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APRESENTACAO

Este trabalho de Tese de Doutorado intitulado “Estudo da mobilidade e dispersao de
238y, #2Th, “K, ***Ra, *’Rn e metais pesados no sistema solo-rocha do depdsito de U-ETR
de Sdo José de Espinharas (PB)”, foi desenvolvido pela Engenheira Florestal MSc.
Christianne Torres de Paiva, sob a orientacdo do Prof® Dr. Jodo Adauto de Souza Neto e co-
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A estrutura gréfica foi organizada em cinco capitulos abaixo discriminados, além de

Referéncias Bibliograficas e Anexos.

v' Capitulo I: Consideragdes Iniciais;

v'Capitulo 1l: Aspectos Fisiogréaficos, Socio-Econémicos e Geoldgicos da Area de Estudo;
v’ Capitulo Ill: Materiais e Métodos;

v’ Capitulo 1V: Resultados e Discussoes;

v’ Capitulo V: Consideragdes Finais;



RESUMO

O objetivo deste estudo foi avaliar mobilidade e disperséo dos radionuclideos **®U,
232Th, K, #°Ra e #*’Rn e metais pesados (Al, Cd, Co, Cu, Fe, Mn, Ni e Pb) no sistema solo-
rocha na area da mineralizacao de U -ETR de Sao José de Espinharas (PB). No campo, em
duas estagBes climéticas (seca e chuvosa), foram feitas coleta de amostras de solos e
rochas, descricdo morfolégica dos perfis solo-rocha e medicao da radiagdo gama total in
situ. No laboratério, foram realizadas analises fisico-quimicas (teor de umidade,
granulometria, densidade global, densidade das particulas, porosidade, pH, teor de matéria
organica e de carbonatos totais), radiométricas (atividade e concentragdo dos
radionuclideos 28U, %%2Th, K, #*Ra, e #’Rn) e geoquimicas (Al, Cd, Co, Cu, Fe, Mn, Ni e
Pb). Os perfis solo-rocha sdo constituidos por Neossolos Litdlicos sobre Sienogranito
albitizado e Sienogranito, Neossolos Regoliticos sobre Augen Gnaisse e Granodiorito. Sao
solos acidos, arenosos, com maior conteido de matéria organica no horizonte superficial e
de carbonatos totais nos horizontes subsuperficiais. A mobilidade sazonal dos
radionuclideos (**®*U, *?Th, “°K) e metais pesados (Fe, Mn, Pb) foi devida aos processos de
eluviacdo, iluviacdo e lixiviacdo. O perfil de Neossolo Litdlico sobre Sienogranito albitizado
(CAE-02), destacou-se por possuir maiores valores da atividade gama in situ, maior
concentracdo e atividade dos radionuclideos **®U e ?**Th, e valores méaximos dos
parametros relacionados aos niveis de radiacdo ambiental da area, que pode ser

considerada como de elevado nivel de radia¢é@o natural.

PALAVRAS-CHAVE: geoquimica ambiental, radioatividade natural, radionuclideos, metais pesados



ABSTRACT

The objective of this study was to evaluate mobility and dispersion of the
radionuclides #*®U, ?%2Th, *°K, ?*Ra and #’Rn and heavy metals (Al, Cd, Co, Cu, Fe, Mn, Ni
and Pb) in the system soil-rock in the area of the mineralization of U - ETR of S8o Jose de
Espinharas (PB). In the field, in two climatic stations (dries and rainy), collection of soils
samples and rocks had been made, morphologic description of the profiles soil-rock and
measurement of the radiation total gamma in situ. In the laboratory, analyses had been
carried through physicist-chemistries (humidity, granulometry, global density, density of
particles, porosity, pH, organic matter and total carbonates), radiometric (activity and
concentration of the radionuclides ?**U, #°Th, “K, #°Ra and **?Rn) and geochemistry (Al,
Cd, Co, Cu, Fe, Mn, Ni and Pb). The profiles soil-rock are constituted by Neossolos Litolicos
on Sienogranito albitizado and Sienogranito, Neossolos Regoliticos on Augen Gnaisse and
Granodiorito. They are acid, sandy texture, with bigger content of organic matter in the
superficial horizon and of total carbonates in horizontes subsurface. The sazonal mobility of
the radionuclides (*8U, #*?Th, “°K) and heavy metals (Fe, Mn, Pb) had to the processes of
eluviacdo, iluviagdo and leaching. The profile of Neossolo Litolico on Sienogranito albitizado
(CAE-02), was distinguished for possessing higher values of the activity gamma in situ,
higher concentration and activity of the radionuclides ?**U and #**Th, and maximum values of
the parameters related to the levels of ambient radiation of the area, that can be considered

as of higher level of natural radiation.

KEY- WORDS: environment geochemistry, natural radioactivity, radionuclides, heavy metals
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CAPITULO |

CONSIDERAGOES INICIAIS

1.1 INTRODUCAO

O descobrimento da radioatividade ha pouco mais de um século, foi a origem de um
desenvolvimento cientifico extraordinario, principalmente nos campos da Fisica e Quimica.
Ao longo deste tempo, inumeras possibilidades de uso de elementos radioativos tém sido
reconhecidas - desde a geragdo de energia e aplicagdes no diagnoéstico e tratamento de
doengas até estudos de datacdo de materiais geoldgicos e prospecc¢ao mineral. No entanto,
as pesquisas tém chamado a atengao para os possiveis riscos a saude humana provocados
pela exposigcao a radiacao (Bowie & Plant, 1983; IRD-CNEN, 2000).

Excetuando-se o caso de depdsitos minerais que contém teores dos elementos
radioativos U e Th acima de 1%, os materiais geolégicos como rochas e solos, por exemplo,
possuem teores destes elementos radioativos da ordem de ppm (Aieta et al., 1987). Dessa
forma, os depdsitos minerais sdo bons exemplos para se avaliar mobilidade e dispersao
destes elementos no ambiente secundario, além de estudos de impacto de radiagdo na
saude do ser humano e no ambiente.

Neste contexto, o presente trabalho se propde a compreender 0s processos que
controlam a mobilidade e dispersdo de elementos radioativos no sistema rocha-solo, em
condicao climatica especifica (semi-arido) e em area de comprovada radioatividade natural
anbmala, além de gerar subsidios técnicos para implementagdo de politica de uso e

ocupacgao de areas com restricdes ambientais.
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2 OBJETIVOS

1.2.1 Objetivo Geral

Descrever as caracteristicas geoquimicas e mineralégicas dos perfis de alteragéo

solo-rocha em condigdes semi-aridas, selecionados na area da mineralizacdo de U e

Elementos Terras Raras (ETR) de Sdo José de Espinharas (PB) e avaliar a mobilidade e a

dispersdo dos elementos quimicos radioativos #2U, #?Th, ‘K, *®Ra e *Rn e metais
pesados (Al, Cd, Co, Cu, Fe, Mn, Ni e Pb) nestes perfis.

