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RESUMO

O nordeste brasileiro € uma regido com grande nimero de ocorréncias radioativas
naturais, com destaque para os Estados da Paraiba e Rio Grande do Norte, especificamente as
regides Seridd Oriental Potiguar e Seridé Ocidental Paraibano, geologicamente caracterizadas
pela presenga de afloramentos rochosos com minerais radioativos associados aos granitos e
pegmatitos. Regides que tendem a apresentar niveis diferenciados de radioatividade natural e,
consequentemente, maior relevancia radioecolégica, tem sido objeto de avaliacdo
radiométrica e dosimétrica. Considerando a importancia da realizacdo desses estudos, 0
presente trabalho avaliou os niveis de radioatividade natural e realizou caracterizacdo
mineraldgica de rochas presentes nos municipios de Carnauba dos Dantas, Jardim do Serido,
Parelhas e Santana do Seridd, no Estado do Rio Grande do Norte, além de &areas nos
municipios de Junco do Serido, Santa Luzia, S&0 José do Sabugi e S&0 Mamede, no Estado da
Paraiba. A avaliacdo radiométrica foi realizada pela medida das atividades especificas do
238, 22°Ra, 2%2Th e “°K em amostras de rocha, utilizando sistema de espectrometria gama de
alta resolucdo. A caracterizacdo mineralogica das rochas foi realizada através da observacéo
de laminas delgadas em microscopio petrogréafico equipado com sistema de luz transmitida e
captura de imagens em sistema digital. As atividades especificas médias para U, Ra, Th e K
foram de 1.913,6 + 2.358,9; 887,6 + 972,4; 152,8 + 111,1 e 1.249,8 + 453,8 Bq.kg?,
respectivamente, apresentando niveis médios de 3 a 58 vezes superiores as médias da crosta
terrestre e entre 1,05 a 91,12 vezes superiores a outros estudos semelhantes, presentes na
literatura, com os valores mais elevados obtidos nos municipios paraibanos de Sdo Mamede,
Santa Luzia, S0 José do Sabugi e, em ponto especifico, no municipio de Carnatba dos
Dantas/RN. A Taxa de Dose Efetiva Ambiental média obtida foi de 1,26 + 1,35 mSv.a?, 18
vezes superior ao valor de referéncia para exposicdo gama externa. Para o Radio Equivalente
(Raeg), 0 valor médio encontrado foi de 1.202,4 + 1.010,8 Bqg.kg?, cerca de 3,3 vezes superior
ao valor de referéncia mundial. Quanto aos indices de risco de radiagdo externa e interna,
foram identificados valores de até 29,4 vezes superiores ao limite recomendado. Os niveis
diferenciados de radioatividade encontrados podem ser atribuidos a presengca de minerais
como a allanita, monazita, zircdo, rutilo, biotita e feldspato potassico. Diante disso, é
desaconselhada a utilizacdo das rochas dos afloramentos investigados, como componente em

materiais de construcéo e utensilios domesticos.

Palavras-chave: Ambiente. Dosimetria. Espectrometria. Radioatividade. Radioecologia.



ABSTRACT

Northeastern Brazil is a region with a large number of natural radioactive occurrences,
especially the states of Paraiba and Rio Grande do Norte, specifically the Seridé Oriental
Potiguar and Seridd Ocidental Paraibano regions, geologically characterized by the presence
of rocky outcrops with radioactive minerals associated with granites and pegmatites. Regions
that tend to present differentiated levels of natural radioactivity and, consequently, greater
radioecological relevance, have been subjected to radiometric and dosimetric evaluation.
Considering the importance of conducting these studies, the present work evaluated the levels
of natural radioactivity and performed a mineralogical characterization of rocks present in the
municipalities of Carnalba dos Dantas, Jardim do Seridd, Parelhas and Santana do Seridd, in
the State of Rio Grande do Norte and of areas in the municipalities of Junco do Serid6, Santa
Luzia, Sdo José do Sabugi and S& Mamede, in the State of Paraiba. The radiometric
evaluation was performed by measuring the specific activities of 238U, 2°Ra, 222Th and *°K in
rock samples using a high resolution gamma spectrometry system. The mineralogical
characterization of the rocks was performed through the observation of thin slides in a
petrographic microscope equipped with a transmitted light system and digital image capture.
The average specific activities for U, Ra, Th and K were 1,913.6 + 2,358.9; 887.6 + 972.4;
152.8 + 111.1 and 1,249.8 + 453.8 Bq.kg™?, respectively, presenting average levels of 3 to 58
times higher than the average of the earth's crust and between 1.05 to 91.12 times superior to
others the highest values obtained in the municipalities of Sdo Mamede, Santa Luzia, S&o José
do Sabugi and, in a specific point, in the municipality of Carnalba dos Dantas/RN. The
average Environmental Effective Dose Rate obtained was 1.26 + 1.35 mSv.a®, 18 times
higher than the reference value for external gamma exposure. For Equivalent Radio (Raeq),
the average value found was 1,202.4 + 1,010.8 Bq.kg™, about 3.3 times higher than the world
reference value. Regarding the indices of external and internal radiation risk, values up to 29.4
times higher than the recommended limit were identified. The differentiated levels of
radioactivity found can be attributed to the presence of minerals such as allanite, monazite,
zircon, rutile, biotite and potassium feldspar. Therefore, the use of the rocks of the outcrops

investigated, as a component in construction materials and domestic utensils, is discouraged.

Keywords: Environment. Dosimetry. Spectrometry. Radioactivity. Radioecology.
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1 INTRODUCAO

A Radioatividade esté presente no planeta desde os seus primordios, propiciando que
todos os organismos estejam potencialmente expostos a radiacdo e, consequentemente, aos
seus possiveis efeitos. Em virtude disso, tornou-se necessario verificar a presenca e 0
comportamento dos radionuclideos nos compartimentos ambientais e no homem,
monitorando-os através dos estudos radioecologicos, permitindo assim, que Sejam
mensurados os impactos decorrentes da interagdo com a radiagdo e atendidos os principios de
protecdo radioldgica.

Dentre os estudos radioecoldgicos realizados ao redor do mundo, tem sido dada
atencdo especial aqueles que buscam avaliar areas que apresentem niveis diferenciados de
radionuclideos naturais, em especial, 238U, 2°2Th e seus descendentes, além do *°K, ja que tais
radionuclideos primordiais sdo considerados os principais contribuintes dos niveis de
exposicdo humana, correspondendo a aproximadamente 85% da exposicdo, quando se
consideram apenas as fontes naturais de radioatividade ambiental (UNSCEAR, 2008).

No planeta, as principais areas monitoradas com ocorréncias relevantes de 28U, 2%2Th
e ‘0K estdo em Yangjiang, na provincia de Guangdong, na China; nas faixas costeiras de
Kerala (Karunagappally), Tamil Nadu e Orissa, na india, por conta da presenca do mineral
monazita; em Ramsar, ao norte do Ird, em fontes termais ativas e dinamicas que
continuamente bombeiam &gua contendo ??°Ra para as areas de seu entorno; e na Bohemia
Central, na RepuUblica Tcheca, em intrusdes vulcanicas, neste Gltimo caso, com taxas de
exposicdo externa variando entre 9x10° a 1,7x10* mSv.a, respectivamente (EISENBUD;
GESELL, 1997; UNSCEAR, 2008; SOHRABI, 2013; ALIYU; RAMLLI, 2015).

No Brasil, a quantidade de areas cujos niveis de radioatividade natural se apresentam
comprovadamente elevados é grande, com destaque para alguns monitoramentos realizados
na regido sudeste, como nos casos das regides das intrusdes vulcanicas de Pogos de Caldas,
Araxa e Tapira, no Estado de Minas Gerais e das areias monaziticas ao longo da faixa
litordnea do Estado do Espirito Santo, em Guarapari. Na regido nordeste, sdo destacados 0s
casos de Caetité e Lagoa Real, no sudeste do Estado da Bahia; de Itataia, na regido central do
Estado do Ceard, cujo deposito inclui minério de fésforo contendo U associado; das
ocorréncias de rochas fosfaticas na faixa litoranea nos estados de Pernambuco e Paraiba; das
ocorréncias anémalas de U e Th em rochas calcio silicaticas anfiboliticas e graniticas, nos
municipios de Pedra e Venturosa, em Pernambuco; da ocorréncia uranifera de Sao Jose de

Espinharas, na Paraiba, e de ocorréncias diferenciadas de U e Th em algumas localidades do
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Rio Grande do Norte (MACIEL & CRUZ, 1973; AMARAL, 1987; ALENCAR; FREITAS,
2005; BENEDETTO, 2006; SANTOS JUNIOR, 2009; DNPM, 2009).

Os Estados da Paraiba e do Rio Grande do Norte sdo regides relevantes para a
realizacdo de estudos radiométricos, ja que estdo localizadas nas regides do Serido e da
Borborema, caracterizadas pela existéncia de um numero consideravel de afloramentos
rochosos, originados da separagdo dos blocos arqueobrasileiro e arqueoafricano, cujos
processos erogénicos e as rupturas epeirogénicas produziram extrusdes de magma e material
alcalino subvulcénico junto com intrus6es de magma basaltico. Como resultado, os minerais
radioativos associados a estes processos, ocorrem em toda a regido, como por exemplo, 0s
pegmatitos, granitos, gnaisses, metaconglomerados e alguns minerais secundarios de U, Th e
K (uraninita, meta-autunita, fosfouraninita, beta-uranofano, gadolinita, torita, torianita, biotita,
ortoclasio, etc.) (MALANCA; ACHILLI; FABBRI, 1996).

Tais caracteristicas despertaram nas Ultimas décadas, o interesse na realizacdo de
estudos, que propiciassem obter um maior conhecimento sobre a radiometria da regido. Num
primeiro momento, o viés destes estudos era econdmico, como no caso do Projeto Seridd NE-
301 realizado pelo Servico Geoldgico Nacional (CPRM) em convénio com a Comissdo
Nacional de Energia Nuclear, a partir de 1972, cujo objetivo foi realizar a caracterizacéo
geologica da regido, definindo areas com potencialidades uraniferas para provavel extracdo
comercial. Estudos de grande porte como este, identificaram, mediante a utilizacdo de
aerogamaespectrometria, a existéncia de 280 anomalias de uranio e 23 anomalias de
uranio/tério, com destaque para algumas ocorréncias nos Municipios de Currais Novos,
Parelhas e Equador (BRASIL, 1973).

A medida que a presenca da radioatividade em niveis diferenciados era comprovada na
regido, naturalmente, o viés destes estudos ganhou um novo paradigma: o radioecoldgico,
voltado prioritariamente para 0 monitoramento dos niveis de radioatividade da regido e
respectiva busca da garantia dos principios de protecdo radioldgica as populacdes diretamente
expostas.

Para isso, ao longo do tempo, estudos com tais caracteristicas foram sendo
conduzidos, seja para analise das atividades especificas de radionuclideos primordiais em
amostras de solo e rocha, em parte dos municipios do Rio Grande do Norte; para monitorar 0s
niveis de exposicdo em ambientes diversos utilizando cintilometros portateis e dosimetria
termoluminescente, em Santana do Matos/RN; para avaliar a existéncia de ocorréncias
uraniferas anémalas, como nos casos de Sdo José de Espinharas e Pocinhos, na Paraiba, ou

ainda com o objetivo de monitorar os niveis de radonio em habitac6es, locais de trabalho e
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minas para exploragdo comercial, em Currais Novos, no Rio Grande do Norte (ADUSUMILI
& DE CASTRO, 1990; MALANCA et al., 1996; MALANCA; GADOLFI, 1996;
MALANCA; GADOLFI, 1997; SILVA et al., 2010; SOUZA et al., 2012; SILVA, 2014;
BEZERRA, 2015).

O presente estudo, abrange localidades nos municipios de Carnalba dos Dantas,
Jardim do Serid6, Parelhas e Santana do Seridd, no Estado do Rio Grande do Norte, alem de
areas nos municipios de Junco do Seridd, Santa Luzia, Sdo José do Sabugi e Sdo Mamede, no
Estado da Paraiba, inseridos nas Mesorregifes Central Potiguar e Borborema e nas
Microrregides do Seridd Oriental Potiguar e Seridd Ocidental Paraibano dos Estados do Rio
Grande do Norte e da Paraiba - Nordeste Brasileiro, cujas caracteristicas geoldgicas -
motivacao primeira da realizacdo deste trabalho - foram anteriormente abordadas.

Além disso, nos municipios em questdo, ainda ndo foram realizadas pesquisas nos
moldes aqui propostos, com vistas a monitorar os radionuclideos naturais existentes (*8U,
232Th e “°K), buscando estabelecer valores que venham a ser considerados como um
indicativo de referéncia para tais radionuclideos, possibilitando assim, a elaboracdo de um
perfil radiométrico de tais localidades. Esta escassez de informacdo com o nivel de
detalhamento aqui executado justifica o interesse na realizacdo de trabalhos nestas areas,
permitindo que sejam obtidos dados relevantes e que tragam informacdes relacionadas a
exposicdo da populacdo diretamente afetada por ocorréncias radioativas naturais e Seus

provaveis riscos associados.
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2 OBJETIVOS

2.1 OBJETIVO GERAL

O estudo teve como objetivo, avaliar os niveis do 23U e seu descendente ??°Ra, 22Th
e 0 K, em amostras de rocha coletadas em afloramentos localizados em alguns dos
municipios da Paraiba e do Rio Grande do Norte utilizando espectrometria gama de alta
resolucdo, estimando a dosimetria radioecoldgica e caracterizando 0s minerais presentes nas

matrizes rochosas, atraves de microscopia otica.

2.2 OBJETIVOS ESPECIFICOS

a. Realizar um monitoramento radiométrico e dosimétrico da area em questao, através da
determinacéo das atividades especificas de 23U, ?%°Ra, 2%2Th e 4°K e da estimativa dos
niveis de dose de radiacdo gama natural correspondentes e comparar com o0s valores

de referéncia existentes na literatura e definidos pela UNSCEAR.

b. Determinar os niveis de radio equivalente (Raeq) € Indices de risco de radiagio externa
(Hex) € interna (Hin), com vistas a estimar o risco, caso exista, da utiliza¢cdo do material

avaliado, como componente em materiais de construcéo.

c. Caracterizar as amostras, sob a 6tica mineraldgica, identificando a presenca de
minerais radioativos e sua respectiva relacdo com as atividades especificas e

parametros dosimétricos avaliados.

d. Contribuir com um banco de dados radiométrico referente as areas monitoradas,

possibilitando assim, a definicdo de valores de referéncia para tais localidades.

e. Fornecer informacGes dosimétricas e de localizacdo geogréfica de areas com niveis
diferenciados de radioatividade natural, até entdo desconhecidas da comunidade

académico-cientifica especializada, em ambito nacional e internacional.
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3 REVISAO DE LITERATURA

3.1 RADIOATIVIDADE AMBIENTAL

A Radioatividade encontra-se presente no planeta desde a sua formacao,
principalmente pelos radionuclideos que constituem a crosta terrestre - os chamados NORM
(do inglés Naturally Occurring Radioactive Material) e também pelas fontes csmicas, 0 que
resulta na exposicdo de todo e qualquer ser vivo a radiacdo ionizante. A este conjunto de
radiacdes as quais 0s seres Vivos se encontram expostos de maneira permanente, da-se 0 nome
de radiacdo de fundo ou do inglés “background” (WANG et al., 2015).

De acordo com o Comité Cientifico das Na¢Ges Unidas para os Efeitos das RadiacOes
Atomicas (UNSCEAR - do inglés United Nations Scientific Committee on the Effects of
Atomic Radiation), mais de 70% da exposicdo a radioatividade ambiental sdo provenientes
das fontes naturais de radiacdo, enquanto que, aproximadamente 30% tem sua origem em
fontes antropicas, que sdo desenvolvidas pelo homem e que utilizam elementos radioativos
para diversas finalidades, como por exemplo, o diagnostico médico, o ciclo do combustivel
nuclear, a producdo nucleoelétrica, a utilizacdo em testes nucleares com finalidade militar,

além de outras atividades (UNSCEAR, 2008), conforme expresso na Tabela 1.

Tabela 1 - Detalhamento da Distribuicdo das doses efetivas ambientais.

CONTRIBUICAO

ORIGEM DOSE EFETIVA (mSv.a?l) (%)
Radiacdo Natural 2,4 70,33
Diagnostico Médico 1,0 29,31
Testes Nucleares 0,01 0,29
Ocupacional 0,002 0,06
Producdo Nucleoelétrica 0,0002 0,01

Fonte: UNSCEAR (2008).

3.1.1 Radioatividade Natural

A relevante contribuicdo das fontes naturais, em termos da distribuicdo das doses
efetivas ambientais, despertou nas ultimas décadas, um forte interesse da comunidade
cientifica sobre o tema, principalmente no que diz respeito a mensuracdo da dose recebida
pelo homem e o possivel impacto sofrido por ele, devido a sua exposi¢do continua a radiacdo

natural.
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E importante observar que, alguns fatores podem influenciar os niveis de exposicio
originados da radiacdo natural, como por exemplo, a altitude da &rea em questdo em relacao
ao nivel do mar, ou ainda, o tipo e a quantidade de radionuclideos presentes no corpo humano.
A exposicao a radiacdo pode ser externa, atraves de fontes radioativas emissoras presentes
fora do corpo ou interna, mediante a incorporacdo dos radionuclideos por ingestdo, inalagdo
ou ainda por inoculagdo (SOWMITHRA et al., 2015).

Dentre as principais fontes naturais de radioatividade, conforme expresso na Figura 1,
estdo as fontes cdsmicas (no caso dos raios cosmicos e dos radionuclideos cosmogénicos),
além da radioatividade terrestre, que é considerada a principal forma de contribui¢do para 0s
niveis de exposicdo externa do homem a radiacdo gama, devido aos radionuclideos
primordiais presentes no planeta desde a sua formacio (8’Rb, 23U, 2%2Th e 4°K), bem como,
por seus produtos de decaimento, nos casos dos precursores das principais séries radioativas
naturais (SANTOS JUNIOR, 2009).

Figura 1 - Doses efetivas ambientais na populacdo mundial provenientes de fontes naturais.

I Rb-387

I Radionuclideos Cosmicos

I K40

I Raios Cosmicos

[] Outros Radionuclideos das séries do U-238 e Th-232
I Radonio e descendentes

1.3 mSv.a’
53,7%

0.4 mSv.a'1
16,52%
0,006 mSv.a"
0.25%
-1
0.37mSv.a" 0.33mSv.a .
15.28% 13.63% 0.015mSv.a
| 0.62%

Fonte: UNSCEAR (2008).

Os isOtopos do raddnio (Rn) e seus produtos de decaimento, representam cerca de
53,70% da exposicdo ao ser humano (ICRP, 1993). Dentre os que apresentam ocorréncia

natural (¥2Rn, 2°Rn e 2'°Rn), nas trés principais séries radioativas, destaca-se 0 22Rn, por seu
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elevado tempo de meia-vida (3,8 dias), quando comparado aos demais, cuja meia-vida é da
ordem de segundos. Este isotopo, caso inalado, possui elevado risco radioldgico, ja que seus
descendentes, a medida que sdo formados pelo processo de decaimento radioativo, emitem
particulas alfa, com elevado poder de ionizacdo, aliado ao fato de serem formados outros
elementos emissores PB/y. A severidade dos danos causados ao ser humano varia de acordo
com a quantidade de radonio inalada, com o tempo de exposi¢do e com a idade (AMARAL,
1994; AFONSO, 2009).

Quanto ao 28U e do 2%Th, precursores das principais séries radioativas naturais
(Tabelas 2 e 3), a contribuicdo de 16,52% na dose ambiental recebida pela populacdo mundial
deve-se principalmente aos radionuclideos formados durante seus processos de decaimento
radioativo, excluido o ???Rn, e que s&o importantes sob a Gtica radioecoldgica, como nos casos
dos is6topos do radio, ?*°Ra e ??®Ra. Durante a formacio destes radionuclideos, normalmente
ocorre a emissao de particulas alfa, beta e radiacdo gama associada, em niveis diferenciados
(AMARAL, 1987; SILVA, 2014).



Tabela 2 - Série Radioativa do 238U.

