentra¢des de *°Ra variando de 68 a 262 Bq.kg™'. Estes valores pertencem ao
intervalo das concentracdes apresentados nas Tabelas 2 e 3. Amostras de solos coletadas em fazen-
das produtoras de leite de bovinos do municipio de Caetité, na Bahia, localizadas préximas a Unida-
de de Concentrado de Uranio (URA), apresentaram concentra¢des médias de ***Ra e *°Ra de 59,4 ¢
61 Bq.kg' [18]. Esses valores pertencem ao intervalo de concentragdes apresentadas nas Tabelas 2
e3.

Do ponto de vista radioecologico, concentragdes elevadas de ***Ra e **Ra em amostras de solo
superficial, como aquelas apresentadas nas Tabelas 2 e 3, sdo muito importantes, ndo apenas pela
sua disponibilidade para as plantas forrageiras, que os absorvem eficientemente [17], e também pelo
fato dos bovinos ingerirem solo de forma acidental ou proposital [19]. No primeiro caso, a ingestao
ocorre em decorréncia do solo, geralmente, encontrar-se aderido as plantas forrageiras ou devido as
pastagens degradadas [19]. No segundo caso, os bovinos ingerem solos propositalmente, com o ob-
jetivo de suprir deficiéncias minerais [20]. Nos estados do Piaui e do Maranhao, as fezes dos bovi-
nos contém quantidades elevadas de solo, a tal ponto que elas tém aspecto e consisténcia de cerami-
ca [20]. E bastante significativo o transporte de radionuclideos naturais para os bovinos em decor-

réncia da ingestdo de solo superficial [19]. De acordo com Mcdowell-Boyer et al. [21] ¢ Amaral et
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al. [17], parte do **°Ra ingerido por uma vaca em lacta¢do ¢ transferida para o leite. A ingestdo de
*Ra e **°Ra através do consumo de leite e carne de bovinos aumenta significativamente a dose in-
terna de radiagdo no homem [11]. Portanto, o consumo de solo pelos animais pode se constituir uma
via importante de transferéncia de **Ra e ***Ra para a cadeia alimentar dos bovinos leiteiros da regi-

3o estudada.

4. CONCLUSOES

As concentragdes de **Ra e **Ra nas amostras de solo provenientes de uma 4rea andmala da ci-
dade de Pocinhos, foram semelhantes aquelas existentes em outras areas com elevados niveis de ra-
dioatividade natural localizadas no Brasil. As elevadas concentragdes de “*Ra e **Ra determinadas
nas amostras de solo demonstram a necessidade de se realizar estudos mais detalhados para se ava-
liar o risco de ingestdo desses radionuclideos em decorréncia do consumo de leite e carne de bovi-

nos pela populagao local.
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