1.2.2 Objetivos Especificos

Utilizar os dados aerogeofisicos (magnéticos e radiométricos) oriundos do Projeto
Aerogeofisica do Seridd (DNPM/CNEN/CPRM, 1973), dados geoldgicos gerados a partir
do mapeamento geoldgico de detalhe (escala 1:40.000) (Souza, 2004) e dados

bibliograficos para caracterizagdo geoldgica e radiométrica da area em estudo;

Calcular os valores maximos da Dose Anual de Radiacdo na area estudada a partir dos

dados geoquimicos disponiveis de concentragédo de 22U, #*?Th e “K;

Caracterizar a area de estudo, através de levantamento bibliografico, quanto aos
parametros: demograficos (numero de habitantes por faixa etaria e escolaridade),
econdmicos (renda per capita e atividade econdémica principal) e meio fisico (solo, clima e

vegetacao);

Realizar analises geoquimicas e radiométricas nas amostras de rocha e solo, coletadas
nas estagdes seca e chuvosa, em perfis representativos de cada tipo litolégico que ocorre
na area, para determinagdo das concentragbes de 22U, #?Th, K, *Ra e ?*’Rn e as
concentragdes dos metais Al, Cd, Co, Cu, Fe, Mn, Ni e Pb, além do pH, teor de fracao
argila, concentragdo de matéria organica nas amostras de solo e carbonatos totais nas

amostras de solo e rochas;

Avaliar a mobilidade e a dispersdo de 2®U, 2*2Th, “°K, **Ra e #*Rn e dos metais Al, Cd,

Co, Cu, Fe, Mn, Ni e Pb no sistema rocha-solo, considerando o aspecto da sazonalidade;
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e Determinar, a partir dos teores de U, #?Th, °K, ?*Ra e ?*Rn obtidos no sistema rocha-
solo, os valores maximos da Dose Anual de Radiagdo na area com base nas atividades

especificas e concentragao destes radionuclideos;

» Auvaliar, a partir da Dose Anual de Radiac&o e os limites de tolerabilidade do ser humano a

radiacao, o risco de exposigcdo humana a referida dose;

* Obter mapas tematicos (e.g. Dose Anual de Radiacdo em rocha e solo) para a area

estudada;

» Sugerir alternativas para uso e ocupacgio adequados da area estudada

1.3 HIPOTESE DE TRABALHO

Na Litosfera, a ocorréncia da maioria dos processos, naturais ou antropicos, se
expressa pela presenca de associacbes de elementos quimicos e caracteristicas do
processo gerador, podendo resultar em concentragbes andmalas de determinados
elementos quimicos em algumas areas. Estas areas s&o, portanto, ideais para estudos que
avaliem a mobilidade e dispersao destes elementos no ambiente secundario. Estes estudos
por sua vez, serdo importantes contribuintes para avaliagdo do risco associado a saude
humana e para definigdo de politicas publicas direcionadas ao uso e ocupacao de locais

com caracteristicas semelhantes.
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1.4 REVISAO DA LITERATURA

1.4.1 Radioatividade Natural

Radiacao é a energia que se propaga através da matéria ou do espago em forma de
particulas ou ondas eletromagnéticas. Radioatividade é o fendmeno pelo qual um nucleo
instavel emite espontaneamente particulas e/ou ondas em uma reacao nuclear denominada
decomposigao, transmutagdo, desintegracdo ou decaimento radioativo, transformando-se
em outro nucleo mais estavel até atingir a configuragdo nuclear de equilibrio. Os atomos
com nucleos instaveis que emitem radiagdes sdo denominados radionuclideos (Attendorn &
Bowie, 1997; Cardoso et al., 2002).

A radiagdo natural ou ambiental corresponde a 70% da radiacdo recebida pelo
homem sendo a principal fonte de radiagcdo que, durante toda a histéria de vida na Terra, os
organismos tém sido expostos. As fontes naturais de radioatividade podem ser provenientes
dos radionuclideos cosmogénicos e/ou dos radionuclideos que se concentram na crosta
terrestre (Bowie & Plant, 1983; Tauhata et al.,2003; Bonotto, 2004).

Além dos radionuclideos cosmogénicos, contribuem como fonte natural de
radioatividade elementos que estao presentes na Terra desde a sua formacéo ha cerca de
4,5 Ga, inserindo-se nesse contexto apenas aqueles que possuem isétopos radioativos cuja
meia-vida é suficientemente longa para permitir que a atividade permanecga existindo mesmo
até o tempo atual. Os mais importantes desses elementos sao o uranio, tério e potassio, que
sao litofilos (preferéncia por ligagdo quimica com elementos da litosfera) e se concentram

preferencialmente nas rochas igneas acidas (Carvalho, 1995; Bonotto, 2004).

1.4.2 Séries radioativas naturais

Os nucleos instaveis de uma mesma espécie (mesmo elemento quimico) e de
massas diferentes, denominados radioisétopos, nao realizam todas as mudangas ao mesmo
tempo. As emissbes de radiacdo sao feitas de modo imprevisto e nao se pode saber o
momento em que um determinado nucleo ira emitir radiacdo. Entretanto, para a grande
guantidade de atomos existentes em uma amostra é razoavel esperar-se um certo numero
de emissdes ou transformagdes em cada segundo. Essa “taxa” de transformacbes é
denominada de atividade da amostra, que pode ser medida em Bq (Becquerel) que equivale

a uma desintegracgdo por segundo ou em Ci (Curie) que equivale a 3,7 x 10" Bq. Desta
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forma, a taxa de decaimento radioativo natural varia de elemento para elemento e o tempo
que leva para que metade dos atomos de qualquer elemento radioativo se desintegre é
conhecido como sua meia-vida. O processo de decaimento prossegue e ndo se encerra
apos uma meia vida, uma vez que para cada meia-vida que passa, a atividade vai sendo
reduzida a metade da anterior, até atingir um valor insignificante que n&do permite mais
distinguir suas radiagdes das do meio ambiente. Dependendo do valor inicial, em muitas
fontes radioativas utilizadas em laboratérios de analise e pesquisa, apés 10 (dez) meias
vidas, atinge-se esse nivel (Bowie & Plant, 1983; Attendorn & Bowie, 1997; Bonotto, 2004).

E importante ressaltar que o fendmeno da radioatividade é exclusivamente nuclear,
ou seja, ele se deve unicamente ao nucleo do atomo e ndo é afetado por nenhum fator
externo, tais como pressao e temperatura (Cardoso et al., 2002).

No estudo da radioatividade, constatou-se que existem apenas trés séries ou familias
radioativas naturais, conhecidas como: Série do Uranio, Série do Actinio e Série do Toério
(Figura 1.1). Sendo que, a Série do Actinio se inicia com o ?**U e tem essa denominagao
porque se pensava que era iniciada pelo #*’Ac. As trés séries naturais terminam em isétopos
estaveis do chumbo, respectivamente, ?*°Pb, 2’Pb e ?®®Pb (Attendorn & Bowen, 1997).

As séries radioativas do #*®U, do ?**U e #?Th apresentam algumas caracteristicas
comuns: cada série é iniciada por um radiois6topo de meia vida longa (?®U, #°U e #*?Th);
cada uma das séries contém um isétopo do gas nobre raddnio (**Rn na série do U, #'°Rn
na série do ?°U e ?*Rn na série do #*?Th); todas as trés séries possuem um isétopo estavel
do chumbo (Pb) como produto final (***Pb na série do #**U, ?°’Pb na série do #*°U e ?®*Pb na

série do #*?Th) (Ku, 1976; Bowie & Plant, 1983; Attendorn & Bowen, 1997).
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Figura 1.1: Séries naturais de decaimento radioativo do #8U, 2**Th e #°U
(Fonte: Adaptado de Ku, 1976).