22

Maiores Energias de Radiacdo (MeV) e

Nuclideo Meia-Vida Intensidades*
[V} B r
238y 4,468x10° a 4,15 (23%) - -
v 4,19 (77%)
Z4Th 24,1d - 0,103 (19%) 0,063 (3,5%)
v 0,191 (81%) 0,093 (4,0%)
i B®Pa T ¥ 1,18 m - 2,29 (98%) 0,765 (0,30%)
99,86% 0,14% 1,001 (0,60%)
234py 6,7h - 0,53 (66%) 0,10 (50%)
1,13 (13%) 0,70 (24%)
0,90 (70%)
231 2,48x10° a 4,72 (28%) - 0,053 (0,2%)
! 4,77 (72%)
230Th 7,52x10% a 4,62 (24%) - 0,068 (0,6%)
il 4,68 (76%) 0,142 (0,07%)
226Rq 1602 a 4,60 (5,5%) - 0,186 (4%)
il 4,78 (94,5%)
222Rn 3,825 d 5,49 (100%) - 0,510 (0,07%)
v 2liPo v 3,05 m 6,11 (100%) 0,33 (100%) -
99,98% 0,02%
214pp v 26,8 m - 1,03 (6%) 0,295 (19%)
0,352 (36%)
21BAL 2s 6,65 (6%) 0,67 (94%) -
6,70 (94%)
v Zt‘Bi B 19,7 m 5,61 (100%) 3,26 (100%) 0,609 (46%)
99,96% 0,04% 1,120 (17%)
| 1,764 (17%)
214pg v 164p1s 7,83 (100%) - 0,799 (0,014%)
2107 1,32m - 2,3 (100%) 0,296 (80%)
0,795 (100%)
. | 1,310 (21%)
210pp 22a 3,7 (1,8x10%%) 0,017 (85%) 0,047 (4%)
Il 0,064 (15%)
¥ ] Ty 5,02d 4,93 (60%) 1,155 (100%) -
100% 1x10°° % 4,89 (34%)
I 4,59 (5%)
210pg v 138,3d 5,30 (100%) - 0,803 (0,0011%)
’ 206 4,19 m - 1,520 (100%) -
2epy 4 ESTAVEL - - -

Fonte: TECDOC IAEA (2003).

* As Intensidades se referem a percentagem de desintegragdes do nuclideo em si, ndo ao precursor da série.



Tabela 3 - Série Radioativa do 22Th.

Maiores Energias de Radiacao (MeV) e

Nuclideo Meia-Vida Intensidades™
a B Y
232Th 1,39x10%° a 3,95 (24%) - -
I 4,01 (76%)
228Rq 575a - 0,055 (100%) -
2287 6,13 h - 2,11 (100%) 0,34 (15%)
0,908 (25%)
v 0,96 (20%)
228Th 1,913 a 5,34 (28%) - 0,084 (1,6%)
| 5,42 (71%) 0,214 (0,3%)
224Ra 3,64 d 5,45 (5,5%) - 0,241 (3,7%)
\ 5,68 (94,5%)
220Rp 55,65 6,30 (~100%) - 0,55 (0,07%)
216pg 0,145 s 6,78 (100%) - -
212ppy 10,64 h - 0,58 (100%) 0,239 (47%)
| 0,300 (3,2%)
212Bj 60,5 m 6,05 (70%) 2,25 (100%) 0,040 (2%)
64% 36% 6,09 (30%) 0,727 (7%)
I 1,620 (1,8%)
212pg 304 ns 8,78 (100%) - -
2087 3,1m - 1,80 (100%) 0,511 (23%)
0,583 (86%)
| 0,860 (12%)
l 2,614 (100%)
208py ESTAVEL - - -

* As Intensidades se referem a percentagem de desintegracdes do nuclideo em si, ndo ao precursor da série.

Fonte: TECDOC IAEA (2003).
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3.1.2 Uranio

O urénio é um elemento considerado ductil, maleavel, de coloracdo prateada e que
forma uma camada de 6xido em sua superficie quando é exposto ao ar. Trata-se de um
elemento quimico instavel que, na natureza, consiste de uma mistura isotopica, na qual trés
isotopos radioativos compGem o uranio natural, apresentando diferenciacdo em suas
abundancias: 2**U, que possui 0,0058% da fracio de massa total do uranio; 2*°U, que
apresenta 0,71% e o 28U, com aproximadamente 99,28% (HIRAYAMA, 1978; EISENBUD;
GESELL, 1997).

O 28U possui meia-vida fisica de 4,47x10° anos e meia-vida bioldgica que varia
conforme o 6rgao ou tecido: entre 20 e 5.000 dias para 0s 0ssos; 6 dias para 0s rins e, em
outros tecidos, a meia-vida bioldgica pode chegar a 1.500 dias. Possui uma atividade
especifica de 12,438 kBq.g™, sendo um emissor alfa, cujas energias sdo de 4,19 MeV (77%) e
4,15 MeV (23%) (SANTOS JUNIOR, 2009; SILVA, 2014).

Sua distribuicdo ocorre ao longo de toda a crosta terrestre, sendo considerado mais
abundante que o mercurio, a prata e o cddmio. Destaca-se como um elemento constituinte da
maior parte das rochas, através dos minerais primarios e secundarios nelas contidos, os quais
totalizam mais de 100 tipos diferentes de minerais, com destaque para a uraninita e a coffinita,
que sdo os principais minerais onde o uranio € encontrado com teores maximos de 88 e 74%,
respectivamente, sendo a uraninita considerada o 6xido mais importante. Em outros minerais
de uranio onde seus teores sdo destacaveis, como nos casos da Pechblenda (60 - 70% de U) e
da Brannerita (35,8% de U), observa-se também a presenca de Elementos Terras Raras (TR),
cuja correlacdo com os minerais de uranio é confirmada pela literatura (SANSONE et al.,
2001; SANTOS JUNIOR, 2009; PINTO, 2010; VASCONCELOS, 2010; DAMASCENA et
al., 2015).

As concentragdes de uranio no planeta sdo variadas, principalmente devido a formacao
geoldgica de cada area. Em média, o uranio apresenta um teor na crosta continental - o
chamado clarke global - de aproximadamente 2,8 mg.kg, considerado muito baixo, podendo
apresentar teores que variam entre 0,5 e 6,1 mg.kg™, cujos niveis mais elevados encontram-se
nas rochas graniticas (2,2 a 6,1 mg.kg™), principalmente nos pegmatitos graniticos, onde o
referido elemento ocorre em um ndmero consideravel de minerais como: monazita, xenotimo,
zircdo, allanita, gadolinita, samarskita, uraninita e minerais secundarios (CARDOSO, 1978;
EISENBUD; GESELL, 1997). Nas rochas basélticas, os teores de urénio apresentam variacéo
entre 0,1 a 1 mg.kg™* (SOUZA, 2006).
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Quanto as rochas metamorficas, os granulitos, "... compostos por um mosaico de
granulacéo fina de feldspatos™, de acordo com Mehnert (1972), apresentam teores relevantes
de uranio (em média, 4,9 mg.kg™). Aliado a isso, outros tipos de rochas metamorficas cujos
teores médios de uranio em sua composi¢io merecem destaque sdo a gnaisse (2 mg.kg™?) e o
xisto (2,5 mg.kg?). Quanto as rochas sedimentares, conglomerados contendo monazita e
uraninita apresentam os teores de uranio mais elevados, juntamente com os fosfatos, no caso
da linhita, cujos teores podem variar entre 50 a 300 mg.kg?, dependendo da localidade
analisada (CARDOSO, 1978; SOUZA, 2006).

Em termos de mobilidade, o uranio é um elemento que, proximo a rocha de origem, é
altamente movel, podendo ser, em solucdo aquosa, facilmente oxidado e lixiviado das rochas
graniticas e pegmatiticas as quais esteja contido, sendo depositado em sedimentos distantes da
rocha originaria (SANTOS JUNIOR, 2009).

3.1.3 Radio

E um elemento cuja presenca ocorre em todas as séries naturais de decaimento
radioativo e cuja existéncia na crosta terrestre é estimada em aproximadamente 1 ppt ou 1
ng.kg™l. Possui seis isotopos radioativos, 2°Ra, ?**Ra, ?*°Ra, ?Ra, *’Ra, ?®Ra, dentre os
quais, os mais relevantes em termos radioldgicos sdo o *°Ra e o ??®Ra, por apresentarem um
tempo de meia-vida elevado, quando comparado aos demais (1.622 e 5,8 anos,
respectivamente). O ??°Ra também se destaca por emitir, em seu processo de decaimento,
particulas alfa com energias de 4,78 MeV (94,5%) e 4,61 MeV (5,5%), formando o ?%?Rn,
cuja relevancia em termos dosimétricos foi anteriormente mencionada (WILLIANS;
KIRCHMANN, 1990).

O Radio é um elemento alcalino-terroso, cuja mobilidade no ambiente é considerada
elevada, apresentando, dentre os diversos compartimentos ambientais, o maior potencial de
transferéncia entre os radionuclideos naturais, com contribuicdo consideravel na exposi¢édo
dos seres humanos a radiacao natural.

Quanto a sua mobilidade no solo, pode ser verificado que o radio se torna mais movel
em solos onde ha a predominancia de condicGes acidas. Em solos nos quais o pH é baixo, esse
efeito pode ser encontrado devido a presenca de acidos organicos. Sua atividade especifica
média, no solo, varia entre 17 a 60 Bg.kg™ e possui um valor médio de 35 Bg.kg™, sendo que,
nos solos cujas areas ndo possuem alteracdes radioativas, a atividade média estimada de ?*°Ra
é de 25,9 Bg.kg! (MALANCA et al., 1993; UNSCEAR, 2000).
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Nas rochas, sua proporcéo natural é da ordem de 102 g/g, sendo um elemento litofilo,
que nao forma minerais préprios, mas pode ser encontrado, em linhas gerais, muito disperso e
substituindo outros elementos em minerais formados recentemente. Por ser muito reativo,
raramente, ocorre sozinho e, via de regra, € originado do decaimento do U e do %*°Th,
sendo o ?%Ra normalmente encontrado nas rochas em equilibrio radioativo com o U
(EISENBUD; GESELL, 1997; OLIVEIRA, 1998).

Quanto aos seus riscos biologicos e radioldgicos, o radio é considerado relevante, ja
que é capaz de promover danos consideraveis nos seres humanos. Por apresentar
comportamento bioquimico similar ao de outros metais alcalinos terrosos, como o célcio, o
rddio é incorporado de maneira mais facil em ossos de mamiferos, onde o elemento
permanece entre 70 a 90% retido, sendo que, uma pequena parte fica depositada em alguns
tecidos moles. Dentre os principais danos atribuidos a incorporacdo de radio estdo o0s
osteosarcomas, 0s carcinomas de cranio e a leucemia (ICRP, 1973; ROWLAND; STEHNEY;
LUCAS, 1983; OLIVEIRA, 1998).

3.1.4 Torio

O tdrio possui seis isotopos radioativos naturais: 22'Th, 228Th, 230Th, #1Th, 22Th ¢
234Th, provenientes dos decaimentos das séries radioativas do 2®U, U e do #°Th
(FIRESTONE et al., 1996). Dentre os referidos isétopos, se destaca o 2*2Th, por sua meia-
vida longa (1,41x10'° anos) e emissdes alfa associadas, com energias de 4,01 MeV (77,8%) e
3,95 MeV (22,1%), além do 2°Th, ja que é o antecessor imediato do ?2Ra. No solo, o 2%2Th
apresenta uma concentracdo média de 9 mg.kg? e uma atividade especifica média mundial
aproximada de 40 Bqg.kg™. Nas rochas, a variacao registrada para o 22Th é de 1,6 a 20 mg.kg"
! com média de 10,7 mg.kg? na crosta terrestre, apresentando concentragio cinco vezes
superior a do uranio (EISENBUD; GESELL, 1997).

O torio apresenta um estado de oxidacdo Unico (+4), tornando assim, 0S Seus
compostos mais estaveis que os compostos de urdnio. Como € o seu Unico estado de oxidag&o,
ndo se faz necessario considerar as reacdes de oxirreducdo (GILL, 1996). Na natureza, o torio
preferencialmente é encontrado adsorvido a fase solida. Entretanto, caso o fluido contenha
matéria organica e/ou sulfato em elevadas concentragdes, uma parte do tério tende a
permanecer na fase aquosa (EISENBUD; GESELL, 1997).

Quanto a solubilidade, os compostos de torio sdo bem menos solUveis do que o U e 0

K, exceto quando se encontram em meio acido. A menor solubilidade implica diretamente na
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mobilidade de seus compostos, que é mais dificil, ocorrendo principalmente através do vento
e dos processos erosivos (SANTOS JUNIOR, 2009; RIBEIRO; MANTOVANI; LOURO,
2013).

O torio pode ser encontrado em niveis tracos com quantidades variadas em mais de
100 minerais, sendo a torianita (até 90% de ThO- e 33% de U3Qg), a torita (até 80% de ThO-
e 25% de UsOg) e a monazita, 0s minerais que apresentam o maior destaque. Destes minerais,
o0s dois primeiros sdo 0s Unicos onde o torio é o componente principal. No caso da monazita,
que € um mineral de cério, o torio é considerado um componente secundario. Ainda assim,
possui elevadas concentragbes de torio em sua composicdo, podendo atingir 33% (GOMES,
2004).

O tdrio apresenta riscos biologicos para a saude humana classificados em radioldgicos
e quimicos. Quanto aos riscos radioldgicos, sdo associados a radioatividade dos produtos de
decaimento do 22Th, em especial, 0 2*Ra, que ¢é seu descendente imediato. No corpo
humano, por sua vez, os is6topos do torio e seus compostos tendem a estar concentrados nos
rins, baco, figado e medula 6ssea. Em termos quimicos, possui toxicidade relativamente
baixa, embora experiéncias de laboratorio tenham constatado que, injecdo intravenosa de
compostos do elemento pode causar a morte (SANTOS JUNIOR, 2009).

3.1.5 Potéssio

O potassio € um elemento considerado essencial ao metabolismo humano, cuja
distribuicdo no corpo humano ocorre de maneira uniforme, estando presente em todas as
células vivas, de maneira principal, no tecido muscular. Sua quantidade no corpo é da ordem
de 0,18% em adultos e de 0,2% em criancas (EISENBUD; GESELL, 1997; UNSCEAR,
2000).

O potéssio é encontrado na natureza sob a forma de 3 isétopos: *K (93,088%), “°K
(0,0118%) e *'K (6,9%), sendo 0 “°K o Unico isdtopo radioativo, com meia-vida de 1,28x10°
anos e atividade especifica de 2,6x108 Bg.kg™. Além disso, é considerado um dos elementos
mais importantes, em termos de contribuicdo para a exposi¢do dos seres vivos a radiacdo
natural (13,63%) devido, principalmente, a homogeneidade de sua distribuicdo e emissdes
beta e gama de elevadas energias. No corpo humano, as doses equivalentes anuais
correspondentes ao “°K sdo de 165 e 185 pSv.a® em adultos e criangas, respectivamente
(UNSCEAR, 2000; LIDE, 2005; BRADY; WEIL, 2013; LICINIO et al., 2013).
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0 %K ¢é um radionuclideo primordial, que, em seu processo de decaimento (conforme
expresso na Figura 2), é um emissor de particulas beta, com energia aproximada de 1,3 MeV
(88,8%), formando assim, o elemento is6baro 4°Ca. Em 11% dos casos, 0 “°K ira decair para o
“OAr, através do processo de captura eletronica, onde ha a emissio associada de radiagdo gama
caracteristica com energia de 1,461 MeV. Ainda sobre o decaimento *°K - “°Ar, este também
podera ocorrer mediante captura eletrdnica, ainda que em probabilidade diminuta. Em todos

0s casos de decaimento, os filhos sdo considerados estaveis (YVES GILLOT et al., 2007).

Figura 2 - Representacdo esquematica do decaimento do “°K.
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Fonte: YVES GILLOT et al. (2007), adaptado.

Na natureza, o potassio total é encontrado nas rochas em uma proporcdo variando
entre 0,3 a 4,5%, com valor médio de 2,8% na crosta continental, estando concentrado
preferencialmente nas rochas igneas acidas e em associacdo com minerais nos feldspatos
potassicos (teor maximo de “°K de 0,14%), como na microclina e ortoclasio ou nas micas,
como a muscovita e a biotita.

Em termos de concentracdo, as mais elevadas sdo encontradas, em geral, nas rochas
graniticas, cujo contetdo de K>O varia de 0,5% a 8%, tendo como principais minerais: a
silvita (KCI), contendo 63% de K>O; a carnalita (KCI.MgCl2.6H.0), com 17% de K20; a
cainita (KCl.MgS04.3H20), contendo 19% de K:O; e langbeinita (K2SO4.2MgSQs4), contendo
23% de K20. J& nas rochas onde ndo ha a ocorréncia destes minerais em sua composi¢&o, as
concentragfes de potassio sdo menores, tais como nos basaltos e areias. (EISENBUD;
GESELL, 1997; OLIVEIRA; SOUZA, 2001; FERREIRA, 2008; VASCONCELOQOS, 2010;
BRADY; WEIL, 2013).
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3.2 EQUILIBRIO RADIOATIVO

Um processo de grande importancia para a quantificacdo de radionuclideos é o
equilibrio radioativo, j& que a serie radioativa natural a que eles pertencem apresenta
nuclideos com diferentes propriedades fisico-quimicas e que apresentam grandes variacdes
em seus tempos de meias-vidas fisicas (SILVA, 2014).

A referida condicdo de equilibrio é atingida quando, em um sistema fechado, um
radioelemento, mediante o decaimento radioativo, forma um elemento instavel (filho), cuja
meia-vida fisica é muito menor que a do elemento precursor, chegando ao ponto que o
decaimento do descendente seja tdo rdpido quanto a sua formacdo. Esse equilibrio é
classificado como equilibrio radioativo secular. Neste caso, as atividades de todos o0s produtos
de decaimento, ou de pelo menos parte deles, se igualam a atividade do elemento que
encabeca a série. No entanto, essa igualdade de atividades registrada na condicdo de equilibrio
ndo necessariamente implica em concentragdes iguais dos diferentes radionuclideos presentes
na amostra, haja vista que, os seus tempos de meias-vidas fisicas sdo considerados no calculo
dos teores dos membros de cada série (SOUZA, 2006).

De maneira frequente, as séries de decaimento sofrem uma quebra proveniente dos
processos geoldgicos, que geram a perda ou a adicdo, de maneira parcial ou completa, de
radionuclideos ao sistema, implicando assim, em mudangas nas propor¢des dos is6topos pais
em relacdo aos seus filhos, causando o desequilibrio radioativo. O processo de
reestabelecimento do equilibrio podera levar dias, semanas, meses ou ainda milhdes de anos
para ocorrer, a depender dos tempos de meias-vidas dos radionuclideos envolvidos, sendo
necessario que o sistema volte a ser fechado e que ndo ocorram novos episodios que
representem quebra desse equilibrio (SOUZA, 2006; SANTOS JUNIOR, 2009).

Dentre as séries radioativas naturais, a que apresenta a ocorréncia do desequilibrio
radioativo com maior facilidade é a série do urénio, por conta do fracionamento deste
elemento, que ocorre mediante 0s processos quimicos de adsorcdo, absorcdo e co-
precipitacdo, além do processo fisico de recuo nuclear e do proprio escape do ??Rn que, por
ser um gas, facilmente escapa para a atmosfera, proveniente dos solos e fissuras presentes nas
rochas. Em laboratorio, para que o equilibrio secular radioativo seja reestabelecido em
amostras ambientais, a amostra deve ser acondicionada selada por um periodo de 10 meias-
vidas do ?%2Rn (ty, = 3,8 dias), ou aproximadamente 40 dias, para que ocorra a formagéo
desse equilibrio (SANTOS JUNIOR, 2009).
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Considerando a destacavel variacdo de tempo ao qual o equilibrio radioativo demora
para que seja reestabelecido, a concentragio do 28U é estimada através do chamado "uranio
equivalente”, ja que tal estimativa é baseada no pressuposto das condi¢bes de equilibrio. De
maneira semelhante ocorre com o tério, sendo chamado de "torio equivalente”. O termo
"equivalente" indica que a estimativa é baseada na suposicdo de que, o equilibrio radioativo
secular das séries de decaimento foi estabelecido (TECDOC-1363 IAEA, 2003).

33 MONITORACAO RADIOMETRICA AMBIENTAL

A preocupacgdo da comunidade cientifica aliada as autoridades civis constituidas em
verificar os niveis de radioatividade no ambiente, tem se tornado crescente e constante, ndo s
pelo fato de ser algo que existe na natureza desde a sua formacdo, através dos radionuclideos
primordiais e seus produtos de decaimento, que contribuem significativamente para a
exposicdo externa gama recebida pelo homem (UNSCEAR, 2000), como também pelo
incremento de seu uso em atividades antropicas com alto grau de especificidade ou ainda pela
ocorréncia de algumas tragedias de grandes proporc¢des nas Ultimas décadas, que implicam no
aumento dos niveis globais de radiacdo e, consequentemente, na elevacdo dos niveis de
exposicao dos seres humanos a radioatividade.