26

1.4.3 Anomalias radioativas naturais

A abundancia natural de um elemento em um material sem influéncia antrépica ou
antropogénica é denominada background. No entanto, o background varia em fungdo dos
materiais e dos tipos de influéncias ambientais (como por exemplo as condigcbes do meio)
correspondendo ao estado disperso de um elemento em um material amostrado sem a
atuacdo de quaisquer agentes contaminantes. Anomalias sio, teoricamente, valores
acrescidos ao background devido ao aumento da concentracdo em um ou mais elementos,
relacionados com a existéncia de contaminacdo ambiental e sdo consideradas significativas
se apresentam conseqliéncias do ponto de vista ambiental (Bowie & Plant, 1983; Rohde,
2004).

A radioatividade é um processo natural (IRD-CNEN, 2000; Tauhata et al., 2003) e a
ocorréncia de elementos radioativos naturais € bastante ampla, podendo ser encontrados
em rochas, solos e sedimentos em concentragbes variadas (Pereira & Neves, 2003). Tais
concentragdes podem determinar areas com anomalias radioativas naturais uma vez que
estes elementos podem se dispersar ou concentrar-se no ambiente dependendo das suas
caracteristicas quimicas e sua mobilidade, além de caracteristicas locais relacionadas a
litologia, relevo, condigbes fisico-quimicas do solo e clima (Aieta et al., 1987; Rebelo et al.,
2003; Rohde, 2004).

No Brasil, ocorrem varias areas com anomalia radioativa natural. O planalto de
Pocos de Caldas - MG, por exemplo, € uma das maiores intrusdes alcalinas do mundo e
uma regiao de elevada radioatividade natural (Amaral, 1992) e na regidao Nordeste,
especialmente na costa dos Estados de Pernambuco e Paraiba, onde localiza-se a regido
urano-fosfatica de origem sedimentar verificam-se anomalias radioativas naturais (Lima,
1996).

Além das areas citadas, os depésitos de uranio, apresentam, naturalmente, elevada
radioatividade natural devido aos teores relativamente elevados deste elemento. Tais
depésitos sao caracterizados por teores de U3;Os que excedem em cerca de 50 vezes a

concentragcdo média das rochas crustais que corresponde a 100 ppm (Crawley, 1983).
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No territorio brasileiro sdo conhecidos oito principais jazidas/depdsitos de uranio
perfazendo um total de 301.490 t de Us;Os, sendo eles: Itataia (CE), Sado José de Espinharas
(PB), Lagoa Real (BA), Campos Belos/Rio Preto e Amorinépolis (GO), Quadrilatero Ferrifero
(MG), Pogos de Caldas (MG), Figueira (PR) (Javaroni & Maciel, 1985), e Pitinga (AM)

(Majdalani, 1999) (Figura 1.2). Na Tabela 1.1 podem ser visualizadas as reservas de U;0s

dos principais jazidas/depdsitos de uranio no Brasil.

Figura 1.2: Localizagao dos principais jazidas/depésitos conhecidos de uranio no Brasil

(Fonte: adaptado de Forman (1978) e Javaroni & Maciel (1985)).

Tabela 1.1: Reservas (em toneladas de U3;Os) dos principais jazidas/depésitos conhecidos de uranio no

Brasil (simplificado de Javaroni & Maciel (1985)).

CLASSES DE RESERVA

JAZIDAS/DEPOSITOS MEDIDAS INDICADAS INFERIDAS TOTAL
Provincia uranifera de ltataia (CE) 91.200 51.300 142.500
Sao José Espinharas (PB) 5.000 5.000 10.000
Provincia uranifera de Lagoa Real (BA) 61.840 31.350 93.190
Provincia uranifera de Rio Preto (GO) 500 500 1.000
Amorinépolis (GO) 2.000 3.000 5.000
Quadrilatero Ferrifero (MG) 5.000 10.000 15.000
Planalto de Pogos de Caldas (MG) 20.000 6.800 26.800
Figueira (PR) 7.000 1.000 8.000
TOTAL 192.540 108.950 301.490
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O depésito de uranio de Sao José de Espinharas (PB), foco da presente pesquisa,
possui reserva total de 10.000 toneladas de U;Os (Javaroni & Maciel, 1985) e esta localizado
a 25 km a norte da cidade de Patos. Este depodsito foi descoberto através de um
levantamento radiométrico autoportado, com posterior verificacdo de campo e avaliagao
geolégica de anomalias e sondagens geoldgicas, realizados entre o periodo de 1977 a
1982. E um depdsito de uranio epigenético, de origem metassomatica, onde ocorrem
gnaisses e xistos pré-cambrianos com granitos intrusivos neoproterozoicos, que foram
alterados por processos metassomaticos, tais como albitizacdo e hematizacdo, que
promoveram lixiviagdo da silica e enriquecimento em fosfato, uranio e Elementos Terras
Raras (ETR) (Santos & Anacleto, 1985).

1.4.4 Caracteristicas geoldgicas e pedoldgicas de areas com anomalias radioativas

naturais

De uma maneira geral, os radionuclideos gerados pelo decaimento radioativo dos
elementos U e Th, podem ser encontrados em rochas, solos, sedimentos, agua e ar em
concentracdes variadas (Pereira & Neves, 2003). Contudo, tais concentragbes no ambiente
dependem de uma série de fatores como: fonte do radionuclideo pai, tempo de meia-vida do
isétopo gerado e condigdes fisico-quimicas do ambiente geoquimico (pH, potencial de oxi-
reducao, etc.). Estes fatores, por sua vez, afetam a solubilidade e adsor¢ao do radionuclideo
no sedimento ou solo e a dissolugdo da rocha-fonte (Aieta et al.,1987).

Mais de 90% das reservas de uranio ocorrem em conglomerados pré-cambrianos ou
em rochas fanerozéicas diretamente sobrejacentes, sendo sua redistribuicao provavelmente
resultante de processos orogénicos e da anatexia associada (Bowie et al., 1983)

Por exemplo, em Portugal, as maiores concentragcdes de radionuclideos foram
observadas em areas cujo substrato geologico é principalmente constituido por granitos
(Neves et al., 1996; Pereira et al., 1999).

No Brasil, realizando-se um mapeamento da radioatividade ambiental do Rio de
Janeiro, observou-se que o parédmetro geoambiental melhor correlacionado com a
distribuicdo dos radionuclideos #*U, #*?Th e *°K & o geoldgico, comparado aos parametros
geomorfolégicos e pedoldgicos (Licinio, 2002).

Algumas rochas como folhelhos (ricos em matéria organica), rochas sedimentares
fosfaticas e granitéides possuem concentragdes relativamente elevadas dos elementos U,
232Th e “°K (Tabela 1.2). Em rochas granitoides, os radionuclideos U e Th estdo distribuidos

em diferentes fases minerais e estdo contidos, principalmente, em minerais acessorios como
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zircao, monazita e titanita (Rebelo et al., 2003). Os minerais acessoérios podem conter mais
de 85% de todo o urénio de algumas rochas (Guthrie & Kleeman, 1986).

Nas rochas igneas (Figura 1.3), o urénio ocorre principalmente em minerais
acessorios, embora sua presenca seja verificada também nos contornos dos graos e

defeitos nos reticulos cristalinos das fases minerais principais (Bonotto, 2004).

Tabela 1.2: Concentragbes médias de U, Th e K em algumas rochas da crosta terrestre (Fonte:
Vinogradov, 1959; Heier & Billings, 1969; Mason & Moore, 1982; Govett, 1983; Fischer,

1998).
CONCENTRACOES (ppm)
ROCHAS U Th K
Folhelhos Organicos 3 a250 1,4a28 26.600
Fosfaticas 245 3,9 -
Granitdides 0,003 a 8 0,01 a56 15.000-45.300
Argilitos / Sedimentos argilosos 1,0 5a12 28.100
Basalto 0,9 4,2 12.600

Rochas ultramaficas ... ——— e
Rochas méficas e

Rochas intermediarias e — ...

Rochas félsicas e —_

1 1 | |

|
0,001 0,01 0,1 1 10

Uréanio (ppm)

Figura 1.3: Distribuicdo de uranio em rochas igneas (Fonte: Rogers & Adams, 1969b).

No tocante aos solos, pode-se dizer que os solos autdctones usualmente refletem o
conteudo de uranio da rocha de origem, contudo, também podem ser empobrecidos ou
enriqguecidos em U, dependendo das condicdes de oxido-reducao e pH das aguas
circulantes. Os teores tipicos de U nos solos variam de 1 a 5 mg/kg. Em algumas
circunstancias, nas quais a matéria organica humica se acumula e a migracdo de agua
através do meio se mantém, o U pode ser enriquecido por um fator de 10.000 vezes a partir
da agua contendo valores nao elevados desse elemento (Bowie & Plant, 1983).

Durante o processo de evolugido dos solos, os minerais mais resistentes que contém
uranio e torio, tendem a se concentrar, principalmente em solos eluviais. O uranio soluvel é
mobilizado para a solugédo do solo, mas seu comportamento depende das condi¢des de pH,
Eh, presenga ou auséncia de argilominerais e fluxo do lencol freatico. Além disso,

caracteristicas fisicas do solo, tais como textura, porosidade e densidade, determinam a
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concentragao ou a abundancia de elementos radioativos e os niveis de radiacdo ambiental
local (Alencar, 2003). Solos argilosos, por exemplo, sdo mais radioativos que os arenosos,
devido, provavelmente, a adsorgao dos radionuclideos pelos argilominerais (Rebello et al.,
2003).

Analisando a resistividade elétrica e a radiagdo gama natural no estudo de solos sob
cerrado nativo, Nascimento (2003) verificou que a radioatividade elevada dos solos argilosos
deve estar associada a adsorc¢ao dos is6topos radioativos pelos argilominerais e, nos casos
em que a radiacdo devida ao potassio € elevada, podem existir fontes adicionais deste
elemento, ou seja, a presencga de minerais potassicos.

Nos solos de textura arenosa, semelhante aos da area estudada, as concentragdes
de uranio s&o, geralmente, menores que 1 ppm, gracas a facilidade com que ¢é lixiviado dos
intersticios ou da pitchblenda e cofinita em ambiente oxidante. Porém, quando tais solos sao
derivados de rochas igneas contendo minerais resistatos enriquecidos em U e Th, podem
ser observadas concentracdes anormais desses elementos (Bonotto, 2004).

Além da litologia e condigbes fisico-quimicas locais, o clima (variagbes sazonais),
processos fisicos, tais como erosao, e processos quimicos, tais como precipitacdo quimica,
exercem um singular papel na concentracdo ou dispersdo de radionuclideos no ambiente
circunvizinho (e.g. solo, sedimento, agua) (Rebello et al., 2003; Lottermoser et al., 2005).

Em estudo conduzido na Provincia Uranifera Lagoa Real (BA), foi verificado que
mesmo fora da area de mineralizacao, os teores naturais do uranio nas aguas € nos solos
Podzdlicos principalmente no horizonte A, eram elevados (Oliveira, 2006).

Investigando-se a dispersdo de contaminantes ambientais na mina reabilitada de
uranio de Mary Kathleen, situada em Queensland, semi-arido da Australia, verificou-se que
a dispersao de uranio e seus radionuclideos em solos e sedimentos, ocorreu por meio de
processos fisicos (erosdo) e processos quimicos (precipitacdo quimica). Embora os
procedimentos de reabilitagdo da mina tenham sido bem sucedidos na redugdo destes
radionuclideos no ambiente circunvizinho, a mobilidade fisica e quimica destes elementos
ainda é significativa, inclusive com transferéncia para plantas, mesmo apdés 20 anos da
reabilitacdo (Lottermoser et al., 2005).

E importante ressaltar-se que a presenca de 22U, *®Ra, ®*Th e “K, entre outros
radionuclideos, também pode ser verificada em fertilizantes fosfatados produzidos a partir
de rochas fosfaticas. Estes fertilizantes s&o usados na agricultura, particularmente nas
regides tropicais onde a remocgdo de nutrientes do solo é mais intensa. Desta forma, a
atividade agricola pode conduzir a uma redistribuicdo de radionuclideos no meio ambiente
por processos antropicos e com isso aumentar a radiagdo gama natural emitida pelos solos
(Menzel, 1968; Pfister et al., 1976; Ring, 1977; Guimond, 1978; Montvedt, 1986; Silva, 1997;
Souza, 1998).
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Em estudo conduzido na regido de Araras (SP), foi verificado que o uranio e o tério
concentraram-se em solos oriundos do intemperismo de rochas basicas, mais desenvolvidos
com predominancia de argilominerais e 6xidos de ferro e com altos teores de potassio — os
Latossolos Roxos — massivamente fertilizados com fosfatos e que ocorriam em areas planas
e elevadas do terreno estudado. Verificou-se que as anomalias de urénio estavam
associadas a granulometria (fragdo argila) em regolitos desenvolvidos sobre soleiras
diabasicas, enquanto que anomalias de potassio e tério, observadas em aluvibes
quaternarios as margens do Rio Moji, poderiam ser atribuidas, no caso do potassio, a
presenca de feldspatos € micas no solo e no caso do toério, a fertilizacdo local e ao
transporte de argilominerais e éxidos de ferro provenientes das por¢des mais elevadas do

terreno (Souza, 1998).

1.4.5 Efeitos da exposicdo humana as anomalias radioativas naturais

Nas ultimas décadas, tem havido um crescente interesse na determinacéo dos niveis
de radiagdo gama ambiental, aos quais a populagdo de uma determinada regido esta
exposta. A determinacdo da dose devido a exposi¢cédo a radioatividade ambiental € um dos
objetivos basicos de qualquer programa de monitoramento ambiental. Dessa forma, o
conhecimento sobre fontes naturais e antropogénicas das substancias, neste caso
especifico as radioativas, perigosas ao ambiente € muito importante, principalmente no que
diz respeito a exposicao e biodisponibilidade destas substéncias, uma vez que tais
caracteristicas permitem definir os efeitos e riscos em relagdo a saude humana (Selinus,
2006).