Por tais razfes, se faz necessaria a realizacdo de estudos detalhados que visem o
monitoramento completo tanto dos niveis de radioatividade quanto dos radionuclideos que a
originam, no ambiente de convivio humano, seja ele ndo antropizado e que mantém as suas
caracteristicas naturais, ou entdo, um ambiente fortemente marcado pela acdo do homem e
que tenha a radioatividade inserida na rotina de suas atividades. Investigacdes como estas,
propiciam que, no caso dos ambientes naturais, seja possivel verificar se 0s niveis de
radioatividade natural registrados podem gerar algum risco as populagcfes residentes e, no
caso dos ambientes antropicos, evitar a ocorréncia de contaminagdo em grandes proporgoes.

A Comissdo Nacional de Energia Nuclear (CNEN), dentro de seu arcabouco
normativo em vigor (Norma CNEN-NN-3.01), que estabelece as diretrizes basicas de
protecdo radioldgica, define a Monitoragdo Ambiental, em termos radioldgicos, como "o
processo planejado e sistematico de realizar medicbes de campos de radiacdo, de
radioatividade e de outros parametros no meio ambiente, incluindo a interpretacdo dos
resultados dessas medicGes, com o0 objetivo de caracterizar, avaliar ou controlar a exposi¢ao

do individuo do publico, em especial do grupo critico, resultante de uma pratica”.
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A monitoracdo radiométrica pode envolver a verificagdo de areas ou a monitoragédo
direta dos individuos. No caso de monitoracao de areas, sdo utilizados: detectores de radiacdo
sejam eles fixos (semicondutores, cintiladores, camaras de ionizacdo, detectores a gas,
contadores proporcionais), mediante a avaliacdo posterior de amostras ambientais coletadas
em &reas de interesse, ou portateis que permitem a realizacdo das aquisi¢cbes das medidas nos
locais desejados - as chamadas medidas in situ - como os contadores do tipo Geiger-Mueller,
os detectores gama do tipo discriminador e a aerocintilometria, onde detectores de radiacdo
sdo acoplados a aeronaves de pequeno porte, realizando uma varredura.

Em termos de monitoragdo dos individuos, os instrumentos mais utilizados na
monitoracdo radiométrica sdo os dosimetros, em suas variadas formas (filmes dosimétricos,
canetas dosimétricas, TLD's e similares), além da realizacdo de exames periddicos utilizando
medidas de amostras bioldgicas (urina, sangue e outros) e medidas diretas (corpo inteiro,
orgdos e tecidos) (CASTRO, 2005; XAVIER; MORO; HEILBRON, 2006; SILVA, 2014).

Detectores fixos, como o HPGe, presente em Sistemas de Espectrometria Gama,;
Detectores portateis, como o do tipo discriminador gama; Dosimetros termoluminescentes;
Detectores de trilha nuclear em estado solido e Aerogamaespectrometria foram utilizados na
monitoracdo radiométrica de &reas e pessoas no nordeste brasileiro, estando destacavelmente
descritos na literatura, que apresenta estudos cujo objetivo central foi avaliar os niveis de
radioatividade natural em localidades dos Estados do Rio Grande do Norte, Paraiba e
Pernambuco (ADUSUMILI & DE CASTRO, 1990; MALANCA et al., 1996; MALANCA;
GADOLFI, 1996; MALANCA; GADOLFI, 1997; SILVA et al., 2010; SOUZA et al., 2012;
SILVA, 2014; BEZERRA, 2015).

3.3.1 Dosimetria Ambiental e indices de Risco da Radiacio Gama

Quando se aborda o monitoramento radiomeétrico de radionuclideos primordiais, sao
exemplos alguns estudos, como os realizados por MALANCA et al., 1996; MOHANTY, et
al., 2004; OTANSEV et al., 2012; ALNOUR et al., 2014; RANGASWAMY et al., 2016, com
0 intuito de calcular a dosimetria de radionuclideos presentes em matrizes ambientais,
considerando os principais emissores gama das séries dos radionuclideos naturais. As rochas
sd0 objeto constante de monitoragdo radiometrica, devido aos inumeros afloramentos
existentes.

Nestes estudos, € frequentemente realizado o célculo das concentracdes de atividades

especificas de tais radionuclideos, que é considerado o "dado base" das analises radiométricas
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em éareas com elevada radiagdo de fundo. A partir dele, sdo obtidos outros resultados

importantes para a realizagdo de tais andlises, como as taxas de doses absorvida (p) e
equivalente efetiva ambiental (H), além do radio equivalente (Raeg). Aliado a isso, outros
indices sdo calculados e trazem mais elementos que permitem a avaliacdo dos niveis de
radioatividade existentes em matrizes ambientais. O célculo dos indices de risco externo e
interno (Hex € Hin) possibilita que, além da prépria radiometria do local, sejam estimados e
preditos, por exemplo, os riscos radioldgicos associados a utilizacdo de matrizes ambientais,
como no caso das rochas e solos, como componente em materiais de construcdo, ja que sdo
fortemente utilizadas na construcdo civil, o que pode representar risco as pessoas diretamente
expostas.

A taxa de dose absorvida no ar a 1 m da superficie do solo é uma das grandezas mais
estudadas para avaliar a radiacdo gama outdoor proveniente dos radionuclideos 2%U, 2?Th e
40K, cujos valores mundiais variam entre 10 a 200 nGy.ht. De acordo com a UNSCEAR
(2000), para que seja realizado o seu calculo, sdo utilizados fatores para a conversao de Bg.kg
! para nGy.h*, correspondentes a 0,462 para o 23U, 0,604 para o 2*’Th, e de 0,0417 para o
40K, que representam um fator combinado de dose.

Ainda segundo a UNSCEAR (2000), a estimativa da dose efetiva anual ambiental,
pode ser calculada considerando o coeficiente de converséo de dose absorvida no ar para dose
efetiva, além do fator de ocupacdo do individuo, seja ele indoor ou outdoor. Tais parametros
apresentam variacdo em seu valor médio a depender da idade da populacdo e do clima no
local considerado. Na UNSCEAR (1993), indica-se 0 uso de 0,7 Sv.Gy* como o coeficiente
de conversdo de dose absorvida no ar para dose efetiva recebida por adultos, além do fator de
ocupacdo, que é o periodo de tempo onde uma pessoa permanece no ambiente.

Em linhas gerais, para ambientes externos - os chamados outdoor - o fator de
ocupacdo recomendado é de 0,2, enquanto que, considerando os ambientes indoor, o fator
passa a ser 0,8. Entretanto, € importante observar que, em caso de individuos cuja residéncia e
trabalho estejam em localidades construidas sobre ocorréncias andmalas de radionuclideos
naturais, o fator de ocupacdo poderé ser considerado igual a 1, representando assim, uma
ocupacdo total, j& que as pessoas estariam expostas 24 horas por dia, a excec¢ao dos habitantes
que estudem, trabalhem ou realizem atividades fora da area com tais caracteristicas.

Nas ultimas décadas, em varios locais do planeta, estudos tem indicado um valor
médio de dose absorvida no ar de 84 nGy.h! para ambientes indoor e de 59 nGy h' em
ambientes outdoor, conforme expresso pela UNSCEAR (2000). Considerando tais
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informagdes, o célculo da dose efetiva anual ambiental pode ser realizado com base nos
parametros descritos.

Ambientes Indoor: 84 nGy ht x 8760 h x 0,8 x 0,7 Sv.Gy! = 0,41 mSy;
Ambientes Outdoor: 59 nGy h! x 8760 h x 0,2 x 0,7 Sv.Gy* = 0,07 mSv.

Diante disso, a média mundial da dose anual efetiva decorrente dos radionuclideos
primordiais ¢ de 0,48 mSv, apresentando uma variacdo nos paises entre 0,3 a 0,6 mSv
(UNSCEAR, 2000).

A dosimetria radiométrica externa ambiental também utiliza outro pardmetro
importante: a atividade equivalente do radio, também conhecida de radio equivalente (Raeg),
utilizada para estimar a atividade devida a contribuicdo dos principais emissores gama das
séries do 28U, do 2*?Th e 0 “°K. A realizacdo de tal calculo, entretanto, necessita considerar a
caracteristica ndo uniforme de distribuicdo dos radionuclideos no ambiente. Tal parametro é
definido como sendo a concentracdo da atividade de um radionuclideo equivalente a 370
Bq.kg* de ?*5Ra de produzir a mesma taxa de dose gama (1,0 mSv/individuo) que 259 Bg.kg™
de %2Th e 4.810 Bg.kg! de K (LU & ZHANG, 2008; TUFAIL, 2012). Observa-se a
utilizacdo do Raeq na certificacdo, em ambito mundial, de materiais de constru¢do para
exportacdo, constituindo-se assim, numa forma répida e alternativa de estimar os niveis de
radioatividade natural presentes neles.

Em termos dosimétricos, outros parametros, definidos por Beretka e Mathew em 1985
e fortemente utilizados pela comunidade académica, também sdo considerados importantes
para a avaliacdo dos niveis de radioatividade existentes em matrizes ambientais, bem como,
dos riscos radiologicos associados a radiacdo externa e interna na construcao civil.

O indice de risco externo (External Hazard Index - Hex) € a avaliagdo do risco devido a
exposicdo externa a radiagdo gama dos radionuclideos naturais presentes nos materiais de
construcdo das habitacbes. Seu valor considera a estimativa de que seu maximo valor
permitido equivale ao valor limite do Raeq (370 Bq kg™?) ou inferior a unidade (Hex < 1), 0 que
sugere, para 0 caso de valores inferiores ao referido limite, que o risco de radiagdo seja
considerado insignificante (VEIGA et al., 2006; RANGASWAMY et al., 2016).

Ja o indice de risco interno (Internal Hazard Index - Hin) busca avaliar os niveis de
exposicao interna, atribuidos ao radénio e seus produtos de decaimento, e que causam danos

relevantes ao sistema respiratdrio. O valor considerado como limite para indicar que um dado
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material possa ser utilizado com seguranca na construcdo de moradias é igual ou inferior a
unidade (Hin < 1) (BERETKA; MATHEW, 1985; GAAFAR et al., 2016).

34  ESPECTROMETRIA GAMA

A deteccdo e medida das radiacbes possuem grande importancia, sendo aplicaveis
tanto para os setores cujas aplicagdes nucleares sdo ferramenta de desenvolvimento quanto
para a area de Protecdo Radioldgica, onde se busca obter medidas precisas que permitam
avaliar o grau de risco envolvido em atividades com exposicGes a radiacdo ionizante, seja de
origem natural ou antropica. Os equipamentos responsaveis por comprovar a existéncia da
radioatividade, bem como a determinacdo de sua respectiva quantidade, identificacdo dos
radionuclideos, energia e tipo de emissao associados sdo 0s chamados sistemas de detec¢édo
ou, simplesmente, detectores. E nos detectores que a radiacdo existente interage, sendo
convertida em sinais elétricos, através de instrumentos eletrénicos associados, permitindo
assim, a sua analise com maior nivel de detalhamento (KHAN et al., 2014).

Dentre as técnicas mais utilizadas para a determinacao de radionuclideos naturais em
niveis baixos, estdo a cintilacdo liquida, espectrometria de massa e espectrometria alfa. Estes,
caracterizados por seus custos elevados e processos radioquimicos convencionais de
preparacdo das amostras, que sdo bastante trabalhosos e com elevado custo.

Também esta a espectrometria gama, técnica amplamente utilizada na identificacdo
e/ou quantificacdo de radionuclideos que estejam presentes em um dado material, mediante a
analise do espectro energético derivado da interacdo entre 0s raios gama provenientes da
amostra e o detector. A técnica, em contraponto aos métodos anteriormente mencionados,
dispensa a adogdo de processos de preparagdo amostral supracitados, sendo considerada
bastante versatil e que tem por vantagens principais: a capacidade de serem realizadas analises
rapidas, ndo destrutivas e multielementares, de onde podem ser obtidas grande quantidade de
informacdes referentes a radionuclideos que estejam presentes num dado material, em uma
tnica medicdo (SANTOS JUNIOR et al., 2009).

Quanto as possibilidades de aplicacéo, a Espectrometria Gama pode ser empregada na
avaliagdo radiométrica de amostras provenientes das mais diversas atividades, tais como, o
controle de efluentes em instalagdes, aplicacbes médicas, além de anéalises de alimentos e de
materias-primas, com o objetivo de atender exigéncias legais. Aliado a isso, a técnica é

recomendada para a determinacdo qualitativa e quantitativa de radionuclideos existentes em
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amostras ambientais, bioldgicas e geologicas, onde, normalmente, a radioatividade
normalmente apresenta niveis baixos (CASTRO, 2008).

Em analises por espectrometria gama, para que se garanta o bom desempenho dos
detectores e os resultados obtidos tenham a sua confiabilidade elevada, alguns parametros
devem ser evidenciados: a calibragdo do sistema de medidas; a eficiéncia de contagem por
energia do foton; o limite de deteccdo, que deve ser baixo; alta resolucdo; a existéncia de um
sistema que informe a area liquida do fotopico; um arranjo experimental onde seja possivel
que os resultados experimentais sejam validados, através de padrdes certificados; a utilizacao
de padrbes que possuam caracteristicas semelhantes as amostras analisadas, tais como a
densidade e o tipo, diminuindo os efeitos da auto absor¢do; padronizagdo das massas das
amostras; dos padrdes e do tempo de aquisi¢cdo das medidas, que deve ser suficiente para
garantir que haja uma boa estatistica de contagem, diminuindo ao maximo possivel, o erro nos
resultados a serem obtidos (SIVERS et al., 2014).

A depender do detector a ser escolhido para dada analise, € possivel obter resultados
gue apresentem maior precisdo e exatiddo. Neste aspecto, devem ser consideradas algumas
caracteristicas que Ihe sdo inerentes, de maneira a justificar sua escolha, como a resolucdo em
energia, a eficiéncia de deteccdo, cujas definicdes serdo melhor detalhadas a seguir, e 0 tempo
morto, que corresponde ao periodo de tempo necessario para que um pulso seja devidamente
processado pelo sistema de medidas (KORUN et al., 2014).

Dentre as categorias de detectores importantes na espectrometria gama estdo 0s
cintiladores, cuja figura principal é o detector de iodeto de sddio ativado com talio - Nal(TI) -
e 0s semicondutores, onde o detector de germanio hiperpuro, o HPGe, € fortemente utilizado
na avaliacdo de radioatividade em amostras ambientais, por apresentar excelente resolucdo em
energia e linearidade de resposta em uma faixa de energia ampla (CRESSWELL,
SANDERSON, 2012).

Os semicondutores séo solidos considerados isolantes perfeitos quando, teoricamente,
se encontram a uma temperatura de OK (-273,15°C), mas que se transformam em condutores,
quando ocorre a elevagdo da temperatura. Este conceito de condugdo nos semicondutores
deve ser considerado, j& que, nestes materiais, a condugdo relaciona-se a energia de excitacao
dos elétrons, ou seja, quanto maior a temperatura, maior é a energia dos elétrons para superar
0 gap de energia e, com isso, mais elétrons sdo promovidos da banda de valéncia (cuja
energia é mais baixa) para a banda de conducdo. Quando um elétron passa para a banda de
conducéo, em seu lugar fica uma auséncia de elétron, que é chamada de lacuna, vacéncia ou

hole (buraco), gerando assim, a formacéo de um par ‘elétron-lacuna’ ou ‘elétron-buraco’. Esta
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mudanca de banda energética ocorre quando a radiacéo interage com o material semicondutor,
sob a influéncia de um campo elétrico, ocasionando desta forma, a formagéo de um pulso que
pode ser detectado (MAFRA, 1973; CHARFUELAN, 2014).

Em linhas gerais, a principal diferenca para que os condutores sélidos sejam
classificados ¢ o chamado “gap de energia”, que ¢ definido como sendo a energia necessaria
para a transi¢do da banda de valéncia para a banda de conducdo. No caso do germanio, por
exemplo, o “gap” ¢ relativamente pequeno. Por isso, a probabilidade de haver excitacdo
térmica, gerando ruido no detector, é grande. Para que ocorra a reducdo deste efeito, deve-se
operar 0 detector a temperaturas criogénicas, geralmente atingidas mediante a utilizacdo de
nitrogénio liquido, cuja temperatura de trabalho é de 77 K ou - 196,15°C, aspecto este,
considerado uma limitacdo da técnica. (KNOLL, 1989; CANBERRA, 2003).

Os detectores semicondutores, por sua vez, sdo caracterizados por possuir uma
eficiéncia de deteccdo menor, quando comparado aos detectores cintiladores, principalmente
devido ao fato do germénio apresentar um baixo nimero atbmico, 0 que proporciona que a
maioria das interacBes registradas ndo sejam absorvidas por completo. Entretanto, os
detectores semicondutores apresentam uma resolucdo em energia muito melhor do que os
detectores cintiladores, o que permite a producdo de fotopicos estreitos e altos - destacaveis
do ruido estatistico do espectro continuo - justificando assim, a utilizacdo frequente de tais
detectores na deteccdo de fontes cuja atividade é baixa e as energias sejam discretas e
superpostas ao longo do espectro, como no caso das amostras de origem ambiental (KNOLL,
2010).

A preferéncia pela utilizagdo dos detectores semicondutores na realizagéo de pesquisas
que determinem a presenca de radionuclideos em amostras ambientais foi confirmada em
estudo realizado por Santos Janior e colaboradores (2009), onde, ao comparar 0s principais
tipos de detectores utilizados na espectrometria gama (HPGe versus Nal(Tl)), concluiu-se que
0 detector do tipo HPGe, ¢ considerado o mais indicado na realizagdo de tais pesquisas.

Nos Sistemas de Espectrometria Gama onde sdo utilizados detectores semicondutores,
conforme expresso na Figura 3, os fétons originados do processo de decaimento de algum
radionuclideo presente na amostra a ser analisada, ou entdo de uma fonte radioativa, irdo
interagir com o cristal semicondutor presente no detector, formando pares elétron-buraco.
Uma fonte de alta tenséo, utilizada através do pré-amplificador acoplado ao detector com o
objetivo de se gerar um campo elétrico entre 0s terminais existentes, permite que ocorra a
coleta da carga elétrica produzida e, consequentemente, haja a formacdo de um pulso, com

amplitude que é diretamente dependente do tipo de interacdo (efeito fotoelétrico,
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espalhamento Compton ou producdo de pares) e da energia do féton incidente. A referida
carga elétrica produzida mediante a insercéo da fonte de alta tenséo € proporcional a energia
da radiacdo incidente liberada na interacao (ARINE, 2017).

Os pulsos gerados sdo amplificados, enviados a um conversor que, além de
transforma-los de analdgicos em digitais, ira distribui-los em funcéo das suas amplitudes nos
canais do analisador multicanal (MCA, do inglés multichannel analyser), formando assim, um
histograma que correlaciona o nimero de fotons absorvidos em funcdo de suas respectivas
energias (geralmente, em keV). Como resultado final, através de programas computacionais
como o Genie 2000®, obtém-se um espectro gama da amostra em analise, onde podem ser
encontrados Varios picos que correspondem aos fétons nos quais houve a deposi¢do de toda a
sua energia no interior do cristal, montados sobre um continuo, cuja origem provém das
interacdes com perda parcial de energia (FERREIRA, 2012).

Figura 3 - Sistema de Espectrometria Gama com Detector Semicondutor.
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Fonte: ARINE, 2017.

Alguns destes fotons apresentam no espectro, energias muito proximas umas das

outras. Dai a necessidade de que se tenha um sistema de medidas capaz de promover a
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separacdo e a diferenciagdo deles, para a sua qualificacdo. A esta capacidade da-se o nome de
resolucdo em energia, considerado o pardmetro mais importante na definicdo da funcéo
resposta do detector, sendo calculado, conforme a Equacéo 1, em relacdo a medida da largura
do fotopico a metade da altura maxima (FWHM: Full Width at Half Maximum) (KNOLL,
2000). Neste aspecto, um sistema de espectrometria gama dotado de um detector HPGe
apresenta destacdvel superioridade, quando comparado a detectores que utilizam cristais de
Nal(TI), por exemplo (SILVA, 2018).

_ FWHM
E

R (1)
Onde: R, representa a resolucdo em energia; FWHM, a medida da largura do fotopico

a metade da altura méaxima e E, a energia média do fotopico central.