O urénio é perigoso a saude humana e, conseqientemente, a existéncia de fontes
radioativas que podem contaminar aquiferos, corregos e terras agricultaveis requerem
investigagdes hidrologicas, radiométricas, mineraldgicas, geoquimicas e biogeoquimicas
detalhadas (Lottermoser et al.,, 2005). O Rn, gas radioativo que ocorre nas rochas, nos
solos, no ar e na agua, gerado pelo decaimento radioativo do 2*U, & incolor e inodoro, ndo é
percebido no ambiente, tornando-se um sério risco ao ser humano, principalmente dentro de
habitagcdes, onde tende a concentrar-se. O raddnio e seus descendentes radiogénicos
introduzem-se nos pulmdes através das vias respiratérias, onde sao fixados os is6topos do
Po, Pb e Bi, gerados por decaimentos sucessivos até a geragao da forma final estavel que é
0 ?%Pb. Embora os isotopos citados possuam periodos de meia vida que ndo excedem
alguns minutos, produz-se uma irradiagdo continua dos tecidos pulmonares, em reduzido
intervalo de tempo, em decorréncia da emissdo de radiagdo ionizante promovida pelos
decaimentos radioativos (Pereira & Neves, 2003). A Agéncia de Protecdo Ambiental dos

Estados Unidos (US EPA) estima que de 1 a 3 pessoas em cada 100 durante sua vida
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inalem ar com concentragdes de radonio superiores a 150 Bq.L™" e incorrem no risco de
contrair cancro pulmonar. Este risco é incrementado significativamente no caso de
fumantes, devido ao efeito sinérgico existente (Pereira & Neves, 2003).

Além da radioatividade, alguns descendentes radiogénicos do uranio e torio,
particularmente o **Ra e #'°Pb, apresentam toxicidade quimica (Santos et al., 2002; Costa,
2003). Este fato pode ser agravado quando ocorre dispersdo destes radionuclideos no
ambiente, através de atividades antropogénicas (mineracdo, agricultura, entre outras), que
podem promover a concentracao ou disponibilizagdo no ambiente e, consequentemente, um
aumento da radiacdo natural (Rio, 1999). Isto potencialmente expbde a populacdo a
radiagdes ionizantes e seus efeitos deletérios a saude, tais como doencgas, morte ou
mutagdo genética (Costa, 2003; Bonotto, 2004), além de causar danos irreparaveis aos
ecossistemas (Campos, 1999).

O efeito bioldgico da radiagdo nédo se deve a quantidade de energia absorvida pelo
organismo, mas ao tamanho do féton ou a quantidade de energia armazenada na radiagao.
Tais efeitos podem ser classificados em estocasticos — que sao aqueles cuja probabilidade
de ocorrer aumenta com a dose, sem a existéncia de um limiar da dose, como por exemplo:
efeitos hereditarios e aparecimento de cancer — e os efeitos ndo estocasticos que sao
aqueles cuja severidade depende da dose e que apresentam um limiar de dose, como por
exemplo: mortalidade animal e disturbios imunolégicos (IPEN, 2006).

As exposicdes devido as fontes naturais de radiacdo, com poucas excecgoes,
geralmente ndo tém o mesmo grau de controle que as exposi¢cdes devido as fontes
produzidas pelo homem. As poucas exceg¢bes sdo as exposicdes em minas e usinas de
uranio e as praticas onde sdo manuseadas formas purificadas de materiais radioativos de
ocorréncia natural, tais como o ?*Ra e o Th. Mesmo onde o controle ocupacional ja foi
introduzido, os dados de dose individuais sdo bastante raros, sendo que a maioria dos
dados deve estar disponivel nos préximos anos, como resultado de avaliagcbes realizadas
nos paises com respeito a se deverdo ou nao introduzir medidas de controle (UNSCEAR,
2000).

A Agéncia Internacional de Energia Atdbmica (IAEA), érgado da ONU cujo principal
objetivo é estabelecer padrdes de seguranga para a protecdo da saude, da vida e das
propriedades no desenvolvimento e aplicagdo da energia nuclear para fins pacificos e
recomenda-los aos paises membros, ainda ndo trata especificamente do problema dos
materiais radioativos de ocorréncia natural em suas normas de protec&o radiolégica, como
ja acontece na Comunidade Européia (Smith & Kemball, 1998). Embora, atualmente, esteja
em fase de elaboracado, por esta agéncia, o Safety Guide, publicado em agosto de 2003
como Draft Safety Guide DS62, tem como objetivo propor estratégias com relagcdo a

monitoramento de radionuclideos em efluentes e no meio ambiente (Lauria et al, 2003).



33

As normas brasileiras, todas emitidas pela Comissdo Nacional de Energia Nuclear
(CNEN) que tratam das Diretrizes Basicas de Radioprotecao e regulamentam a utilizagéo da
radiacao ionizante no Pais sao, respectivamente, CNEN-NE 3.01 (CNEN, 1988) e CNEN-NE
6.02. (CNEN, 1998). De acordo com esta ultima norma, os radionuclideos séo classificados
quanto a sua radiotoxicidade em classes que variam de A até D, sendo a classe A de muito
alta radiotoxicidade e a D de baixa radiotoxicidade. Os radionuclideos de interesse da série
do U e Th estdo classificados como de muito alta radiotoxicidade, classe A, alta
radiotoxicidade, classe B, e relativa radiotoxicidade, classe C.

As doses limites de radiacdo sao: 50 mSv/ano ou média de 20 mSv/5anos para
trabalhadores, e 1 mSv/ano para o publico (IAEA-ICRP, 1990).

A caracterizacdo da exposicdo da populagcdo a radiagdo natural é de extrema
importancia para o estabelecimento de valores de referéncia como subsidio aos sistemas de
normalizagdo (Santos et al., 2002), e para de servir como fonte basica de informagéo a

populacéo.

1.4.6 Mobilidade e dispersdo dos radionuclideos ?3#U, ?*°Th, “°K, **Ra e ?Rn _no

ambiente superficial

A mobilidade de um elemento pode ser definida como a facilidade com que ele se
move em um determinado ambiente. A dispersdo de um elemento em meio aquoso
especificamente, ou em qualquer meio sélido, mas sob transporte aquoso pode ocorrer na
forma de ions livres ou ions complexos em solugdo, adsorvidos ou co-precipitados em
solidos finos (6xidos hidratados, argilominerais, matéria organica) ou em colbides
(Goldschmidt, 1954; Mason & Moore, 1982; Govett, 1983; Carvalho, 1995; Krauskopf & Bird,
1995). Contudo, é importante ressaltar que as relagbes de equilibrio entre minerais e
solugdo sao aceitaveis no ambiente natural de superficie, apenas para os elementos
maiores, ja que o comportamento dos elementos traco € muito mais complexo e controlado
por outros mecanismos como a co-precipitacao, os efeitos de superficie e a interagdo com
fases organicas (Plant & Raiswell, 1983).

Um guia aproximado para a mobilidade é dado pelo potencial idnico, que é obtido
pela razao entre carga ibnica e raio idnico, sendo que diferengas no estado de oxidagao
(valéncia) também resultam em mobilidades diferentes (Rose et al., 1979; Goldschmidt,
1954; Mason & Moore, 1982; Govett, 1983; Carvalho, 1995; Krauskopf & Bird, 1995). Dos
fatores que governam a mobilidade dos elementos em solugéo, talvez o conjunto pH e Eh

seja 0 mais importante. Assim, a especiagdo quimica de muitos elementos no ambiente
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superficial pode ser representada por meio de diagramas de Eh vs. pH. Entretanto, o
emprego desses diagramas deve ser criterioso, pois em muitas situagdes naturais o controle
dos estados de oxidacdo e redugdo (redox) e das reagbes de dissolugcao/precipitacao
dependem muito mais da cinética do que dos fatores de equilibrio. Além disso, diagramas
de Eh-pH sao validos apenas para condigdes especiais de temperatura e pressao (25°C e 1
atm) e com concentragdes i0Onicas controladas. Portanto, quaisquer variagdes na
composigado ibnica podem alterar os relacionamentos da estabilidade (Plant & Raiswell,
1983).

Considerando as condigdes ambientais relativas ao Eh e pH, a mobilidade dos
radionuclideos tratados no presente estudo pode ser descrita da seguinte forma: em
condigbes de pH tanto de 5 a 8 como < 4, os elementos ?*’Rn, 2®U, “K e #*?Th séo,
respectivamente, altamente mével, moderadamente moével, pouco moével e muito pouco
movel. E, em condigdes redutoras, os elementos #?Rn, ?®Ra, “K e 2*Th sao,
respectivamente, altamente moével, moderadamente moével, pouco mdével e muito pouco
movel (Rose et al., 1979).

A matéria organica é outro importante fator a ser considerado no estudo da mobilidade
e disperséo de elementos no ambiente por ser constituinte importante de alguns solos,
sedimentos de fundo de drenagens, aguas naturais superficiais, efluentes domésticos e
depdsitos de residuos sélidos urbanos. Devido as suas propriedades singulares quando
comparada com outros materiais naturais, mesmo em quantidades muito reduzidas, a
matéria organica pode influir significativamente na quimica dos elementos trago. Tais efeitos
incluem a complexagao de ions traco por matéria organica dissolvida, o que resulta em
aumento de mobilidade dos elementos e adsor¢ao ou formagao de compostos organicos,
resultando em imobilizagdo e reducéo a estados de valéncia mais baixa, com mudangas nas
propriedades quimicas. Provavelmente, a maior parte da matéria organica dos solos, aguas
e sedimentos de fundo, &€ composta por substancias humicas que formam-se pela
degradacdo dos materiais das plantas e pela atividade microbiana (Gamble e Schnitzer,
1973 apud Rose et al, 1979) e por resintese. Dividem-se em trés grupos: acidos humicos,
acidos fulvicos e humina. As substancias humicas sdo uma mistura complexa de compostos
de modo que suas propriedades fisico-quimicas sdo aquelas da mistura ao invés das de um
composto simples (Rose et al, 1979). A abundancia de radicais -COOH e -OH da aos acidos
humicos e fulvicos suas propriedades acidas e também as de adsorver, complexar e quelar
os metais, ja que quando dissolvidos na agua, os componentes humicos e fulvicos tém

carga negativa (Gamble e Schnitzer, 1973 apud Rose et al, 1979).
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A presenga de argilo-minerais, aluminosilicatos que compdem a fase coloidal dos
solos e aguas, também é um importante fator de influéncia na mobilidade e dispersao de
elementos. As argilas cauliniticas (filossilicatos com estrutura do tipo 1:1) mostram
capacidades sortivas (ou CTC, capacidade de troca catibnica) menores, pois apenas uma
camada carregada esta exposta aos processos de sor¢ao e as posigdes de troca ja estdo
ocupadas por ions hidrogénio. Argilas esmectiticas ou montmoriloniticas (filossilicatos com
estrutura do tipo 2:1) apresentam capacidades de troca maiores, ja que tém duas camadas
disponiveis e maior deficiéncia de carga. Assim, e de modo geral, solos e sedimentos
produzidos em ambientes sob intemperismo monossialico (com predominio das caulinitas)
mostram capacidades sortivas, devidas as argilas, menores que aqueles de intemperismo
bissialico (com predominio das esmectitas) (Bittencourt, 1998).

Além dos fatores citados, deve-se também considerar o efeito da permeabilidade e
porosidade do meio na mobilidade e dispersdo de elementos. A circulagdo e migracdo dos
fluidos, em qualquer meio sdélido, estd diretamente relacionada com a capacidade desse
meio de armazenar fluidos nos seus vazios estruturais (porosidade) assim como da
possibilidade desses fluidos migrarem e circularem através desse meio solido
(permeabilidade). Quanto mais permeavel um meio, maior a possibilidade de migragdo dos
fuidos contidos e por consequéncia maior a possibilidade de interacdo desse fluido com o
meio soélido hospedeiro. A intensidade do ataque (intemperismo quimico) do meio solido
pelo fluido circulante e da remogao da carga ibnica produzida por esse ataque sera uma
funcdo direta da porosidade e da permeabilidade do meio sélido, assim como do poder
corrosivo da solugao migrante (Licht, 2001).

Contudo, no que diz respeito a mobilidade de radionuclideos no ambiente, esta ira
depender basicamente do tempo de meia vida do elemento, suas propriedades quimicas e
fisicas, além de caracteristicas do meio onde estdo dispersos, tais como: litologia, relevo,
clima, vegetagcado e organismos presentes no meio (Lauria, Martins & Zenaro, 2003; Rebelo
et al., 2003). Naturalmente, quanto menor o tempo de meia-vida do radioisétopo, menor a
distdncia que ele é capaz de migrar no ambiente. No entanto, uma vez no ambiente, a
mobilidade do radionulideo sera influenciada, principalmente, por uma série de interacbes
fisico-quimicas complexas, as quais estdo relacionadas com as caracteristicas do
radionuclideo e com as caracteristicas do meio dispersor, seja ele da fase liquida (agua),
gasosa (ar), sélida (solo ou sedimento) ou da biota. No meio sdlido, as concentracdes
elevadas de cations, tais como Ca, Mg, Na e K, podem ser responsaveis por sitios de
sor¢cao superficial de material particulado e sedimentos impedindo a sorcdo do isétopo,
mantendo-o, desta forma, em solugdo. Uma vez estando em solugao, varios fatores podem
ser responsaveis pela permanéncia ou remogao do isétopo, os quais se relacionam

diretamente com as caracteristicas quimicas do elemento em questao (Lauria et al., 2003).
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Caracteristicas individuais do radionuclideo associadas as caracteristicas do meio
sao responsaveis pela distribuicdo entre o sedimento e a agua (representado pelo Kd), entre
0 solo e a planta (representado pela razédo solo-planta) e entre organismos e agua e/ou

sedimento (bioacumulagao) (Lauria et al., 2003).