E importante evidenciar que, para a quantificacio de radionuclideos mediante a
utilizacdo de um detector, deve-se conhecer a eficiéncia de deteccdo para o fotopico de
interesse, que ¢ calculada conforme a Equacdo 2 (MADUAR, 2010) e representa a capacidade
que o detector tem de absorver completamente a energia de toda a radiacdo gama gue interaja
em seu volume ativo, apresentando consideravel dependéncia da geometria de contagem
determinada, bem como da energia do raio gama do radionuclideo em anélise (MADUAR,
2010).

N

Ei 2
xtxprVp ()

€ =
AEip
Onde: ¢ corresponde a eficiéncia de contagem; N, a area liquida de cada fotopico
correspondente ao raio gama emitido, definida experimentalmente em contagens; Ay, a

atividade especifica gama corrigida do padrdo utilizado; t, o tempo de contagem (em

segundos); y,, a probabilidade de emissdo gama do padrdo, para a energia em questdao e V,, 0

volume do padrdo (mL).

A calibracdo da eficiéncia de um detector de germanio € realizada normalmente

através do método relativo onde, experimentalmente, utilizam-se fontes de radiacédo
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produzidas a partir da dopagem de elementos radioativos com atividades conhecidas, afim de
se obter a eficiéncia. Estas fontes, apresentam condi¢cdo geométrica e tipoldgica exatamente
iguais as amostras analisadas. Uma vez que os valores das eficiéncias de deteccdo para cada
energia de raio gama emitido pela fonte de calibragdo sdo obtidos, é possivel, atraves do
ajuste de uma funcdo, obter eficiéncias para outras energias ndo contempladas pela fonte de
calibracdo (KERUR et al., 2012).

Uma etapa importante nas medidas de radionuclideos refere-se a escolha das
transicbes gama, ja que cada féton de raio gama emitido apresenta uma energia discreta,
caracteristica e que propicia a identificacdo de cada um dos radioelementos que existam no
material em analise, sendo que estes elementos poderdo, em alguns casos, ser determinados
por mais de um pico de energia (CASTRO, 2008).

Na espectrometria gama, a determinacdo de radionuclideos como o U, Ra e Th é
realizada através da medida indireta dos raios gama emitidos por seus produtos de
decaimento, considerando o estabelecimento do equilibrio radioativo secular. A condicdo
fundamental para isso é que tais emissdes apresentem energia e intensidade capazes de serem
detectadas.

No caso do U, por exemplo, se faz necessaria a medida do produto de decaimento, ja
que o 28U nZo possui atividade gama com intensidade suficiente para analises de rotina, ja
que ¢ formado um pico de baixa intensidade (Ey = 49,55 keV; y% = 0,064%). Na literatura,
difunde-se o uso dos fotopicos de 63 e 93 keV do 2**Th para a determinacio da atividade do
2381, Apesar destas transicdes gama estarem presentes numa regido de elevado "background
Compton" e sujeita a interferéncias de raios-X, auto-absorcdo gama e efeitos secundarios,
ainda assim, sdo bastante utilizadas, por apresentarem um periodo de tempo considerado curto
para o restabelecimento do equilibrio secular entre eles. Dentre estas energias, a que apresenta
menor interferéncia é a de 63 keV (AMARAL, 1987; PAPACHRISTODOULOU et al., 2003;
SANTOS JUNIOR, 2005; KASTE; BOSTICK; HEIMSATH, 2006).

O 2%Ra, por sua vez, pode ser medido através dos fotopicos de 295 e 352 keV do
214pp, do fotopico de 609 keV do 2*Bi, assim como do fotopico de aproximadamente 1.120
keV do 2Bi. A determinacdo do 22Th, ocorre mediante as energias do 2?Ac (338,33 keV;
911,07 keV, e 968,90 keV). O 4°K, no entanto, é o Gnico determinado de maneira direta, pela
sua energia gama propria de 1.460,8 keV (MALCZEWSKI, et al., 2004).
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3.5 ROCHAS, PETROLOGIA E ANALISE PETROGRAFICA

As rochas sdo aglomerados de um ou mais minerais, Cujos processos que as originam
apresentam variagdes, influenciadas principalmente pela sua localizacdo no Planeta Terra,
bem como pelos valores de pressdo (P), temperatura (T) e chave de composi¢do (X)
associados. Através do estudo das rochas, sdo definidas suas respectivas caracteristicas
quimicas, fisicas e geométricas, tornando possivel a compreensdo, pelo homem, dos processos
e ambientes que as formaram (MENEZES, 1999).

De acordo com Winge et al (2019), dentro da Geologia destaca-se a petrologia, cujo
objetivo é estudar as rochas em geral — sejam elas igneas, sedimentares ou metamorficas —
buscando definir a sua caracterizagdo, constituicdo, origem e evolu¢do. E um ramo que
abrange a descricdo, classificagdo e sistematizacdo da rocha, utilizando-se para isso de uma

quantidade expressiva de ferramentas, como:

e Geoquimica ou litogeoquimica, que considera a composicdo quimica total ou das
paragéneses minerais definindo-se assinaturas geoquimicas que caracterizam
ambientes geoldgicos de formacdo e/ou transformacao da rocha;

e As propriedades fisicas, incluindo aspectos como magnetismo remanescente;

e A quimica isotopica, possibilitando que ambientes de origem das rochas sejam
definidos, além da geocronologia;

e A petrografia, que é um estudo macro e microscopico das rochas e seus minerais,

definindo as suas texturas e estruturas, a mineralogia e classificacao.

Em meados do século X1X, Henry Sorby reconheceu a petrografia microscopica como
ferramenta para estudo de rochas sedimentares (PETTIJONH et al. 1973). Essa ferramenta
passou a ter consideravel importancia como area de pesquisa, dentro da sedimentologia, a
partir do direcionamento da pesquisa para a industria de exploracdo do petroleo, com o0s
estudos detalhados dos espagos porosos capazes de armazenar hidrocarbonetos (VIEIRA,
1991).

O instrumento utilizado na petrografia e mineralogia Otica € o microscépio
petrografico — um tipo de microscépio 6tico, conforme expresso na Figura 4A, cuja finalidade
é a identificacdo de rochas ou minerais em laminas delgadas (Figura 4B), que expressam 0
resultado da preparacdo laboratorial de uma amostra de rocha, mineral ou solo, para

observagdo com microscopio petrografico com luz natural ou polarizada. Através das laminas
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delgadas é possivel identificar a composicdo mineraldgica, tamanho e formato dos minerais,
presenca de deformacédo, de microfdsseis, entre outros, visando a compreensdo do ambiente
de formacdo da rocha em estudo (GOOGLE SITES, 2019).

Figura 4 — Microscopio de luz transmitida (A) utilizado para observagdo de Rocha em Lamina
delgada fina (B).

Fonte: GOOGLE SITES — MINERAIS E ROCHAS MAGMATICAS. Petrografia Microscopica. Disponivel
em: <https://sites.google.com/site/mundodasrochas/curiosidades>. Acesso em: 02 de julho de 2019.
InGmeras outras areas de investigacao, utilizando microscopia 6tica, surgiram ao longo
das ultimas décadas. No estudo das rochas, a petrografia microscopica convencional,
auxiliada por outras técnicas, a exemplo da microscopia eletrénica de varredura (MEV) e
difratometria de raios-X (DRX), tem constituido a base para a identificacdo de seus
constituintes (ANJOS; DE ROS, 1990).

3.6 DIFRACAO DE RAIOS X

Passados os primeiros anos do século XX, mais especificamente proximo a 1912, Max
Von Laue tornou possivel que, através da utilizacdo de uma estrutura cristalina como uma
rede de difragéo tridimensional, fosse realizada a difragdo de raios X. Dois de seus alunos,
Walter Friedrich e Paul Knipping, foram o0s responsaveis pelas primeiras experiéncias
relacionadas a tal feito. Na sequéncia, William Henry Bragg e seu filho William Lawrence
Bragg demonstraram a relacdo considerada fundamental no estudo de estruturas cristalinas
mediante a difracdo de raios X, cuja descri¢cdo ocorrera adiante, conhecida como a Lei de
Bragg (PICCOLI et al., 2009).

A difracdo de raios X corresponde ao fenémeno no qual um feixe incidente de raios X

interage com os elétrons dos atomos que compdem um dado material, sendo detectados a



42

posteriori os fotons difratados, que constituem o feixe difratado. Os raios X, quando atingem
um material, podem, sem que haja perda de energia pelos elétrons dos atomos, ser espalhados
elasticamente - o chamado espalhamento coerente. O foton de raios X modifica a sua
trajetdria, apds colidir com o elétron da amostra, permanecendo, no entanto, com o
comprimento de onda da radiacdo incidente. Desta forma, cada elétron acaba atuando, de
forma instantanea, como um novo centro emissor de raios X (JENKINS; SNYDER, 1996).
Caso o arranjo dos atomos que geram tal espalhamento esteja ocorrendo de forma
sistematica, tal qual numa estrutura cristalina, € possivel observar, entre os espalhamentos,
que as relacBes de fase tornam-se periddicas, observando assim, em varios angulos de
incidéncia do feixe, o fendbmeno de difracdo dos raios X. Para isso, € necessario que o
comprimento de onda (L) seja da ordem de grandeza das distincias entre os centros
espalhadores (d), como resultado de uma interferéncia construtiva e ocorrendo nas direcGes de
espalhamento que satisfazem a Lei de Bragg, conforme descrito na Figura 5. A Lei de Bragg é

expressa pela Equacéo 3, a sequir.

nA = 2d x send (3)

onde:

A, corresponde ao comprimento de onda da radiacdo monocromatica incidente,

n, € um numero inteiro que corresponde a ordem de difracao,

d, é o espacamento interplanar para o conjunto de planos hkl (indice de Miller) da estrutura
cristalina, que se deseja medir

0, € o angulo de incidéncia dos raios X (medido entre o feixe incidente e os planos

cristalinos), também chamado de angulo de difracao.

Figura 5 - Fenémeno de Difracdo de Raios X, conforme a Lei de Bragg.

Fonte: ANTONIASSI, 2010.
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Os angulos 0 dos raios X refletidos possuem relagdo com as dimensfes das celas
unitérias e as orientaces dos planos interatdmicos hkl especificos do material cristalino. Por
consequéncia, dois minerais que apresentem dimensdes de célula unitaria iguais produzem o
mesmo padrdo de reflexdo de raios X. Por outro lado, as intensidades relativas das varias
reflex6es hkl de um cristal, dependem, dentre outros fatores, do niumero de elétrons no atomo.
Aliado a isso, os atomos sdo distribuidos de tal maneira no espaco, que varios planos de uma
estrutura cristalina possuem densidades de atomos ou elétrons diferentes, o que faz as
intensidades difratadas serem consequentemente distintas para os diversos planos cristalinos.
Desta forma, o padrdo de difragdo que caracteriza cada composto cristalino é Unico, o que
permite a sua identificacdo através das posi¢cdes angulares e intensidades relativas dos feixes
difratados (ANTONIASSI, 2010).

Os instrumentos onde acontece a medida da difracdo de raios X sdo os difratdmetros, e
neles, as analises podem ser realizadas utilizando o método do p6 ou através de camaras
acopladas de monocristais, onde a utilizacdo destas Ultimas acontece em casos especiais,
como por exemplo, quando a disponibilidade de amostra para analise € muito pequena ou na
realizacdo de estudos com elevado nivel de especificidade buscando determinar parametros
cristalogréficos (JENKINS, 1989).

No caso das camaras de pd, é focalizado um feixe de raios X estreito sobre a amostra
em andlise, posicionada no centro de um dispositivo com formato cilindrico. Os feixes
difratados irdo sensibilizar um filme fotografico colocado no interior da camara ou ainda
podem ter seu registro realizado por técnicas difratométricas, que se valem de um contador
(detector) associado a um sistema eletronico para aquisi¢do de medidas (FORMOSO, 1984).

Quanto ao sistema de detecgdo, sua funcdo é converter, em pulsos de voltagem, 0s
fotons individuais de raios X identificados pelo equipamento de contagem. Em geral, dentre
0s tipos de detectores existentes, sdo utilizados em difratdmetros convencionais, os contadores
de cintilagéo (pontual) ou proporcional selado (Xe) (ANTONIASSI, 2010).

Como resultado, os feixes difratados detectados normalmente sdo expressos em picos
destacados do background, cujo registro é feito em um grafico, conforme ilustrado na Figura
6, que relaciona intensidade versus angulo 26 (ou d), e constitui o padrdo difratométrico, ou
simplesmente, o difratograma da amostra em anélise, que € Unico para cada composto, tal
qual, por exemplo, a biometria é para cada ser humano. Cada pico presente neste grafico
expressa, de acordo com Jenkins (1989), a reflexdo dos raios X nos planos do reticulo
cristalino das fases que compdem a amostra, cada qual com seus respectivos indices de Miller

hkl (reflexes hkl), e que apresentam uma determinada altura (intensidade), area, posicéo
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angular e com largura e caudas que, & medida que ficam mais distantes da posicdo

correspondente & altura maxima do pico, decaem de maneira gradual.

Figura 6 - Exemplo de Difratograma referente ao Quartzo.
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Fonte: ANTONIASSI, 2010

A andlise qualitativa de uma amostra é realizada através da comparacdo de seu
respectivo difratograma com padrdes de referéncia existentes em bancos de dados de DRX
mantidos constantemente atualizados pelo Centro Internacional de Dados de Difracdo - ICDD
(do acrénimo inglés International Centre for Diffraction Data), cuja sede estd nos Estados
Unidos, além de outros O6rgdos colaboradores. Tais bancos de dados apresentam as
informacBes cristalograficas consideradas necessarias para a caracterizacdo mineraldgica,
como por exemplo, as distancias interplanares (d) e as intensidades difratadas normalizadas
(relativas a 100%) para os varios planos hkl que difratam construtivamente os raios X (ICDD,
2018).
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4 MATERIAL E METODOS

41  CARACTERIZACAO DA AREA DE ESTUDO

A regido de estudo abrange 8 (oito) municipios nos Estados do Rio Grande do Norte e
da Paraiba, numa area territorial aproximada de 2.679,5 km?, conforme expresso na Figura 7 e
discriminado na Tabela 4.

No contexto das divisdes regionais, os referidos municipios estdo inseridos nas
Mesorregides Central Potiguar e Borborema e nas Microrregies do Seridd Oriental Potiguar
e Seridd Ocidental Paraibano, respectivamente (IBGE, 1992). Sua localizacdo geogréafica esta
compreendida, aproximadamente, entre as latitudes 06°34'31,2" - 06°59'24,1" S e entre as
longitudes 36°37'57,1" - 37°02'44,2" W (Sistema de Referéncia Geocéntrico para as Américas
2000), possuindo, em relacdo ao nivel do mar, uma altitude média de aproximadamente 322

metros.

Figura 7 - Representacéo geografica dos Municipios que compdem a Area de Estudo.
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Tabela 4 - Dados Populacionais, com indicagio da Area da Unidade Territorial, Densidade
Demografica e Altitude, dos municipios da Area de Estudo.

Populagéo (hab) Area da i
. Unidade ' Altitude
Municipio  UF oo Demog.
Total! Urbana! Rural® Total? Territorial . (m)
(hab/km?)
(km?)
Carnaiba 7429  6.028 1401  8.119 246,3 30,24 297
dos Dantas
Jardimdo 12113 9835 2278 12395 3676 32,86 236
Serido
Parelhas 20.354 17.084 3270  21.408 513,5 39,67 266
Santana do 2.526 1.653 873 2.670 1884 13,41 304
Serido
Junco do 6.643 4369 2274  7.104 170,4 38,08 590
Serid6
Santa Luzia 14719 13479 1240 15.336 455,7 32,30 299
Sao Jose do 4.010 2579 1431  4.134 206,9 19,38 333
Sabugi
S&0 Mamede 7748 5929 1819  7.745 530,7 14,60 253
TOTAL 75542  60.956 14586 78.911  2.6795 27.68*  322,25%

Legenda: ! Censo Populacional de 2010. Fonte: IBGE, 2010.
2 Estimativa Populacional para 2018. Fonte: DOU, 2018.
* Valores Médios.

No ano de 2010, conforme dados do ultimo censo populacional, (IBGE, 2010) os
municipios que compdem a area de estudo possuiam uma populacéo residente total de 75.542
habitantes, dos quais 60.956 (o que corresponde a aproximadamente 80,7 %) residiam na area
urbana, conforme expresso na Tabela 4, que também demonstra dados referentes a estimativa
populacional de tais municipios para o ano de 2018 (BRASIL, 2018). E possivel constatar,
guando se considera a totalidade da area de estudo, que os municipios mais densamente
povoados sao Parelhas, no Rio Grande do Norte e Junco do Seridd, na Paraiba, enquanto que,
0s municipios de Sdo Mamede, na Paraiba e Santana do Seridd, no Rio Grande do Norte, sdo
aqueles que apresentam as menores densidades demograficas.

Em termos de geologia, 0s municipios estdo inseridos na Provincia Borborema, cuja
nomenclatura foi inserida em 1977 para descrever, do ponto de vista geotecténico, 0 mosaico
de faixas de dobramentos e maci¢os granitico-gnassico-migmatiticos geralmente estruturados
em forma de leque na direcdo geral N-NE e que compreende uma regido composta por
terrenos estabilizados ao final do processo geologico de formacdo das cadeias de montanhas
chamado orogénese brasiliana (ALMEIDA et al., 1977), abrangendo formacbes geoldgicas

das eras paleoproterozoica e neoproterozoica presentes nos Complexos Caico e Serra dos
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Quintos e no Grupo Serid6 (Formagbes Equador e Jucurutu) (CPRM, 2005; TRINDADE et
al., 2008; SILVA et al., 2010; HASUI et al., 2012).

Os tipos de solo que predominam nos municipios componentes da area de estudo,
conforme classificacdo atual do Sistema Brasileiro de Classificacdo de Solos adotado pela
EMBRAPA sédo os Luvissolos e os Neossolos, caracterizados por apresentar uma elevada
fertilidade natural, textura arenoargilosa, além de serem bastante suscetiveis a processos
erosivos. Sua principal utilizacdo ocorre com a agricultura de subsisténcia, que é limitada
principalmente pela escassez de agua na regido aliada a alta pedregosidade do solo, e com a
pecuaria extensiva, praticada em condic@es precarias (CPRM, 2005; EMBRAPA, 2013).

Quanto aos recursos hidricos, 0s municipios estdo inseridos nos dominios das bacias
hidrograficas dos Rios Paraiba, Piranhas - Acu, Piranhas e Serid0, e sub-bacias dos rios
Taperod, Seridé e Carnauba, com 11 afluentes principais e algumas dezenas de tributarios,
responsaveis pela alimentacdo de uma considerdvel quantidade de acudes, cuja &gua
armazenada é utilizada para fins de abastecimento humano. Os cursos d'adgua da &rea de
estudo possuem um regime de escoamento intermitente e um padrdo de drenagem do tipo
dendritico (CPRM, 2005).

O clima dos municipios da area de estudo € do tipo semiarido, apresentando uma
temperatura média anual variando entre 18 a 33°C e uma precipitacdo média anual que varia
entre 431,8 a 571,6 mm, com distribuicdo irregular. Devido ao clima local, conforme consta
no Plano Nacional de Combate a Desertificacdo (PNCD), os municipios de Parelhas e Jardim
do Serid6é possuem caracteristicas que 0s inserem como areas suscetiveis a desertificacdo, na
categoria denominada 'Muito Grave'. Em linhas gerais, 0s municipios apresentam uma
vegetacdo que pode ser enquadrada numa caatinga hiperxerofila, de carater mais seco,
abundante em cactaceas e plantas de porte mais baixo, espalhadas e alguns arbustos com
espinhos, e também se enquadra numa Caatinga Subdesértica do Seridd, composta por
arbustos e arvores baixas, ralas e de xerofitismo acentuado. As espécies que se destacam sao 0
pereiro, xique-xique, macambira, jurema-preta, mandacaru, faveleiro, facheiro e marmeleiro
(CPRM, 2005).

Quanto as atividades econémicas, 0s municipios se apresentam concentrados em um
numero limitado de setores da economia, a saber: Agricultura, Agropecuaria, Extrativismo,
Comeércio, Mineracdo e Inddstria de Transformacdo. Em linhas gerais, as atividades
econdmicas principais da maioria dos municipios sdo a Agricultura, a Agropecuéria e 0

Comeércio. Em alguns municipios (Carnauba dos Dantas, Jardim do Seridd e Santana do
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Seridd), o Extrativismo ganha importancia. No caso do municipio de Parelhas, por exemplo, a
Mineracdo possui destaque (CPRM, 2005).