1.4.6.1 Urénio

O uranio é um elemento metalico radioativo pertencente ao grupo Il B da Tabela
Periddica, mais especificamente a familia dos Actinideos. Possui nimero atémico 92 e
massa atémica 238,03. Sua configuragao eletrénica é dada por 5f3 6d1 7s2; densidade de
19,05 g.cm™ (20°C); pontos de fusdo a 1.132°C e de ebulicdo 3.818°C (Duarte, 2002). O
uranio natural é uma mistura dos isdtopos 2*#U, #°U e 2**U indistinguiveis quanto ao
comportamento quimico (Cowart & Osmond, 1974). Possui varias valéncias (+2, +3, +4, +5
e +6), sendo mais frequente na natureza seu estado de oxidacao +4 e +6 (Krauskopf, 1972)
e obtidos apenas em condi¢des laboratoriais os estados de oxidagdo 2+ e 3+ (Nash et al,
1981). Embora Langmuir (1978) e Calas (1979) tenham enfatizado que o estado de
oxidagdo 5+ possa ser o mais importante, a geoquimica do uranio tem sido descrita em
termos dos estados de oxidagao 4+ e 6+, uma vez que a transicao de 4+ para 6+ tem um
potencial de oxi-redugao compreendido no intervalo normal de variagdo dos ambientes
geolégicos, podendo-se esperar, desta forma, a presenga de compostos destes dois
estados de oxidagdo na natureza (Krauskopf, 1972).

O comportamento do uranio e seu estado de oxidacdo mudam de um ambiente
geoldgico para outro devido suas caracteristicas quimicas (Nash et al., 1981). Em minerais
igneos primarios, esta presente no estado 4+, constituindo o ion uranoso (U**) com potencial
ibnico 4 e raio i6bnico 1,05 A, proximo ao do calcio e das terras raras trivalentes
(Goldschmidt, 1954). Embora existam varios ions metalicos similares ao uranio, em termos
de raio ibnico, alta carga positiva e/ou caracteristicas de coordenacéo, este elemento resiste
a incorporagdo como um substituto de outros ions metalicos na maioria das rochas
comumente formadas e em depdsitos minerais, tendendo, ao invés disto, formar seus
préprios minerais (Nash et al., 1981).

A abundancia crustal média do uranio corresponde a 2,5 pg/g, possuindo esse
elemento dois isétopos primarios, o 2#U e o ?*°U, os quais ocorrem atualmente na proporgao
de 99,3% de #*®U para 0,7% de #°U. Embora o ?°U seja o is6topo fissil que forma a base de
produgcdo de energia nuclear, e, por isso, extremamente importante do ponto de vista
tecnoldgico, verifica-se que a sua contribuicdo como fonte natural de radioatividade é

pequena, pois a atividade especifica do ?*®U é cerca de 20 vezes maior que a do #*°U. No
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entanto, o **U e o ?**U sdo geradores de séries de decaimento radioativo, possuindo o #*2U
um numero maior de produtos de decaimento, muitos dos quais de longa meia-vida
(Bonotto, 2004). Na Tabela 1.3, pode-se observar as concentragdes médias de uranio para

alguns tipos de rochas igneas, sedimentares e metamorficas.

Tabela 1.3: Concentragbes médias de uranio nos principais tipos de rochas igneas, sedimentares e
metamorficas (modificado de Rogers & Adams ,1969b).

ROCHAS U (ppm)
Graniticas 4,19
Gabroides 0,84
iIGNEAS Ultraméaficas 0,022
Ecoglitos 0,20
Intrusivas alcalinas 9,82
Extrusivas silicaticas 5,0
Basalticas 0,43
Arenitos 1,48
Grauvacas 2.1
SEDIMENTARES Arcoseos 1,5
Folhelhos 3,25
Calcarios 2,19
Dolomitos 0,03-2,0
Fosfaticas 50 - 300
Evaporitos <1,0
Anfibolito 3,5
Gnaisse 2,2
METAMORFICAS Paragnaisse 4.5
Granulito 4.9
Ortognaisse 3,6
Cordierita gnaisse 5,8
Marmore 0,17
Filito 1,9
Xisto 2,5
Rochas maficas 3,2

O #%U ¢é considerado um elemento primario, sendo o dioxido (UO,) o principal
composto em depdsitos (Krauskopf, 1972), uma vez que o uranio nao ocorre naturalmente
como um elemento nativo, pois ao reagir com a agua forma um 6éxido ou hidréxido (Nash et
al., 1981).

Desta forma, o uranio é constituinte essencial em quase 100 minerais, ocorrendo
principalmente na variedade bem cristalizada uraninita (UO:) e na sua forma microcristalina
pechblenda. Contudo, o UO,, contém pequenas quantidades de radio, tério, polbnio,
chumbo e hélio. Ocorrendo uma oxidacao incipiente e perda de uranio por decomposi¢ao
radioativa pode ser que ocorra um aumento da relacdo oxigénio-uranio, de modo que, a
relacdo oxigénio / urdnio pode se alterar no diéxido (UO,), modificando a composicao para
UsOg (Krauskopf & Bird, 1995). Outras importantes formas de ocorréncia mineral do uranio
sdo: a cofinita [U(SiO4)1x (OH)4], a uranotorita [(Th, U) SiO4] e a uranotorianita [(Th, U)O,]
(Bonotto, 1996).



38

O urénio lixiviado de qualquer rocha sob condigdes oxidantes sofre precipitacdo num
ambiente redutor, conforme se verifica, por exemplo, em arenitos ricos em matéria organica
ou em sulfetos de Fe; os teores de U nesses depdsitos geralmente variam entre 0,05% e
0,2%. Em sedimentos de granulagao mais fina, como folhelhos formados em bacias
anoxicas, o U concentra-se geralmente na matéria organica, atingindo niveis de 30 a 60
Mg/g (Bowie & Plant, 1983). Folhelhos contendo fosfatos derivaram seu uranio da agua do
mar, em razao da tendéncia que leva o U a formar complexos do tipo (UO,HPO,).,> em agua
a pH relativamente alto; a maioria dos depdsitos de fosforitos contém de 10 a 60 ug/g de U,
embora alguns apresentem teores de 2.500 pg/g ou mais. Lignitas formadas sob condi¢des
redutoras sdo também enriquecidas em U, porém, os teores sdo mais variaveis que 0s
encontrados nos folhelhos e fosforitos, situando-se entre alguns pg/g e 1%; valores dessa
ordem ocorrem geralmente apenas em veios de urénio, os quais comumente variam entre
0,07% e 2%, e em pegmatitos, cuja abundancia € pequena (Bonotto, 2004).

Nas aguas superficiais e subterraneas oxidantes, ocorre o transporte de uranio como
ions uranila, sob a forma de varios complexos sollveis com os anions comumente
dissolvidos. Em condi¢des acidas, os principais complexos de uranila sdo formados com o
fosfato e em condigbes alcalinas sdo formados com o carbonato (Langmuir,1978). Os teores
de uranio nas aguas subterrdneas variam bastante, dependendo da litologia e/ou
proximidade a jazidas desse elemento, considerando-se muitas vezes como anémalos os
valores acima de 4 ug/L. Em condi¢des continentais aridas, teores acima de varias centenas
de U tém sido registrados, chegando a atingir 2.000 mg/l ou mais nas proximidades de
jazidas de uranio (Bowie & Plant, 1983).

Em virtude da solubilidade dos minerais de uranio, esse elemento pode ser
transportado por agua superficial ou subterranea até ambientes redutores, onde se precipita
na forma de pechblenda ou cofinita (USiO4.nH,0) (Krauskopf, 1972).