42  COLETA DAS AMOSTRAS DE ROCHA

O mapeamento da &rea foi realizado para coleta de amostras de rocha, considerando 0s
afloramentos encontrados nas localidades e que apresentassem niveis de radioatividade
diferenciados. A identificacdo de tais afloramentos ocorreu através da analise de relatérios
emitidos pelo Projeto Seriddé NE-301 (BRASIL, 1973), os quais contém a descricdo da
localizacdo aproximada de alguns pontos considerados anémalos. Com base nesta analise
prévia, os referidos pontos, quando encontrados, foram avaliados, com o auxilio de um
detector gama portétil do tipo discriminador.

O detector de campo utilizado possui uma sonda combinada com cintiladores de
Nal(TI) e Germanato de Bismuto (BGO), cujos volumes respectivos sdo de aproximadamente
350 e 103 cm3. O conjunto de deteccdo é composto por uma sonda gama, cuja taxa de
contagem maxima que pode ser registrada € de 250.000 pulsos por segundo; por uma unidade
de controle e por um analisador multicanal com 512 canais.

No caso das localidades onde ndo foram realizados nenhum tipo de monitoramento
com as caracteristicas propostas no presente estudo, foram investigados os afloramentos
presentes nas areas em analise, buscando verificar os niveis de radioatividade existentes. De
cada ponto amostral, num total de 35, foram coletados aproximadamente 3 kg de rocha, sendo
desprezadas as superficies que apresentassem a acdo do intemperismo.

Estes pontos foram expressos na Figura 8, que traz informacgdes do Servico Geoldgico
do Brasil (CPRM) sobre a area de estudo, em relagdo ao conjunto de rochas individualizadas e
delimitadas com base nos seus caracteres litolégicos - a chamada unidade litoestratigrafica. A
area, no contexto geologico, esta inserida na Provincia Borborema-Seridd, que engloba uma
grande quantidade de tipos rochosos, destacando-se: granitos, granodioritos, dioritos,
gnaisses, paragnaisses, pegmatitos, ortognaisses tonalitico-granodioriticos, migmatitos,
biotitas-xisto; paragnaisses quartzo-feldspaticos com biotita, tendo O&xidos de ferro,
muscovita, epidoto, apatita e zircdo como minerais acessorios, com intercalagbes de
anfibolitos, marmores, quartzitos, micaxistos, rochas calciossilicaticas, formacdes ferriferas

(os chamados BIFs), intercalagdes de metaconglomerados e rochas granitdides de suites
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peraluminosas e calcialcalinas (CPRM, 2005; TRINDADE et al., 2008; HASUI et al., 2012;
LIRA et al., 2016).

Figura 8 - Mapa contendo os pontos de coleta georeferenciados e informagdes geoldgicas da area de
estudo.
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Fonte: Proprio Autor e CPRM - Unidade Litoestratigrafica.

43 PREPARO E ACONDICIONAMENTO DAS AMOSTRAS DE ROCHA

O preparo das amostras ambientais foi realizado utilizando as instalagdes do
Laboratdrio de Tecnologia Mineral (LTM), pertencente ao Departamento de Engenharia de
Minas (DEMINAS) da Universidade Federal de Pernambuco. As amostras tiveram a sua
granulometria reduzida (< 1,0 mm). Para isso, foram adotados os procedimentos padrdo do
laboratorio, utilizando britadores de mandibulas e moinhos de rolos grande e pequeno.

Ap6s o tratamento, as amostras de rocha foram homogeneizadas, quarteadas e
acondicionadas em recipientes de polietileno com capacidade volumétrica aproximada de 100
cm3, hermeticamente fechados. Apds um periodo minimo de 40 dias, necessario para 0
estabelecimento do equilibrio radioativo secular entre os radionuclideos de meias-vidas
curtas, foram analisadas em espectrometro gama de alta resolucao.



50

4.4  ANALISE ESPECTROMETRICA GAMA DAS AMOSTRAS DE ROCHA

Ap0s o periodo de acondicionamento, as amostras foram medidas utilizando o detector
semicondutor de germanio hiperpuro (HPGe) pertencente ao Laboratério de Radioquimica e
Anélise Nuclear (LABRAN), do Departamento de Energia Nuclear (DEN) da Universidade
Federal de Pernambuco (UFPE). Nos subtopicos que se seguem, serdo abordadas
caracteristicas referentes ao sistema de medidas utilizado na aquisicdo das analises

espectrométricas, bem como, o arranjo montado para a realizacdo dos experimentos.

4.4.1 Sistema de Medidas

O Sistema de medidas utilizado nas anélises espectrométricas (Figura 9) é constituido
por um detector de germanio hiperpuro (HPGe), de formato cilindrico e coaxial com janela de
berilio, diametro externo igual a 4,54 cm e volume ativo de 41,1 cm3. Buscando minimizar os
efeitos secundarios da radiacdo ionizante, o sistema foi envolvido por uma blindagem de Pb
com baixa radiacdo de fundo e espessura aproximada de 6,5 cm e uma superficie delgada
constituida por camadas de Cu e Cd. O detector possui resolucdo de 1,8 keV para a energia de
1.332 keV do %°Co e uma eficiéncia relativa intrinseca de 25%.

O arranjo experimental inclui ainda um pré-amplificador, modelo EAGLE Plus MCA
(Multichannel analyzer), digital com 4.096 canais e um software Genie® 2000, ambos da
marca Canberra®. O pré-amplificador opera a uma tensdo de 3 kV, conforme a orientacéo do
fabricante e o multicanal tem como fungdo converter os pulsos lineares em sinais digitais,
realizando a separacdo por intervalos de energia. Através do software Genie® 2000 foi
possivel a aquisicdo de dados, armazenamento, exibicdo e analise dos espectros gamas

adquiridos.
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Figura 9 - Sistema de Medidas com detector HPGe.

Fonte: Préprio Autor.

Legenda: (1-Dewar para N(I); 2-Detector HPGe; 3-Mangueira para transferéncia de Na(l); 4-Suporte da
blindagem de Pb; 5-Alimentador de Ny(I); 6-MCA, 7-Sistema computacional; 8-Visualiza¢io dos Espectros).

4.4.2 Parametros considerados na realizagdo das analises

A realizacdo das analises ambientais propostas no presente estudo considerou 0s

parametros abaixo relacionados para a composicéo do arranjo experimental.

e Tempo de analise: as amostras foram analisadas no detector HPGe, por um periodo
de 86.400 segundos cada, propiciando a obtencdo de uma boa estatistica de contagem
e, consequentemente, resultados com maior nivel de confianca.

e Correcdao do Tempo Morto: foi realizado de forma automatica pelo sistema de
medidas, considerando ajustes para compensacdo do tempo de operacdo do detector
para cada analise.

e Geometria de Contagem: foi padronizada com a utilizacdo dos recipientes de
polietileno, com caracteristicas anteriormente descritas, posicionados a 0 cm do
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detector, sem interposi¢éo de barreiras, onde adicionou-se 100 g de cada amostra, para
a aquisicédo de dados.

Qualificacdo e Quantificacdo dos Radionuclideos: os radionuclideos foram
qualificados com base nas energias gamas emitidas, conforme orientacdo da Agéncia
Internacional de Energia Atdmica (IAEA TEC DOC 619),

> Para o 238U, foram utilizadas as transicdes gama do ?**Th (63,29 keV, com
probabilidade de emissdo gama de 4,84%; 92,38 keV, com probabilidade de
emissdo gama de 5,58%);

> Para 0 ??Ra, as energias do ?**Pb (295,21 keV, com probabilidade de emissio
gama de 18,5%; 351,92 keV, com probabilidade de emissdo gama de 35,8%) e
do 2*Bi (609,31 keV; com probabilidade de emissdo gama de 44,8%);

> Para 0 2°2Th, as energias do *2Ac (338,33 keV, com probabilidade de emisso
gama de 11,3%; 911,07 keV, com probabilidade de emissdo gama de 26,6%;
968,90 keV, com probabilidade de emissédo gama de 16,2%);

> 0O %K foi determinado diretamente por sua propria transicdo gama (1.460,8
keV com 10,67% de probabilidade de emissao).

A quantificacdo dos radionuclideos ocorreu através do célculo das atividades
registradas, diretamente relacionadas as areas liquidas de cada fotopico, contabilizadas
em termos de contagens. Os espectros obtidos foram analisados usando o software
Canberra Genie® 2000, versdo 3.0. Com base nas transicdes de raios gama (em keV),
as concentracdes de atividade para o radionuclideo foram calculadas, conforme as
Equacdes 9 e 10.

Calibracéo do Sistema de Medidas

A calibragdo em energia do sistema de medidas e arranjo experimental adotado foi

realizada mediante a utilizacdo de fontes padrdo pontuais e seladas de 2**Am, *3Ba, **'Cs,

22Na e ®°Co, certificadas pelo Instituto de Radioprotecdo e Dosimetria (IRD) e pela Agéncia

Internacional de Energia Atdmica (IAEA), pertencentes ao Laboratorio de Metrologia de
Radiacdes lonizantes (LMRI) do Departamento de Energia Nuclear (DEN) da UFPE. Estas

fontes, cujas informacbes sdo descritas na Tabela 5, foram escolhidas por apresentarem

fotopicos bem definidos em uma ampla faixa de energia (59,54 a 1.332,50 keV).
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Tabela 5 - Dados referentes as Fontes Pontais utilizadas na Calibragéo do Sistema de Medidas.

Fon T Pr ili . D
Pact)j rtéllao (anltl)zs) E (keV) I(—Z)tr)r?igség a(lod/i)de A (uCi) Ref{:letraérC]I gia
1AM 432,2 59,54 36,00 1,33 17/08/2005
81,00 34,11
¥Ba 105 302,85 18,30
356,02 61,94
15Cs 302 661,66 85,10 1,00 Jun/o8
2Na 2,6 127454 99,93
1.173,24 99,36
PCo 52T 3360 99,98

Fonte: TECDOC-619 - IAEA (1991).

Para o procedimento de calibracdo, as fontes foram posicionadas na superficie do
detector, sem interposicdo de barreiras e com tempo morto ajustado. Estas fontes foram
medidas individualmente por um periodo de 1.800 segundos, tempo considerado necessario
para a obtencdo de uma boa estatistica de contagem, em conformidade com a atividade de
cada padrdo. ApOs as aquisicOes, realizou-se um ajuste dos canais, usando 0s recursos do
software Genie-2000 da Canberra®, com base no documento técnico da Agéncia Internacional
de Energia Atdmica TECDOC-619 (IAEA, 1991). A partir disso, foi possivel obter a reta de
calibracdo do sistema de medidas (Figura 10), que correlaciona as posi¢cdes dos canais
centrais de cada uma das regides de interesse com as transi¢cdes gama objeto deste estudo.

Figura 10 - Reta de Calibracéo do Sistema de Medidas com detector HPGe.
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A partir dos parametros experimentais obtidos na reta de calibragdo presente na Figura
9, foi possivel determinar a Equacéo 4, utilizada para corre¢do dos dados experimentais e para
determinacédo das energias gama de interesse detectaveis pelo sistema de medidas em funcéo

da localizacao dos canais centrais.

E =0,4428xC—1,34 (4)

Nesta equacéo, E representa a energia (keV) a ser determinada; C, é o Canal Central.

4.4.4 Curva de Eficiéncia

Para a construcdo da curva de eficiéncia do sistema de medidas, foram utilizados
padrdes secundarios de **Ba, 1¥'Cs, 1*2Eu e *'Am, cujas atividades iniciais foram certificadas
pelo Instituto de Radioprotecdo e Dosimetria (IRD) - Rio de Janeiro. A escolha destes
radionuclideos ocorreu pelo fato de formarem um espectro com ampla faixa energética que
abrange toda a regido de interesse das energias gama alvo deste estudo, obtendo-se assim,
uma boa estatistica de contagem e, consequentemente, um modelo matematico satisfatorio.

Os referidos padrdes foram preparados no Laboratério de Radioecologia e Controle
Ambiental (LARCA), atendendo os protocolos de seguranca previamente estabelecidos,
utilizando 100 g de rocha com densidade semelhante as amostras coletadas, dopados com 0s
padrdes radioativos supramencionados.

A dopagem foi realizada com o acréscimo gradativo e uniforme dos materiais
radioativos a matriz ambiental. O procedimento foi realizado com o auxilio de uma pipeta
previamente calibrada, em recipiente especial previamente descontaminado, buscando
facilitar a homogeneizacdo do material radioativo a matriz. O protocolo de limpeza do
referido recipiente contemplou a lavagem utilizando detergente neutro e enxagues com agua
potavel, solucdo aquosa de acido nitrico a 1,0 mol/L, etanol absoluto e agua deionizada,
respectivamente.

Apds a dopagem, os padrdes foram colocados para secagem a temperatura ambiente.
Em seguida, cada um foi transferido para um recipiente de polietileno de caracteristicas
semelhantes aos utilizados no armazenamento das amostras ambientais, sendo
hermeticamente fechados para a realizacdo das aquisicbes de medidas em espectrometria
gama nas dependéncias do LABRAN, realizadas nas seguintes condi¢des: tempo de contagem

de 86.400 segundos; padrdes posicionados a 0 cm do detector, sem interposicdo de barreiras;
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temperatura ambiente padronizada em aproximadamente 23°C; umidade relativa do ar em
cerca de 52%.

Realizadas as medidas e analisados os espectros, foram determinadas, as eficiéncias
utilizadas na construcdo da curva com os dados descritos na Tabela 6, para cada transicdo
gama caracteristica, considerando as recomendacdes presentes no documento técnico N° 619
da Agéncia Internacional de Energia Atémica (IAEA, 1991). Para a elaboracdo do calculo das

eficiéncias em energia, utilizou-se a Equacéo 2.

Tabela 6 - Dados utilizados para a elaboracdo de Curva de Eficiéncia.

Fonte Padréao E (keV) Y €
241 Am 59,54 0,3600 0,058096771
133Ba 81,00 0,3411 0,052049078
137Cs 661,66 0,851 0,014965286
121,78 0,2837 0,05581477
244,70 0,0753 0,036920186
344,28 0,2657 0,028730306
411,13 0,0224 0,022703823
443,96 0,0312 0,019672632
778,90 0,1297 0,012566583
12EYy 867,39 0,0421 0,009421376
964,06 0,1463 0,00944845
1085,84 10,13 0,00860493
1112,09 13,54 0,008494861
1212,97 1,41 0,006913736
1299,15 1,63 0,006391957
1408,02 20,85 0,006036064

Fonte: TECDOC-619 - IAEA (1991).

Diante disso, através da utilizacdo de programa computacional especifico, foi
elaborado o grafico que representa a curva de eficiéncia, expresso na Figura 11, que
correlaciona as eficiéncias de contagens com as energias gama caracteristicas de cada
radionuclideo emissor. Esta curva se constitui como o ponto de partida na determinacdo das
eficiéncias de contagens experimentais dos radionuclideos em andlise no presente estudo,
utilizadas para a elaboracao dos calculos de suas atividades especificas conforme Equacdes 9
e 10.
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Figura 11 - Curva de Eficiéncia em Energia do Sistema de Medidas.
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O ajuste da funcéo Lorentz e a simulagdo computacional propiciaram que fosse obtida
a Equacdo 5, utilizada para a determinacdo das eficiéncias em energia ajustadas para 0s

radionuclideos objetos de anélise.

y=Yot—X )

Nesta equacdo, y corresponde a eficiéncia em energia a ser calculada; x, a energia
gama de interesse; Yo, A, m, xc € W Sd0 parametros de ajuste da curva proprios da fungéo

gréfica utilizada, expressos na Figura 10.
4.4.5 Limites de Deteccdo e Atividades Minimas Detectaveis

A estimativa do menor sinal a ser detectado com seguranca pelo sistema de medidas,

definindo assim, um limite de deteccdo para uma determinada emissdo em analise, € algo a ser
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considerado, principalmente no que se refere as medidas de determinadas matrizes, cujos
niveis de radiacdo sdo considerados baixos, como em muitos dos casos das amostras
ambientais.

Conceitualmente, Scheibel (2006) define o limite de deteccdo (LD) em espectrometria
gama, como sendo a medida da habilidade de um espectrometro detectar um féton de raio
gama, mesmo que existam interferentes, como por exemplo, a radioatividade natural, o
espalhamento Compton de raios gama de alta energia originados na fonte e os ruidos
provenientes do sistema de medidas. O LD depende de alguns fatores como: o tipo do
detector utilizado na anélise, o tipo da amostra analisada, a radiacdo de fundo, a energia da
radiacdo, a geometria de contagem e o tempo de aquisicdo das medidas.

Para o presente estudo, foram efetuadas medidas da radiacdo de fundo, em alternancia
com as amostras em analise, sendo mantida a padronizacdo dos recipientes ja descritos (neste
caso, vazios), 0 posicionamento de contagem e o tempo de aquisi¢do no detector (86.400 s).
Apbs a determinacdo das contagens referentes ao background do laboratério, os dados
correspondentes foram aplicados na Equacdo 6 (KNOLL, 1989), possibilitando o célculo do

limite de detec¢do para o detector HPGe.

LD =4,66,/N,. +2,71 (6)

N representa o nimero de contagens registradas para o espectro de radiacéo de fundo;

4,66 e 2,71 sdo fatores constantes que correspondem a um nivel de confianca da ordem de
95%.

A partir do célculo do limite de deteccdo, torna-se possivel conhecer as atividades
minimas detectaveis (AMD), em Bq.kg™. Este calculo foi realizado mediante a utilizagdo da
Equacdo 7 (CURRIE, 1968).

LD

AMD=————
gexXyxtxm (")

Nesta equacdo, LD, é o limite de deteccéo; ¢, a eficiéncia no fotopico em andlise; vy, a
probabilidade de emissdo gama; t, é o tempo de analise, em segundos e m, a massa da
amostra, em kg.

Assim sendo, na Tabela 7 encontram-se expressas as AMD determinadas

considerando a Equacdo 7. Quando se observa o conjunto total de dados, expresso mais
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adiante na Tabela 9, percebe-se que, em todos 0s pontos monitorados no presente estudo, as
atividades especificas encontradas sdo superiores as AMD, fato que atesta a efetividade do
sistema de medidas escolhido para a realizacdo das analises, bem como a representatividade

de seus resultados.

Tabela 7 - Atividades Minimas Detectaveis pelo Sistema de Medidas.

RADIONUCLIDEO AMD = ¢ (Bq.kg?)

238y 4,86 + 0,08
226Ra 1,32+0,08
232Th 3,00+ 0,14
40K 13,71 + 0,57

Fonte: Proprio Autor.

4.4.6 Determinacdo da area liquida

A érea liquida corresponde a quantidade total de contagens registradas na regido de
interesse para caracterizacdo de uma transi¢cdo gama de interesse, apos ser deduzida a medida
de radiacdo de fundo (“background”, BG) e o fundo Compton (GARCEZ, 2016). O célculo da
contagem liquida da &rea do fotopico foi realizado conforme descrito na Equacéo 8, cujo valor
obtido foi utilizado na determinacdo da atividade de cada radionuclideo.

NEi:I X~ Ngg (8)

NEi representa a area total liquida do fotopico de interesse; u e v correspondem,
respectivamente, aos canais inicial e final da regido de interesse do fotopico; Xa é a contagem

registrada em cada canal e Ngc € a contagem da radiagdo de fundo do laboratorio.
4.4.7 Calculo das atividades especificas do 23U, ?%Ra, 23?Th e 9K

Com base nos resultados obtidos para cada area total liquida, assim como, das
eficiéncias em energia para cada transicdo gama de interesse, a quantificacdo das atividades
experimentais do “°K foram realizadas com o uso da Equacéo 9 (IAEA, 1989 apud GARCEZ,
2016).
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A:—NEi 9)
£ X Iyx txm

A, representa a concentracio de atividade (Bg.kg™?); Nei corresponde a area total
liquida do fotopico para a energia gama analisada (contagens); ¢ é a eficiéncia de contagem,
considerando a energia especifica; t é o tempo de contagem (s); Iy é a abundancia gama do
radionuclideo em questdo; e m é a massa da amostra analisada (kg).

Nos casos do 28U, 2?°Ra e 2*2Th, o célculo de suas atividades especificas, realizado
mediante o emprego da Equacdo 10, considerou a média ponderada em funcdo das transicdes

gama caracteristicas de cada radionuclideo e suas respectivas probabilidades de emisséo.

A= AX Y ALY Y, TASX 7y
Y1t Y2t Vs (10

Onde: A1, A2 e Az correspondem as atividades especificas calculadas atraves da
Equagdo 9, para o 228U, com base nas transi¢des gama de 63,29 e 93 keV; para o %?°Ra, pelas
energias de 295,21; 351,92 e 609,31 keV e, no caso do 23?Th, para as transicdes de 338,33;

911,21 ¢ 968,67 keV; v1, v2 € y3 s80 as probabilidades de emisséo para cada transi¢do gama.

4.5. CALCULO DOS TEORES DOS RADIONUCLIDEOS

A estimativa dos teores do 2%U, ?°Ra, 2°2Th e “°K foi realizada mediante a utilizacio
da Equagdo 11 (SANTOS JUNIOR, 2009).

_ AExp
AEsp

Fe (11)

Onde: Fe corresponde ao teor do elemento, em mg.kg™?; Aex € a atividade especifica
experimental de cada radionuclideo, em Bqg.kg; Aesp é a atividade especifica tedrica para

cada radionuclideo, em Bg.mg?, calculada através da Equagdo 12.
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IN2xN,
T, xtxM_

1/2

AEsp =

(12)

Na Equacio 12, Na representa o nimero de Avogadro (6,023x10% atomos.mol™); Ta,
é o tempo de meia vida de cada radionuclideo; t, corresponde ao tempo (3,155 x 10’

segundos.ano™); Mg corresponde a massa atdmica do radionuclideo (kg.mol™).
4.6 ANALISE DAS AMOSTRAS AMBIENTAIS

Além das andlises por espectrometria gama de alta resolucdo — realizadas na totalidade
das amostras que compdem este estudo — também foram aplicadas a Exposicdo a Radiagédo
Ultravioleta em camara especifica 254 nm UV-C, Andlise Petrografica e Difratometria de
Raios-X. Estas Ultimas, em parte das amostras (N° 8, 11, 13, 18 e 27), provenientes dos
municipios de Jardim do Seridd, no Rio Grande do Norte e Santa Luzia, Sd0 Mamede e Séao
José do Sabugi, na Paraiba, cujas atividades especificas apresentaram os valores mais
elevados, buscando classificar a rocha originaria quanto ao seu tipo e, no contexto
mineraldgico, verificar a presenca de minerais radioativos, permitindo assim, estabelecer uma

relacdo entre os minerais identificados e as atividades especificas ora encontradas.
4.6.1 Analise Petrogréafica

Foi realizada com laminas de rocha confeccionadas no Laboratério de Preparacdo de
Amostras e Laminacdo do Departamento de Geologia (DGEO), da Universidade Federal de
Pernambuco (UFPE) utilizando alumina nas granulometrias 180-1000pum para polimento,
além de adesivo a base de resina epoxi. A avaliacdo destas laminas possibilitou a descricdo
petrografica da rocha, realizada no Laboratério de Petrologia I, também pertencente ao
referido departamento, com o auxilio de um microscépio petrografico, marca Olympus
(BX41), equipado com sistema de luz transmitida. A captura das imagens foi realizada atraves
de um sistema de captura digital com camera DP-26 e software Olympus Stream, versdo 1.7.

4.6.2 Difratometria de Raios X

A preparagdo destas amostras consistiu na padronizagdo de sua granulometria (< 0,074
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mm), com o auxilio de almofariz e pistilo, além de peneira granulométrica, no Laboratério de
Radioecologia e Controle Ambiental (LARCA). No Laboratério de Materiais, do Instituto de
Tecnologia de Pernambuco (ITEP), foram realizadas as analises por Difratometria de Raios
X, utilizando-se de uma pequena fracdo destas amostras para serem efetuadas as medidas. O
equipamento utilizado foi o difratbmetro da marca Rigaku, modelo ultima, operando com
tensdo de 40 kV e corrente de 20 mA, utilizando radiagdo Ko do cobre (A = 1,5418 A),
velocidade do gonidmetro de 0,02° por minuto, percorrendo uma faixa angular 26 entre 2° e
80°.

Os dados provenientes da leitura das amostras no difratdmetro foram coletados,
processados e armazenados por software especifico, propiciando o célculo das distancias
interplanares (d-spacing), o que possibilitou a caracterizacdo dos minerais presentes nas
amostras, mediante a comparacdo com padrdes de referéncia organizados em fichas,

disponiveis em banco de dados mineralégico.

47  AVALIACAO ESTATISTICA DOS DADOS

A andlise estatistica dos resultados foi realizada com a aplicacdo do teste de Shapiro-
Wilk, cujo objetivo foi avaliar se o conjunto amostral aleatério é proveniente de uma
distribuicdo normal, mediante a comparacao entre os valores da estatistica W e probabilidade
(p-valor). Para tais valores, a variacdo € entre 0 e 1. O referido teste pode ser utilizado para
avaliar, com nivel de significancia de 95%, a normalidade da distribuicdo de conjuntos de
dados, independentemente de seu tamanho (SCUDINO, 2008).

De acordo com a Equacdo 13, a estatistica W é calculada da seguinte forma:

_[zax”j (13)
(x5

Onde:
Xi = sdo os valores ordenados de amostras (X1 € 0 menor);

ai = constantes tabeladas com niveis de significancia para W.

Para a realizacdo do Teste de Shapiro-Wilk, existem duas hipoteses:
Ho = A amostra provéem de uma populacdo normal;

Hi = A amostra ndo provém de uma popula¢do normal.
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Admitidas as hipodteses, e calculada a varidvel W, comparando o valor obtido com o
valor existente em uma Tabela de Valores Criticos. No caso de Weaiculado < W, deve-se
rejeitar Ho ao nivel de significancia a. Caso contrario, (Wcalculado > W) a hipotese Ho deve ser

considerada valida.
4.8 ESTIMATIVA DA DOSE DE RADIAQAO GAMA NATURAL
4.8.1 Calculo da taxa de dose absorvida devido a radiacdo gama natural

A taxa de dose absorvida proveniente da radiagdo gama natural ao ar livre a 1 m de
distancia da superficie (p), expressa uma conexdo direta entre as concentracdes de
radioatividade dos radionuclideos naturais, considerando que estejam uniformemente
distribuidos no ambiente, e sua exposi¢do. Através de fatores de conversao, estabelecidos pela
UNSCEAR em 2000, conforme expresso na Equacdo 14, é possivel calcular a taxa de dose
absorvida gama natural no ar (em nGy.h) por unidade de concentragdo de atividade
especifica (inicialmente obtida em Bg.kg?). Tais fatores (0,462, 0,604 e 0,0417 nGy.hl),
multiplicados pela concentracdo de atividade especifica medida, permitem estimar,
respectivamente, a taxa de dose correspondente as séries radioativas do 228U e 22Th, além do
40K, sendo a soma destas, correspondente a taxa de dose absorvida total (UNSCEAR, 2000;
MUSA et al., 2011).

D =(0,462A,)+(0,604A,)+(0,0417A, ) [nGy.h] (14)

Onde: Amn, Au e Ak sdo, respectivamente, as atividades do 28U, 2%2Th e do *°K para as

amostras de rochas (Bg.kg™), calculadas conforme Equagdes 9 e 10.

4.8.2 Calculo da taxa de dose equivalente efetiva devido a radia¢cdo gama natural

Considerando o fato de que a taxa de dose equivalente efetiva para radiacdo gama
natural a 1 m da superficie € um dado normalmente utilizado na area de protecéo radioldgica,
efetuou-se a sua estimativa, levando em consideracdo um periodo de exposi¢do de um ano,
segundo o relatério da UNSCEAR (1993, 2000) apud RANGASWAMY et al. (2016),

formulada pela Equacao 15.
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H = Dx8.760x0, 2x0,7x10°° (15)

Onde: H é a taxa de dose equivalente efetiva de radiacdo gama natural no ar a 1 m da

superficie (mSv.a?); b é a taxa de dose absorvida devido a radiacido gama natural (nGy.h);
0,2 é o fator ocupacional (ocupacgéo parcial); 0,7 é o coeficiente de conversdo da taxa de dose
absorvida para taxa de dose equivalente efetiva e o valor 10° é o fator de ajuste dos

submdiltiplos da unidade, nSv.a™ para mSv.a™.

Quando se fala em &reas mundiais com niveis elevados de radiacdo natural - as
chamadas HBNR (do acronimo inglés "High Background Natural Radiation™) - a literatura
classifica, com base nas doses efetivas anuais dos habitantes, estas areas em quatro niveis:
baixo, quando H € inferior a 5 mSv.a* (ou aproximadamente duas vezes a média global de 2,4
mSv.a? relatada pela UNSCEAR, 2000); médio (entre 5 e 20 mSv.al); alto (entre 20 e 50
mSv.al); e muito alto (> 50 mSv.a?). Esta classificacdo, expressa por Sohrabi (2013), que
considerou os limites de dose da ICRP (1991, 2007), a média global da UNSCEAR (2000) e
as Normas Internacionais Basicas de Seguranca (IBSS, 1996, 2011), abrange todas as areas ou
complexos potencialmente afetados, contaminados com radionuclideos naturais ou areas de
radioatividade tecnologicamente melhorada ou ainda areas propensas a radénio.

Com base na classificacdo supracitada, sugere-se, no presente estudo, outra forma de
classificacdo de areas, quanto aos seus niveis de radiacdo natural. Neste caso, avaliando
exclusivamente os niveis de radiacdo natural externa. Para isso, foi realizado um ajuste
matematico, tomando como referéncia a taxa média de dose equivalente efetiva ambiental de
0,07 mSv.a! (UNSCEAR, 2008). Desta forma, tais areas seriam classificadas em quatro
niveis: baixo, quando H é inferior & 0,15 mSv.a* (ou aproximadamente duas vezes a taxa de
dose equivalente efetiva para ambientes externos de 0,07 mSv.al relatada
pela UNSCEAR); médio (entre 0,15 e 0,58 mSv.al); alto (entre 0,58 e 1,46 mSv.at); e muito
alto (> 1,46 mSv.al).

4.8.3 Radio Equivalente
A atividade equivalente do rédio, também chamada de rédio equivalente (Raeg), € um

outro parametro utilizado para estimar a atividade devida a contribuicdo dos principais
emissores gamas das séries do 238U, do %2Th e do “°K. A Equacdo 16 foi utilizada para
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calcular o valor do Raeq (FLORES et al., 2005).

Raeq = Ara +1,43Am + 0,077Ak (16)

Ara, Amh € Ax s80 respectivamente, atividades especificas empiricas do ?*°Ra, 22Th e
40K.

De acordo com a UNSCEAR (2000), o efeito anual da dose produzida pelo Raeq
quantificado em 370 Bg.kg™ equivale a 1,0 mSv, que é o limite de dose para individuos do
publico. Em um contexto geral, a aplicagdo do Raeq objetiva certificar os materiais de
construcdo ja que a avaliacdo de tal parametro se constituiu numa forma répida e alternativa
para estimar os niveis de radioatividade natural presente em tais materiais e preservar a salde

das populacdes.

4.9 INDICES DE RISCO DA RADIA(;AO GAMA
4.9.1 Indices de Risco de Radiacio Externa (Hex) e Interna (Hin)

O célculo dos indices de risco de radiacdo externa e interna foram realizados através
das EquagOes 17 e 18, respectivamente. O Hex corresponde a avaliacdo do risco devido
unicamente a exposicdo externa a radiacdo gama dos radionuclideos naturais presentes nos
materiais de construgdo das habitacdes. Seu valor de referéncia é equivalente ao valor limite
do Raeq (370 Bq kg™).

J& 0 Hin, busca avaliar os niveis de exposicdo interna, atribuidos ao ??Rn e seus
produtos de decaimento, e que causam danos relevantes ao sistema respiratério, sendo
considerado, para efeito de calculo, a metade do valor limite de Ra. Para que o risco associado
a radioatividade seja considerado insignificante, o valor destes indices deve ser menor ou
igual a uma unidade. (BERETKA; MATHEW, 1985; VEIGA et al., 2006; RANGASWAMY
etal., 2016).

A A A 17)
370 259 4810
ARa Afh i<l (18)

"~ 185 " 259 ' 4810

Onde: Ara, Ath € Ak 80 as atividades especificas do 2°Ra, 2?Th e “°K, em Bq.kg™.
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5 RESULTADOS E DISCUSSOES

5.1  ATIVIDADES ESPECIFICAS E TEORES DOS RADIONUCLIDEOS

Na Tabela 8, estdo apresentados os dados radiométricos em relagdo ao 2%U, ?*°Ra,
232Th e “°K. Nela, constam suas atividades especificas e respectivos desvios padrdes, em
Bqg.kg?, os teores dos radionuclideos, em mg.kg?, além de pardmetros dosimétricos, como a
Taxa de Dose Equivalente Efetiva e Radio Equivalente.

Na referida Tabela, € possivel observar que, os menores niveis de atividades
especificas em rochas sdo encontrados para o 2%2Th, que variou entre 14,5 a 645,3 Bg.kg?,
com um valor médio + desvio de 152,8 + 111,0 Bq.kg™. O “°K apresenta valores com menor
amplitude, entre 484,4 a 2.413,9 Bq.kg™ e valor médio + desvio de 1.249,8 + 453,8 Bg,kg™. E
possivel verificar um coeficiente de variacio de 36,3% para as atividades do “°K,
significativamente inferior ao calculado para o 2%2Th, que foi de 72,7%, o que evidencia uma
distribuicdo mais homogénea para o “°K. Outro aspecto a ser observado para o0 “°K, ¢ que, as
atividades determinadas sdo superiores aos resultados obtidos para os demais radionuclideos
em 51,4% do total de amostras, principalmente nos afloramentos monitorados em Parelhas,
Santana do Seridd e Jardim do Serid6, no Rio Grande do Norte e, na Paraiba, nos municipios
de Junco do Seridd, Santa Luzia e Sdo José do Sabugi.

Por sua vez, o 2°Ra, apresenta atividades especificas entre 17,9 a 5.325,3 Bg.kg™* com
um valor médio + desvio de 887,6 + 972,4 Bg.kg™. Ja o 23U, apresentou niveis mais elevados
do que ??°Ra e 2%2Th, em aproximadamente 69% das amostras. Suas atividades variaram entre
17,7 a 11.464,7 Bqg.kg, com valor médio + desvio de 1.913,6 + 2.358,9 Bg.kg?. 0 28U e o
226Ra, por sua vez, apresentaram as maiores dispersdes de dados, exemplificadas pelos
elevados desvios-padrdo amostrais.

Ao serem intercomparadas as atividades especificas obtidas, verificou-se que o 28U
apresentou niveis mais elevados que 0 ??°Ra em 68,6% das amostras, predominantemente nas
ocorréncias existentes em Carnauba dos Dantas, no Rio Grande do Norte e nos municipios de
Sdo0 Mamede e Sdo José do Sabugi, no Estado da Paraiba; os dois Gltimos, com registros
bastante diferenciados de atividades especificas. O fendmeno oposto (??°Ra > 2%8U) também
foi observado em 28,6% das amostras, principalmente em Jardim do Serid6/RN e nos

municipios paraibanos de Junco do Serido e de Santa Luzia, em parte das amostras coletadas.



Tabela 8 - Dados Referentes as Amostras de Rocha da Area de Estudo.

Local

Coordenadas

Atividade Especifica (Bg.kg?) + Desvio Padrio ¢

Fe (mg.kg™)

Cédigo  de H o Raq
Coleta S W 2381 26R4 2327 40K 2381 26Rg 2327 4K (mSv.a?)
1 P 06°40'02,7" 36°39' 38,4" 238,4+71,4 1625+54 1442 + 63,4  1492,8 + 38,6 19,3 45E-06 354 58 0,32 483,6
2 SS 06° 46' 06,0" 36° 44' 09,8" 123,6 + 25,5 89,4+0,7 315+129 867,1+29,4 10,0  2,5E-06 7,7 34 0,14 201,3
3 06° 36' 48,6" 36’ 46' 30,2" 187,0 £ 87,0 2136 5,2 1432+12,6  1310,2 +36,2 151 509E-06 352 51 0,28 519,3
4 06°36'455" 36°46'31,5"  684,4 +103,8 870,5+ 23,9 116,8 £21,6 914,8 +£30,2 55,4  2,4E-05 28,7 35 0,52 1107,9
5 06°36'40,2" 36° 46' 33,3" 3195+ 76,7 3855+12,9 1289+145  1219,7+34,9 25,9 1,1E-05 316 4,7 0,34 663,7
6 IDS 06°36'39,8" 36°46' 34,3" 267,0+97,5 4269+94 146,1+16,6  12784+358 | 216 12E-05 359 4,9 0,32 734,2
7 06° 36'40,7" 36’ 46' 34,8" 210,8 £ 73,7 230,8 £32,3 86,9 + 55,4 927,5+30,4 171  6,4E-06 21,3 3,6 0,23 426,6
8 06°36'57,7" 36°46'11,5"  2467,7 £567,9 13136 +43,4  645,3+56,2 4844 +£22,0 | 1998 3,6E-05 1585 1,8 1,90 2273,7
9 06°52'19,3" 36°53'33,4" 4012,2+822,9 11495+40,5 1506 +53,1  1497,6+38,7 | 3249 32E-05 369 5,8 2,46 1480,2
10 06°52'18,1" 36°53'32,1" 207844789  21729+695 2546+74,6 10942+331 | 1683 6,0E-05 62,5 4,2 1,42 2621,2
11 06°52'17,6" 36°53'32,4" 4864,6 +1243,7 1659,1+449  162,9+13,8 11784+34,3 | 3939 46E-05 399 4,5 2,94 1982,7
12 06°52'16,3" 36°53'33,2" 3079,8 +839,1 1152,9+32,9 1552+529  12229+349 | 2494 32E-05 381 47 1,92 1469,0
13 St 06°52'16,8" 36°53'33,2" 6471,2+1776,5 2350,6+81,1 192,8+20,2 1588,1+39,8 | 5239 65E-05 47,3 6,1 3,89 2748,6
14 06°52'15,4" 36°53' 31,7" 206,4 £ 86,2 468,2 £ 13,1 1525+ 14,6  1604,0 + 40,0 16,7 1,3E-05 37,4 6,2 0,31 809,8
15 06°52'15,2" 36°53'31,2"  467,8+106,9 678,5+22,5 170,3+26,3 17152+414 | 379 19E-05 418 6,6 0,48 1054,2
16 06°52'30,6" 36°50'14,3"  1875,2 +479,0 190,2+7,9 116,8+152  15357+39,2 | 151,8 53E-06 28,7 5,9 1,23 475,6
17 06°55'16,1" 37°02'43,4"  2063,0 +542,5 10904 £ 16,2 66,7 £1,0 1064,0+32,6 | 167,0 3,0E-05 164 4,1 1,27 1267,7
18 M 06°55'16,1" 37°02'44,2" 11464,7+3167,8 53253+160,7 458+599 19851 +445 | 9283 15E-04 11,2 7,7 6,63 5543,6
19 06°59' 24,1" 36°50' 45,1" 223,7£67,8 403,6 £9,3 415+4,4 2413,9 £49,1 18,1 1,1E-05 10,2 9,3 0,28 648,8
20 JS 06°59' 20,4" 36°50' 43,7" 118,3 + 35,3 94,1+5,.2 21,8+145 22234 £47,1 9,6 2,6E-06 53 8,6 0,20 296,4
21 06°59'20,2" 36°50'45,2"  846,2 + 155,2 12451416  1633+16,9 1364,2+36,9 68,5  3,4E-05 401 53 0,67 1583,6
22 06°34'31,2" 36°38'38,9" 1647,2+385,0 825,6 + 26,9 1185+ 16,5 835,3+28,9 1334 2,3E-05 29,1 3,2 1,06 1059,4
23 CD  06°34'32,3" 36°38'38,8" 3022,3+875,0 1121,3+23,3  1319+258 689,2+26,2 | 2447 31E-05 324 2,7 1,85 1363,1
24 06°34'32,9" 36°38'39,5" 1130,2+272,9 732,2+12,2 142,8 £13,1 768,6 £ 27,7 915 2,0E-05 351 2,9 0,79 995,7
25 P 06°41' 34,4" 36°37'57,1" 17,7 £0,7 17,9 £0,7 46,3 £20,4 506,6 £ 22,5 14 4,9E-07 11,4 19 0,07 123,1
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Continuagdo da Tabela 8

26 06°49'42,8" 36°49'55,6" 1907,8 +572,5 865,7 + 18,9 1988 +23,3 1427, 7+378 | 1545 24E-05 488 55 1,30 1259,9
27 06°49'42,0" 36°49'56,4"  4698,1 +867,1 801,6 + 34,8 191,4+71,1  13848+372 | 3804 2,2E-05 47,0 54 2,87 11819
28 06" 49'44,6" 36°49'57,3"  4406,0 + 968,1 16716 +349  187,7+20,6 11546+339 | 3568 4,6E-05 46,1 4,5 2,69 2028,8
29 06°49'42,9" 36°49'58,7"  2070,3 +703,2 913,7 £ 24,6 1743+68,9  1521,4+39,0 | 1676 2,5E-05 428 59 1,38 1280,1
30 06°49'42,9" 36°49'59,2"  533,1+2022 205,757 168,0+71,6  1559,5+39,5 43,2 57E-06 413 6,0 0,51 566,0
31 595 06°49'41,4" 36°49'59,8"  693,2+204,9 4285+12,3 120,3+49,3 12943 +359 56,1 1,2E-05 29,5 5,0 0,55 700,3
32 06°49'38,6" 36°50'04,8"  933,3+320,5 583,2+ 13,5 3725+162,7 14912 + 38,6 75,6 1,6E-05 91,5 58 0,88 1230,6
33 06°49'38,5" 36°50' 05,1" 82,6 + 14,6 479+9,8 145+53 578,1£24,0 6,7 1,3E-06 3,6 2,2 0,09 113,2
34 06°49'44,6" 36°49'55,6" 3259 +156,8 1535+54 118,2+52,9 835,3+28,9 26,4  4,2E-06 29,0 3,2 0,31 386,8
35 06°49'44,9" 36°49'557" 3239,2+1083,2 1024,6+23,3 224,9+855 716,2 £ 26,8 262,3  2,8E-05 55,2 2,8 2,04 1401,5
Média 1913,6 887,6 152,8 1249,8 1549  2,5E-05 375 4.8 1,26 1202,4

Min. 17,7 17,9 14,5 4844 14 4,9E-07 3,6 1,9 0,07 113,2

Max. 11464,7 5325,3 645,3 24139 928,3 15E-04 1585 9,3 6,63 5543,6

25% 252,7 2222 116,8 890,9 20,5 5,9E-06 28,7 3,4 0,32 542,7

75% 2745,0 11354 172,3 1509,5 222,3 3,1E-05 423 5,8 1,87 1435,2

C.V. (%) 123,3 109,5 72,7 36,3 1233 109,5 72,7 36,3 107,11 84,1

Legenda: P - Parelhas/RN; SS - Santana do Seridé/RN; JDS - Jardim do Serid6/RN; SL - Santa Luzia/PB; SM - Sdo Mamede/PB; JS - Junco do Serid6/PB; CD -
Carnalba dos Dantas/RN; SJS - S&o José do Sabugi/PB.

L9
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A diferenca nos niveis de atividade especifica obtidos para 0o 28U e ??°Ra sugere a
ocorréncia de desequilibrio radioativo, que pode ser atribuido as condi¢Bes geoldgicas das
amostras coletadas que, apesar de desprezadas as superficies intemperizadas, se encontram em
areas proximas a superficie dos afloramentos monitorados, que é suscetivel a fatores como o
clima, o intemperismo, a hidrologia superficial e a topografia local. Segundo Vasconcelos
(2010), a existéncia destes valores contribui para o rompimento do estado de equilibrio
radioativo. Além disso, de acordo com Kastner [1999], fatores relacionados a natureza
quimica dos varios nuclideos radioativos que formam a série do uranio conduzem a um
comportamento geoquimico diversificado, interferindo em seu transporte e deposigéo,
ocasionando diferentes tipos de desequilibrio. O comportamento quimico do U e do Ra,
pertencentes a mesma familia, sdo bem diferentes. Se o uréanio é fixado por combina¢do como
fosfato e vanadato de uranila, 0 mesmo ndo acontece com o Ra2+, podendo este ser lixiviado
a medida que se forma, provocando, assim, um desequilibrio nesta série.

Na Figura 12, observa-se o panorama geral dos radionuclideos analisados, tornando
possivel a comparacdo das atividades especificas com os valores médios globais, de acordo
com a UNSCEAR (2008), que sdo de 33 Bqg.kg™?, para o %8U; 32 Bq.kg?, para o ?®Ra; 45
Bg.kg?, para o %2Th e 412 Bq.kg?, para o “°K. Verifica-se destacavel superioridade dos
dados empiricos, em relacdo aos valores expressos pela UNSCEAR. Tal fenémeno foi
registrado em todas as amostras avaliadas para o “°K; em 97,1% dos casos do 28U e ?*°Ra e

em 88,6% das amostras do 2%2Th.

Figura 12 - Atividades Especificas dos Radionuclideos na Area de Estudo e respectivos valores
médios globais de referéncia.
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Considerando as atividades especificas encontradas, foram determinados teores de
238y, 2%Ra, 22Th e %K que, para tais radionuclideos, respectivamente, apresentaram
variagdes entre 1,4 a 928,3 mg.kg*; 4,9 x 107 a 1,5 x 10* mg.kg?; 3,6 a 158,5 mg.kg?; 1,9 a
9,3 mg.kg™. Tais resultados sdo apresentados graficamente na Figura 12. Os maiores teores
encontrados foram do 2®U, seguido do #2Th, “°K e ?°Ra, com o 28U e ?%Ra mais
correlacionados, teoricamente justificavel, considerando que sdo elementos pertencentes a
mesma série radioativa natural.

Ainda baseado na Figura 13, é possivel estabelecer uma analise comparativa dos
teores dos radionuclideos monitorados com outros registros existentes na literatura. A linha
continua indica o teor médio de cada radionuclideo na crosta terrestre como sendo de 2,8
mg.kg? para 0 2%U, 8x107 mg.kg™ para 0 ?*°Ra, 10,7 mg.kg™ para 0 2%2Th e 3,3 mg.kg™* para
0 %K), conforme indicado por Eisenbud e Gesell (1997).

Figura 13 - Teores de 28U, ??°Ra, %?Th e “°K nas amostras de rocha obtidas na Area de Estudo.
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Fonte: Proprio Autor.

Ja a linha tracejada, indica os teores medios destes radionuclideos na crosta, em uma
area reconhecidamente anémala em uranio, no municipio de Pedra, Pernambuco, monitorada
por Santos Junior (2009) e que apresentou valores médios de 2,0 mg.kg™ para o 28U, 6x107
mg.kg™ para 0 2°Ra, 40,2 mg.kg™ para 0 2%2Th e 3,1 mg.kg™ para 0 4°K.
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Verifica-se que os dados obtidos no presente estudo, exibem comportamento
semelhante ao evidenciado nas atividades especificas e apresentam, para todos o0s
radionuclideos analisados, teores em niveis superiores, tanto em relagdo a media na crosta
terrestre (entre 77,1 e 97,1% das amostras) quanto a média descrita na literatura (entre 31,4 e

97,1% das amostras).

5.1.1 Atividades Especificas - Analise Intercomparativa utilizando Estudos Mundiais

Na Tabela 9, sdo elencados alguns estudos realizados em algumas partes do mundo
onde foram medidos os niveis de atividade especifica dos radionuclideos primordiais em
amostras de rocha e que, para isso, utilizaram do mesmo sistema de medidas e tipo de
detector. A escolha de tais critérios permitiu a realizacdo de uma andlise comparativa dos
resultados deste estudo com outros existentes na literatura, tomando como referéncia os
valores médios por eles atribuidos, permitindo que se tenha uma ideia da representatividade
dos dados obtidos, a nivel mundial.

Dentre os estudos utilizados nesta avaliacdo comparativa constam alguns casos,
(SALEH et al, 2011; MALCZEWSKI; ZABA, 2012; ALMOUR et al, 2014,
RANGASWAMY et al., 2016; BACHAMA et al.,, 2017) onde os niveis de atividades
especificas identificados foram considerados baixos, segundo os autores. Quando comparados
a eles, os niveis médios de atividade especifica do presente estudo foram entre 1,44 e 91,12

vezes superiores para todos os radionuclideos em questéo.

Tabela 9 - Comparativo de Atividades Especificas: Presente estudo com outros realizados
mundialmente.

Valores Médios e Amplitudes, em Bq.kg?

Regides Referéncia
238U 226Ra 232Th 4OK
Paraiba e
Rio Grande
do Norte, 1913,63 887,62 152,8 1249,85 Presente Estudo

(17,73 - 11464,67) (17,95 -5325,33) (14,48 - 645,30) (484,38 - 2413,95)

Nordeste
Brasileiro
NigEria (14 66" 44 o ' @010.8917) (175 dorsy Pachamactal, 2017
Egito QO7-202)  (78-1495  (ND-200) 72371 Bahi etal., 2017
Egito (95 289) (90~ 303 (13 -99) (111 287) Fares etal., 2017

Continua na Proxima Pagina
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Continuacédo da Tabela 9

16men ) 581,14 1305,78 2137 Abdurabu et al.,
(6 - 3089) (7 - 12513) (111 - 2954) 2016
. 1766 2070 57 117
Egito (864 - 3104) (963 - 3309) (28.4 - 106) (91 - 169) Gaafar et al., 2016
india _ 41,08 86,26 869,29 Rangaswamy et al.,
(22,12-59,8) (52,54 -117,87) (607,98 - 1108,24) 2016
Eqito 46,39 ) 65,76 1186,45 Darwish; Abul-Nasr;
g (17,79 - 85,92) (26,09 -121,13)  (940,6 - 1322,9)  El-Khayatt, 2015
L 23,87 36,07 361
Malasia 2-67) - (2 - 85) (45 - 722) Almour et al., 2014
Franca 21 i 7 217 Malczewski; Zaba,
¢ 9 - 29) (0,7 - 18) (18 - 392) 2012
" 21,79 19,5 399,3
LIl - (103-333)  (105-308)  (1447-5737)  Saehetal, 2011
. 15443,6 7999,1 3221,78 .
Egito (9,5 - 183675.7) | (61-943142)  (ND-78946)  CrDineetal, 2011
. 2355 215,5 1248,6
Turquia - (94 - 637) (120 - 601) (1047 - 1527) Canbaz et al., 2010
Rio Grande
do Norte, ) 98,5 252,5 1533 Malanca; Gaidolfi,
Nordeste (90 - 107) (219 - 286) (1414 - 1653) 1996
Brasileiro

Outros estudos, por sua vez, (CANBAZ et al., 2010; EL-DINE et al., 2011,
DARWISH et al., 2015; GAAFAR et al., 2016; ABDURABU et al., 2016; FARES et al.,
2017; BAHI et al., 2017), apresentaram como caracteristica, a ocorréncia de atividades
especificas em niveis extremamente elevados, 0 que caracterizou tais areas como sendo de
alto nivel de radiacdo de fundo, sendo recomendada a ado¢do de medidas para minimizar 0s
riscos relativos a exposicdo a radiacdo. Quando comparados a estes casos, os resultados
obtidos para esta pesquisa apresentaram, na maioria das situacdes, niveis médios de atividades
especificas superiores aos registrados nesses estudos.

Em comparacdo aos estudos conduzidos por Darwish e colaboradores (2015), Gaafar e
colaboradores (2016), Bahi e colaboradores (2017) e Fares e colaboradores (2017), ambos no
Egito, os dados observados neste estudo estiveram entre 1,05 e 41,25 vezes superiores a
literatura. No primeiro, 8 amostras de granito provenientes de Saint Katherine tiveram os
niveis de atividades especificas e parametros dosimétricos avaliados. No segundo, foram
avaliadas 12 amostras de rochas fosfaticas presentes no deserto do centro-leste do Egito. No
terceiro, 9 amostras, também de rochas fosfaticas, foram monitoradas. No Ultimo, por sua vez,

foram analisadas 30 amostras extraidas de montanhas graniticas, na costa do Mar Vermelho,
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cujos niveis dos radionuclideos detectados apresentaram grandes variagdes em seus valores,
devido a diversidade de formac0es e texturas da rocha na area estudada.

Quando comparado aos estudos conduzidos por Canbaz e colaboradores (2010), que
determinaram o0s niveis de radioatividade em 10 amostras de granitoides; El-Dine e
colaboradores (2011), que avaliaram os niveis de radioatividade em 13 amostras de feldspato
e Abdurabu e colaboradores (2016), que monitoraram 14 amostras de rochas, dentre granitos,
migmatitos e arenitos, os resultados médios das atividades especificas registrados neste estudo
apresentaram, em sua maioria, valores entre 1,41 e 52,35 vezes inferiores a estes registros da
literatura.

Outro estudo a ser destacado foi o conduzido por Malanca e Gaidolfi (1996), no
municipio de Santana do Matos, no Estado do Rio Grande do Norte, que avaliou 2 amostras
de rocha, cujos niveis médios de atividades especificas foram 1,23 e 1,65 vezes superiores aos
registrados no presente trabalho, para “°K e #32Th, respectivamente. Quanto ao ?*Ra, as
amostras do presente estudo apresentaram valores médios 9,01 vezes superiores ao referido

registro da literatura.

52  AVALIACAO DE AMOSTRAS COM NIVEIS DIFERENCIADOS DE
RADIOATIVIDADE

5.2.1 Analise por Radiacao Ultravioleta

A literatura (BERRY; MASON, 1966) relata que em alguns minerais - como no caso
da autunita, mineral secundario de U, proveniente da alteracdo da uraninita - quando
submetidos a radiacdo ultravioleta, ocorre o fendbmeno de fluorescéncia na cor amarelo-
esverdeada intensa. Dai a principal motivacdo em realizar este tipo de analise nas amostras em
questéo.

Quando expostas a radiacdo ultravioleta, verificou-se a presenca de pontos de
fluorescéncia, com intensidade e quantidade distintas entre elas, 0 que sugere a presenca da
autunita nestas amostras. Dentre elas, destaca-se a amostra 18, expressa na Figura 14D,
proveniente de afloramento rochoso localizado no municipio de Sdo Mamede/PB. Nela, foram
identificados os niveis mais elevados de atividade especifica para o 28U (11.464,7 + 3.167,8
Bg.kg?) e %°Ra (5.325,3 + 160,7 Bg.kg™?).



73

Figura 14 - Fragmentos de Amostras de Rocha - Area de Estudo.

-

Legenda: a) Amostra 8; b) Amostra 11; ¢) Amostra 13; d) Amostra 18; €) Amostra 28.

5.2.2 Analise Petrogréafica

Sob a oOtica petrografica, verifica-se a presenca de minerais essenciais & composicao
das rochas em geral, tais como o quartzo (SiO2), cuja presenca de fraturamento (Figura 15A) é
bastante comum; o plagioclasio, em sua tipica geminacdo polissintética (Figura 15B) e em
alteracdo pelo fendmeno da sericitizagdo, formando a mica branca (Figura 15C), além do
feldspato potéssico; este ultimo, visualizado claramente em maclas de duas direcGes
perpendiculares entre si, formando assim, a geminagéo xadrez, caracterizando-o como sendo

o microclinio (KAISiz0), conforme expresso nas Figuras 16A, 16B e 16C.

Figura 15 - Fotos microscopicas de rochas: Amostra 11.
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Fonte: Proprio Autor. / Legenda: Kfs - Feldspato Potassico; Bt - Biotita; Chl - Clorita.

Também foi identificada a presenca de minerais como a biotita [K(Mg,Fe?")s
(Al,Fe*)Siz010(0H, F)2] que, assim como o microclinio, apresentam potassio em sua
composicdo quimica. A biotita, normalmente estdo associados outros minerais, como o zirco
[ZrSi04(+ Hf, U, Th, ETR)], a allanita [(Ca, Mn, Ce, Y, Th, La)(Fe, Ti,
Al)30(Si207)(Si04)(OH)] e o epidoto [CarAlx(Fe*;Al)(SiO4)(Si-07)O(OH)], cujos registros
identificados nas amostras 11 (Figura 17B) e 13 (Figuras 17A e 17C) estdo expressos. Quanto
aos dois Ultimos minerais, as Figuras 17D e 17E ilustram fato observado na amostra 18, onde
grdos de epidoto alaranjados, com evidéncias de alteracdo amarelada ao longo das fraturas da

rocha foram encontrados, o que sugere a presenca do mineral allanita.

Figura 17 - Fotos microscopicas de rochas: Amostras 11 (B), 13 (AeC) e 18 (D e E).
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Ainda com relacdo aos minerais com ocorréncia associada a biotita, destaque-se o
zircdo e a allanita, que apresentam elementos radioativos em sua composi¢do, sendo
conhecidos como minerais metamictos, onde ocorre o fenbmeno da metamictizacdo que, de
acordo com Ewing (1994), consiste na transicdo do estado cristalino para um estado
aperiodico ou amorfo do mineral, devido ao decaimento radioativo de U e Th presentes.

Atraveés de tal fendbmeno € que sdo produzidos os chamados halos pleocrédicos, cuja
principal caracteristica visual € o0 aspecto enegrecido ao redor destes minerais e que representa
a presenca de variacao de pleocroismo em torno de inclusdes de minerais com radioatividade,
como consequéncia do bombardeio e alteracdo da estrutura cristalografica do mineral
hospedeiro a partir da inclusdo, que pode variar de submilimétrica a micrométrica. S&o
exemplos, as Figuras 17A (Amostra 13), 17B (Amostra 11) e 17D (Amostra 18), ja
mencionadas, além da Figuras 18A e 18B (Amostra 28). Nestes casos, a metamictizacdo é
evidenciada tanto na allanita, com suas bordas de minerais opacos, quanto na ocorréncia de

cristais de zircdo inclusos em biotita.

Figura 18 - Fotos microscopicas de rochas: Amostra 28.

J QtZ
5 N : e “200pm o A . _,-
Fonte: Proprio Autor. / Legenda: Bt - Biotita; Zrn - Zircao; Qtz - Quartzo.

Na Figura 19, é possivel identificar a presenca de fortes halos pleocréicos destacados
em vermelho. Dentre eles, a ocorréncia de um halo de tamanho consideravel, quando
comparado aos demais, devido a um grdo que apresenta um fraturamento pequeno a
moderado, além de um cristal subédrico, ou seja, com faces imperfeitamente formadas. A
presenca de tais caracteristicas, conforme expresso por Souza; Teixeira; Botelho (2005),
sugere na amostra 13 a presenca do mineral monazita [(Ce, La, Nd, Th, Y, Dy, Sm)(PO4)],

cuja relevancia radiométrica é largamente conhecida.
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Figura 19 - Fotos microscdpicas de rochas: Amostra 13.

&S

g

Fonte: Prdprio Autor. / Legenda: Mnz - Monazita; Bt - Biotita; Qtz - Quartzo; Pl - Plagioclasio.

Também foi identificada a presenca de outros minerais, como no caso da amostra 18,
com a ocorréncia de grdos granulares anédricos de Oxidos avermelhados em gréos de
feldspato, sugerindo a presenca de rutilo (TiO2) (Figura 20A); da mica branca, associada a
grdo de biotita em suas clivagens e bordas, na amostra 11 (Figura 20B); da clorita, associada a
grdos de allanita, na amostra 28 (Figura 20C) e de minerais opacos, seja associados a clorita
ou biotita, como presente na amostra 28 (Figura 20D) ou mesmo dispersos na rocha, na
amostra 13 (Figura 20E).

Figura 20 - Fotos microscépicas de rochas: Amostras 11 (B), 13 (E), 18 (A) e 28 (C e D).

* e Lo

Fonte: Proprio Autor. / Legenda: Wmca - Mica branca; Bt - Biotita; Chl - Clorita; Aln - Allanita; PI -
Plagioclasio; Op - Opaco; Qtz - Quartzo.
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Diante de todas as informacgdes elencadas, através da andlise petrografica das
amostras, foi possivel realizar a identificacdo destas rochas, sendo classificadas como granitos
(sienogranitos) a sienitos, devido a alta composicdo modal de feldspato potassico,
considerando a nomenclatura de rochas igneas pluténicas proposta por Streckeisen (1974).
Estas rochas possuem textura pegmatitica, devido aos tamanhos centimétricos de seus
minerais essenciais, sendo por vezes, porfiritica, quando estes minerais formam fenocristais

que se destacam em uma matriz mais fina.

5.2.3 Analise por Difratometria de Raios-X

Para tais amostras, a avaliacdo dos principais picos presentes em seus respectivos
difratogramas permitiu, considerando a Equacdo da Lei de Bragg (Equacao 3), que fossem
calculadas as distancias interplanares (d), também chamadas de d-spacing, em Angstrom (A),
de cada pico relacionado a cada posi¢do 20. Ao avaliar a Tabela 11, que contém os valores
destas distancias comparados aos de referéncia indicados pelo Centro Internacional de Dados
de Difracdo - ICDD e existentes na literatura, percebe-se que, a diferenca entre tais conjuntos
de valores é pequena, variando dentro da margem tolerdvel de 10%, para a maioria dos
minerais presentes e que apresentam U, Th e K em sua composi¢do, convergindo com as
informacdes obtidas nas analises microscopicas destas amostras.

A partir da andlise dos dados presentes na Tabela 10, também foi possivel verificar,
nos casos dos minerais allanita, monazita e rutilo, a mesma tendéncia de proximidade entre as
distancias interplanares calculadas e de referéncia. Esta caracteristica permite inferir a
presenca destes minerais nas amostras 13 e 18, respectivamente, conforme indicado pela
descricdo petrogréfica.

A referida Tabela ainda traz em seu conjunto de informagdes o rol de distancias
interplanares relacionadas ao mineral autunita. Verifica-se, neste caso, que o0s valores
calculados apresentam diferengas um pouco maiores dos valores de referéncia. Alem disso,
em parte dos conjuntos de dados, a proximidade entre esses valores ndo foi registrada. Este
fato, aliado ao ndo aparecimento do mineral nas analises petrograficas, ndo exclui a sua
presencga nas amostras, mas sugere que sua ocorréncia se deu apenas de maneira superficial,

conforme evidenciado nos testemunhos de rocha, expressos anteriormente na Figura 14.
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Tabela 10 - Distancias Interplanares para os minerais identificados nas Amostras de Rocha Estudadas.

MINERAL COMPOSICAO REFERENCIA AMOSTRA (d-spacing)
QUIMICA DRX* 8 11 13 18 28
10,35 (85) 9973 - - - 10,108
5,185 (65) - - - - -
4,930 (35) 4701 - 4,653 - 4,232
Autunita Ca[U0O,.PO4].10H,0 3,569 (100) - 3,628 3,607 3,692 -
3,502 (40) - 3,356 3,391 3,365 3,485
2,187 (40) 2,238 - 2,168 2,167 2274
2,074 (60) 2,127 2,105 2,040 2,128 1,984
4,17 (3) 4267 4,227 4,027 4256 4,231
3,30 (5) 3,348 3,356 3,391 3,345 3,326
3,285 (35) - 3204 3245 3281 3,270
. 2,99 (2) 2976 - - 3,033 2,985
Monazita (s, (L2, INEL TPk 2151(40) 2127 2105 2168 2167 2,274
1,963 (50) 1,971 1981 1975 1,985 1,984
1,876 (30) 1,852 1,852 1,822 1,865 1,845
1,738 (40b) 1,720 1,738 1,734 1,652
3,53 (43) 3,687 3,628 3,607 3,692 3,485
(Ca, Mn, Ce, Y, Th, 2,94 (10) 2976 - - 2,905 2,932
Allanita La)z(Fe, Ti, 2,627 (41) 2,623 2534 2630 2,632 2639
Al)30(Si207)(SiO4)(OH) 2,182 (36) 2,238 2,168 2,167 2274

2,14 (4) 2,127 2,105 - 2,128 -

3,247 (100) 3,198 3,204 3,245 3281 3,223
2,487 (50) 2,464 2,534 2433 2457 2,463
2,188 (25) 2,127 2,105 2168 2,167 2274
Rutilo TiO, 1,6874 (60) 1,660 1,720 1,676 1,711 1,652
1,6237 (20) - 1604 1667 1626 1,607
1,3598 (20) 1,368 1,381 1,373 1376 1,372
1,3465 (12) 1,331 1,373 1,319

4,434 (45) 4267 4275 4304 4256 4,231
3,302 (100) 3,348 3,356 3,391 3345 3,326
3,29 (10) - 3204 3245 3281 3270
2,52 (8) 2,464 2,534 2536 2527 2,463
2,066 (20) 2,127 2,105 2,040 2,128 1,984
1,908 (14) 1,852 1,852 1,975 1,865 1,912
1,712 (40) - 1,720 1,732 1,711 -
1,651 (14) 1,660 1,604 1,667 1626 1,652

Zircédo (ZrSiOq4 (+ Hf, U, Th, ETR)

4,22 (100) 4,267 4,227 4,304 4,2562 4,232
3,70 (40) 3,687 3,628 3,776 3,6918 3,669

Microclinio KAISisO 3,37 (40) 3348 3356 3,391 33646 3,326
3,25 (80) - - - 32513 -

3,24 (40) 3,198 3204 3245 - 3,223

10,0 (>100) 9,973 - - - 10,108

4,46 (65) 4275 4,304 42562 4,232

3,351(>100) 3,348 3,356 3,391 3,3452 3,326

Muscovita KA'{éﬂ%'”” 321(50) 3198 3204 3195 32513 3.223
F)z 250(50) 2623 - 2630 - 2639
2562 (90) . 2534 2536 25551 -
2010 (75) 1,971 1981 2040 19850 1,984
101(100) 9,973 - : - 10108
337(100) 3348 3356 3391 33646 3326
K(Mg,Fe?") 266(80) 2623 - 2630 26324 2639
Biotita 3(AlFe*3)Siz010 245(80) 2464 2534 2433 24571 2463
(OH, F)s 218(80) 2127 2105 2168 21670 2274
200(80) 1971 1981 1975 19850 1.984
167(80) 1660 1720 1676 16256 1652

Continua na Proxima Pagina
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Continuacao da Tabela 10

3,342 (100) 3,348 3,356 3,391 3,345 3,326

4,257 (22) 4,267 4,275 4304 425 4,231

1,8179 (14) 1827 1,818 1822 1815 1,845

Quartzo SiO2 1,5418 (9) 1,543 1540 1,470 1,541 1,543
2,457 (8) 2,464 2534 2,433 2457 2,463

2,282 (8) 2,238 2,281 2,287 2,167 2274

1,3718 (8) 1,374 1,381 1373 1373 1,372

*http://www.handbookofmineralogy.org

53 PARAMETROS RADIOMETRICOS

5.3.1 Taxa de Dose Equivalente Efetiva Ambiental (H)

O contexto avaliativo radiométrico da area de estudo, inicia-se com uma abordagem
aos niveis da taxa de dose equivalente efetiva ambiental (H), calculados conforme a Equacéo
15, considerando um fator de ocupacdo de 0,2 recomendado pela UNSCEAR (2008) para
ambientes externos, também chamados outdoor. Para este item, descrito na Tabela 8 presente
no inicio deste capitulo, os dados obtidos variaram de 0,07 a 6,63 mSv.a™, com valor médio

de 1,26 mSv.a™ e estdo representados na Figura 21.

Figura 21 - Niveis de Taxa de Dose Equivalente Efetiva a 1 m da superficie (H)
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De acordo com a UNSCEAR (2008), a taxa média de dose equivalente efetiva
ambiental é de 0,07 mSv.a para radiacdo terrestre externa em ambientes ao ar livre. Em
97,1% das amostras analisadas, os resultados obtidos neste estudo s&o superiores a este valor,

excetuando-se 1 amostra, que apresentou taxa de dose equivalente efetiva igual a referéncia
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sugerida pela UNSCEAR que é: N° 25, coletada no municipio de Parelhas/RN, na
proximidade do Agude Boqueirdo, em uma pedreira.

Ao analisar estes dados, considerando as recomendacdes da publicacdo N° 103 da
Comissao Internacional de Protecdo Radioldgica (ICRP), de 2007, onde o limite de exposicéao
a radiacdo total para os individuos do plblico é de 1,0 mSv.a™, observa-se que, nas amostras
avaliadas, o referido limite é superado em 2,9% das ocorréncias, principalmente naquelas
localizadas nos municipios paraibanos de Santa Luzia, S&0 Mamede, onde foram identificados
niveis de dose quase 2 vezes superiores ao limite recomendado, além de parte dos
afloramentos monitorados em S&o José do Sabugi.

Apos a realizacdo de ajuste matematico a classificacdo de areas proposta por Sohrabi
(2013), tem-se agora como referéncia comparativa apenas a taxa média de dose equivalente
efetiva ambiental (0,07 mSv.a!) para radiagdo terrestre externa em ambientes ao ar livre,
reportada pela UNSCEAR. Ao considerar tal referencial, os dados elencados no presente
estudo podem ser classificados da seguinte forma: 37,1% como sendo &reas com "nivel
médio" de radiacdo, com destaque para 0 municipio de Jardim do Serid6/RN; 28,6% definidas
como "nivel muito alto”, destacando-se as ocorréncias localizadas nos municipios paraibanos
de Sdo Mamede, Santa Luzia e S0 José do Sabugi, estes, que também apresentam destaque
na categoria "nivel alto", onde 25,7% das amostras totais podem ser enquadradas.

O "nivel baixo", por sua vez, foi o que apresentou 0 menor indice de amostras aptas a
receber tal qualificacdo (8,6%), com ocorréncias pontuais nos municipios de Sdo José do
Sabugi/PB, Santana do Serid6/RN e Parelhas/RN, estes Gltimos, com amostras cujos niveis de
atividades especificas foram o0s menores registrados. Esta variacdo nos niveis de dose
conforme a atividade especifica que a origina é algo esperado, ja que, conforme Al-Kaabi
(2016), quanto maiores os niveis de atividade especifica do radionuclideo na area da amostra,
maiores serdo suas doses; 0 mesmo ocorrendo para atividades especificas baixas.

A classificacdo das localidades aqui sugerida, considerando unicamente a taxa de dose
equivalente efetiva referente a exposicdo externa, vem ao encontro das caracteristicas
mineraldgicas locais outrora relatadas, onde se identificou a presenca de minerais de carater
radioativo como a allanita, zircdo, monazita e rutilo, inclusos em biotitas, além do epidoto e
feldspato potassico. Todos eles, identificados em amostras cujas taxas de dose qualificam suas
respectivas areas de origem entre os niveis "alto” e "muito alto” da classificacdo sugerida no
presente estudo. Tais evidéncias reforcam a necessidade e importancia, ndo apenas da
presente investigacdo, como de outras pesquisas com maior amplitude e detalhamento,

envolvendo até a analise de outras matrizes ambientais, possibilitando a previsdo de qualquer
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situacdo que possa inferir algum risco as populagdes locais, em especial, nas localidades
Riacho da Serra, em S&o José do Sabugi/PB, Serra dos Porcos, em Santa Luzia/PB e no

municipio de Sdo Mamede/PB, onde as maiores taxas de dose foram identificadas.

53.1.1Taxa de Dose Equivalente Efetiva Ambiental (H) - Analise Intercomparativa

utilizando Estudos Mundiais.

Na Tabela 11, é apresentado um comparativo entre os resultados da taxa de dose
equivalente efetiva obtidos neste estudo e alguns estudos realizados em algumas areas do
planeta, utilizando rochas, aferindo a dosimetria para os radionuclideos primordiais em
ambientes externos, buscando verificar a exposi¢do terrestre externa ao corpo humano em
ambientes ao ar livre.

A comparagdo mostra que, 0s niveis observados no presente estudo apresentam
relevante diferenca quando comparados aos niveis de outras areas. Essa diferenca evidencia-
se nos valores maximos de taxas de doses, impactando nos valores médios, que, em linhas
gerais, apresentaram superioridade que variou entre 1,2 vezes, como na comparagdo com o
estudo conduzido por Gaafar e colaboradores (2016), realizado em area considerada de alta
radiagdo de fundo, cuja taxa de dose equivalente efetiva média foi de 1,05 mSv.a?, até 21
vezes superior, quando comparado com o estudo realizado por Bachama e colaboradores
(2017), onde a referida taxa de dose média foi de 0,06 mSv.a%, inferior ao valor de referéncia
adotado pela UNSCEAR.

Tabela 11 - Comparativo entre os dados médios da Taxa de Dose Equivalente Efetiva: Presente
estudo versus estudos mundiais.

Localidade H (mSv.a?t) Referéncia
Paraiba e Rio Grande do 1,26 Presente Estudo
Norte, Nordeste Brasileiro (0,07 - 6,63)
Valor de Referéncia Mundial 0,072 Conforme Legenda
o 0,06
Nigeria (0,05 - 0,07) Bachama et al., 2017
. 1,05
Egito (0,53 - 1,8) Gaafar et al., 2016
< 0,131
India (0,101 - 0,153) Rangaswamy et al., 2016
Eqito 0,13 Darwish; Abul-Nasr; El-
g (0,08 - 0,20) Khayatt. 2015
-~ 0,06
Malasia (0,005 - 0,138) Alnour et al., 2014
. 0,35
Turquia (0,21 - 0,88) Canbaz et al., 2010

Legenda: ®UNSCEAR, 2008.
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5.3.2 Radio Equivalente (Raeq) e Indices de Risco de Radiacdo Externa (Hex) e Interna
(Hin)

Prosseguindo a avaliacdo radiometrica da area de estudo, sdo abordados os dados
referentes ao radio equivalente (Raeq) € aos indices de risco de radiacdo externa (Hex) € interna
(Hin). Com relagio ao Raeq, 0s valores obtidos variaram entre 113,2 a 5.543,6 Bq.kg™. Para
tais valores, em niveis médios, o *Ra apresentou uma contribui¢do de 73,8%, seguido dos
elementos da série do 2%2Th, com 18,2% e do “°K, com 8%, divergindo, por exemplo, das
contribuigcdes percentuais esperadas para 0 Ra, Th e K de 39,89%, 57,04% e 3,07%,
respectivamente, considerando a equacao utilizada na estimativa do Raeg.

A comparacdo dos valores empiricos com o recomendado pela UNSCEAR, que é de
370 Bq.kg?, conforme a Figura 22, demonstra que, 88,6% dos pontos amostrais apresentaram
Raeq superior ao recomendado, indice muito superior a alguns registros da literatura, como por
exemplo, estudo realizado por Fares e colaboradores (2017), em montanhas graniticas na
costa do mar velho, no Egito, cujo radio equivalente variou de 116,8 Bg.kg™* a 449,4 Bg.kg™,
dos quais 16,7% das amostras apresentaram valores superiores ao limite recomendado; estudo
conduzido por Alnour e colaboradores (2014), em amostras de rocha em Johor, Malésia, onde
o radio equivalente obtido variou entre 9 a 239 Bqg.kg™ e a totalidade das amostras avaliadas
apresentaram valor inferior ao limite recomendado; em outro estudo, onde Moura et al.
(2011), registraram em amostras de rochas igneas dos Estados de Sdo Paulo e Minas Gerais
niveis de radio equivalente variando de 57,2 Bg.kg? a 752,8 Bqg.kg?, dos quais 36% com
valores superiores ao recomendado. Pesquisa realizada por Santos Janior et al. (2010), em
amostras ambientais de solo e rocha de uma area andmala em urénio, em Pedra, Pernambuco,
o radio equivalente estimado, variou de 36,3 a 1.624,0 Bg.kg™ para as rochas graniticas e de
16.979,9 a 147.159,0 Bqg.kg? para as rochas célciossilicaticas anfiboliticas, onde cerca de

23% dos valores encontrados estiveram superiores ao referido limite.
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Figura 22 - Niveis de Radio Equivalente para os Pontos Monitorados
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Quanto aos indices de risco de radiacdo externa (Hex) e interna (Hin), 0s dados obtidos
para o presente estudo sdo apresentados na Figura 23. Para 0 Hex, 0s valores variaram entre
0,3 a 14,9, com valor médio de 3,25, enquanto que, para 0 Hin, estiveram entre 0,38 a 29,37,
com valor médio de 5,65. Verifica-se que, em 88,6% das amostras, 0s valores determinados
para tais indices sdo superiores ao limite, chegando a superéa-lo em até quase 15 vezes, no
caso do Hex, € em até 29 vezes, com relagdo ao Hin, ambos na amostra 18, anteriormente

discutida.

Figura 23 - indices de risco de radiacao externa (Hex) € interna (Hin) para os Pontos Monitorados
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5.3.2.1 Raeg, Hex € Hin - Andlise Intercomparativa utilizando Estudos Mundiais

Na Tabela 12, é apresentado um comparativo entre os resultados medios dos
parametros dosimétricos avaliados obtidos neste estudo e alguns estudos realizados em
algumas areas do planeta. A analise comparativa demonstra, de maneira clara, a superioridade
dos niveis de tais parametros observados neste trabalho, quando comparados aos de outras
areas. Tomando como referéncia os valores de referéncia mundiais (UNSCEAR, 2000;
BERETKA; MATHEW, 1985) estabelecidos para 0 Raeq, Hin € Hex, 0s valores médios obtidos
neste estudo apresentaram niveis 3,3; 5,6 e 3,2 vezes mais elevados, respectivamente.

Quando comparados aos registros da literatura, os valores médios obtidos nesta
pesquisa estiveram entre 1,9 a 11,9 vezes superiores, considerando 0 Raeq; entre 2,4 e 16,6
vezes superiores, no caso do Hin e, para 0 Hex, 0s valores deste estudo apresentaram
superioridade a literatura entre 1,8 a 11,6 vezes. O estudo conduzido por Gaafar e
colaboradores (2016) é o Unico, dentre os elencados nesta analise comparativa, cujos dados

apresentaram valores médios aproximadamente 2 vezes superiores aos obtidos nesta pesquisa.

Tabela 12 - Comparativo entre os dados médios de H, Raeq, Hin € Hex: Presente estudo versus estudos

mundiais.
. Raeq A
Localidade (Ba.kg) Hin Hex Referéncia
Paraiba e Rio Grande 1202,36 5,65 3,25

do Norte, Nordeste Presente Estudo

(113,16 - 5543,64) (0,38 - 29,37) (0,30 - 14,98)

Brasileiro
Valor&eusgit‘:lrenma 370° 1° 18 Conforme Legenda
L 122,60 0,40 0,33
Nigeria (100,72-147,14) (0,35-050) (027-030) Dachamaetal, 2017
. 286,13 1,33 0,81
Egito (1168-44942) (070-1,02) (043-114)  raresetal, 2017
. 2160 11,4 5,8
Egito (1030 - 3387) (5.4 - 18,1) (2,8-9.2) Gaafar et al., 2016
india 225,29 0,73 0,62 Rangaswamy et al.,
(166,68 - 266,06) (0,53-0,88) (0,47 -0,73) 2016
Eqito 231 0,74 0,62 Darwish; Abul-Nasr;
g (152,8 - 343,6) (0,39-1,16) (0,35-0,93) El-Khayatt. 2015
. 100,73 0,34 0,28
Malasia (9 - 239) (0,03-084) (0,02 - 0,66) Alnour etal., 2014
. 639,87 2,36 1,76
Turquia (368,3 - 1614,2) (1,3-6.1) (1,0 - 4,4) Canbaz et al., 2010

Legenda: 2UNSCEAR, 2008 / "Beretka; Mathew, 1985.

A avaliagdo dos parametros dosimétricos em questdo (Raeq, Hex € Hin) indica a

presenca de comportamento semelhante de seus resultados, evidenciado nos niveis obtidos
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para cada amostra e confirmado nos elevados coeficientes de correlagdo de Pearson
registrados (r entre 0,9972 e 1, p-valor < 0,0001, confianga de 95%). Os niveis obtidos para
tais parametros nas amostras avaliadas, em geral, sdo fortemente superiores aos limites
recomendados (Raeqg = 370 Bg.kg?; Hex € Hin < 1) e indicam risco relevante associado a
radioatividade nestas &reas, conforme expresso pela literatura (UNSCEAR, 2000;
RANGASWAMY et al., 2016). Desta forma, é desaconselhavel usar essas rochas na
construcdo civil ou industria, tomando como base para tal recomendacdo o principio de
protecdo radioldgica, propondo condicdes de seguranca para habitantes de possiveis

residéncias que venham a ser construidas com esse tipo de material.
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6 CONCLUSOES E RECOMENDACOES

1. Os radionuclideos analisados no presente estudo (28U, ?%°Ra, 23°Th e 4°K) apresentam, em
linhas gerais, niveis de atividades especificas, teores e parametros radiométricos, superiores
aos valores de referéncia relatados pela UNSCEAR e a maioria dos registros existentes na

literatura.

2. Os resultados mais elevados para os itens supramencionados, foram obtidos em
afloramentos rochosos situados nos municipios paraibanos de Sdo Mamede, Santa Luzia, Sao
José do Sabugi e, em ponto especifico, no municipio de Carnatba dos Dantas/RN.

3. Nas localidades supracitadas, as amostras podem ser classificadas como de niveis "alto™ e
"muito alto" de radioatividade natural, considerando como referéncia a Taxa Média de Dose
Equivalente Efetiva Ambiental para ambientes "outdoor".

4. A presenca de minerais como a allanita, monazita, zircdo, rutilo, biotita e feldspato
potassico justifica a existéncia dos niveis de radioatividade diferenciados para 0s

radionuclideos monitorados na area de estudo.

5. E desaconselhada, a priori, a utilizacdo das rochas analisadas, como componente em
materiais de construcdo e utensilios domésticos, dado o risco radioldgico a elas associado,

diante dos parametros dosimétricos avaliados.
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