O U* forma solugdes soélidas com elementos tetravalentes como Ce, Zr e Th, por
exemplo, nos minerais acessorios cerianita, zircdo e uranotorianita, os quais sao altamente
resistentes ao intemperismo e, por isso, ndo se encontram alterados nos sedimentos e
depdsitos aluviais. Contudo, alguns silicatos e fosfatos contendo terras raras ou Zr
juntamente com U e Th, como torita, monazita e zircdo, perdem sua cristalinidade em
decorréncia da radiacdo interna, tornando-se metamitizados; com isso, o mineral vitreo
formado passa a ser quimicamente reativo e se altera ou hidrata. Nos minerais mais
soluveis de uradnio como uraninita ou pechblenda e cofinita, sob condi¢des de intemperismo,
o uranio se oxida para o estado de valéncia 6+, constituindo o ion uranila (UO>**), com raio
idnico de 0,80 A e potencial idnico 7 (Rosler & Lange, 1972). A transigdo de U*" para U®*

ocorre de acordo com a reagao:
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U*+2H,O0 ¢@m  UO* +4H+ + 26

sendo potencial de oxido-reducao Eh corresponde a 0,273 volts (Fuger & Oetting, 1976). O
ion uranila ocorre em minerais secundarios como autunita [Ca (UO;), (PO.). . 12H,0] e
carnotita [Kx(UO2)2(VO4)2 .nH,0], formados principalmente nos climas éaridos onde a
evapotranspiragao concentra o uranio e precipita ligantes como vanadatos e fosfatos, entre
outros (Bonotto, 2004).

Apesar de apenas fatores quimicos nao fornecerem explicagdo da origem dos
depdsitos de uranio, eles sdo importantes, pois o minério superficial pode ser derivado por
oxidacao de depdsitos originais de sedimentos ricos em matéria organica, ou, no caso do
minério ndo-oxidado, pode ser derivado pela lixiviagdo e reducédo de depdsitos originais de
material oxidado em arenito. Embora os mecanismos de oxidagao, dissolugéo, precipitacdo
e reducao possam ser explicados pelo comportamento quimico do uranio, a sequéncia dos

eventos deve ser estabelecida a partir das relagdes geoldgicas (Duarte, 2002).

1.4.6.2 Torio

O tério € um elemento metalico radioativo pertencente ao grupo Il B da Tabela
Periddica, mais especificamente a familia dos Actinideos. Possui numero atdmico 90, massa
atdbmica 232,04 e numero de coordenacado 6. Sua configuracio eletrénica é dada por 6d2
7s2; densidade de 11,5 — 11,9 g.cm™ (17°C); pontos de fusdo a 1740 - 1760°C e de ebuligdo
4780 — 4800°C e ocorre na natureza apenas no estado de oxidacdo +4. E um elemento
instavel, sendo o #?Th o precursor da série natural de decaimento que apds 12
desintegragdes (7 do tipo a e 5 do tipo B-) origina o *®Pb, sendo que na mesma série ocorre
outro is6topo natural de tério, o ?Th (Duarte, 2002).

A quimica do tério no ambiente € completamente controlada pelas limitacdes de
solubilidade e reacdes de sor¢ao. Este elemento encontra-se, preferencialmente, ligado a
fase solida e comporta-se como outras espécies tetravalentes como U™, Ti** e Zr**. Tem
grande afinidade por coldides, e em solugcdo e na presenga de Si, Fe e Al, encontra-se
majoritariamente associado a fase coloidal, principalmente quando trata-se de coldides
organicos (Lauria et al., 2003). Desta forma, o torio é constituinte traco em solugdes sdlidas
em minerais fosfatados, 6xidos e silicatos, e, ainda, em argilas e coléides do solo. Como
elemento maior, ocorre em poucos e raros minerais como a torianita (ThO,) isomérfico com

0 uranio e a torita (ThSiO.) isomérfico com o zircdo, sendo, por esta razido, encontradas



40

incorporadas a estrutura do zircdo em grande parte das ocorréncias naturais de tério
(Langmuir & Herman, 1980).

Em grande parte dos sistemas naturais, o tério esta preferencialmente adsorvido a
fase sélida. Mas, se o fluido contiver elevadas concentracdes de matéria organica dissolvida
e/ou sulfato é possivel que parte do tério permaneca dissolvida na fase aquosa (Lauria et
al., 2003).

A principal fonte de tério na natureza é a monazita (Ce, La, Y, Th)PO4, a qual contém
de 3 a 9% podendo chegar a 20% de ThO, associado aos elementos terras raras. Contudo,
minerais igneos de UO, podem formar uma solugéo solida completa com ThO, (Rogers &
Adams, 1969a; Lauria et al., 2003).

Os minerais hospedeiros de tério, em sua maioria, sdo altamente refratarios ao
intemperismo. Por esta razao, este elemento foi considerado por muito tempo como imével e
bastante insoluvel em aguas naturais, como atestam dados de concentragdes minimas ou
inexistentes nestes ambientes (Conceigao, 2004). A concentracéo de tério em condritos é da
ordem de 0,04 ppm, enquanto que nos acondritos € superior a esta. A Tabela 1.4 apresenta
a concentragdo média de Th e a razdo Th/U para alguns tipos de rochas igneas,
sedimentares e metamorficas.

Ao contrario do uranio, o tério é solubilizado somente em condicbes muito
especificas de pH (> 3) e na presenca de agentes complexantes (Langmuir & Herman,
1980). Contudo, a mobilidade desse elemento ndo é controlada apenas por complexos
soluveis mas, também, por estruturas solidas, tais como minerais transformados ou
neoformados, amorfos ou coloidal, incluindo oxi-hidroxidos e 6xidos de ferro (Short et
al.,1989).

O tdrio ocorre nas areias monaziticas no Brasil, india e Estados Unidos e pode ser
usado como combustivel em reatores nucleares, uma vez que o #?Th captura néutrons
lentos e alimenta 2*U. A téria ou dioxido de torio, ThO,, € usada em refratarios especiais
(Duarte, 2002).
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Tabela 1.4: Concentracdo média de Th e razdo Th/U para alguns tipos de rochas igneas,
sedimentares e metamorficas (Fonte: Adaptado de Rogers & Adams, 1969a)

ROCHAS Th Th/U
(ppm)
Graniticas 21,5 4,62
. Ultramaficas 0,05 Baixa
IGNEAS Ecoglitos 0,37 2,90
Alcalinas intrusivas 17,1 -—-
Basalticas 1,58 3,80
Gabroéicas 3,84 4,30
Arenitos 1,70 3,80
Grauvaca vulcanica 9,50 2,82
SEDIMENTARES Arcoseos 2,60 ~2,00
Folhelhos 11,80 4,70
Calcarios 1,75 0,90
Fosfaticas 1,00 — 5,00 <0,10
Anfibolito 5,00 1,40
METAMORFICAS Gnaisse 6,40 0,90
Paragnaisse 21,00 4,30
Granulito 5,50 1,50
Ortognaisse 21,80 3,80
Marmore 5,50 2,80
Filito 7,50 3,00
Xisto 10,00 3,10
Rochas maficas 13,10 4,75

1.4.6.3 Potassio

O potassio, elemento metalico prateado e mole pertencente ao grupo | A na Tabela
Periddica, dos Metais Alcalinos, possui numero atdmico 19, massa atdbmica 39,1 , raio ibnico
1,33 Ao, potencial ibnico de 0,75, numero de coordenacdao variando entre 8 e 12,
configuragdo eletrénica 4s1, densidade de 0,87 g.cm™, pontos de fusdo a 63,7°C, e de
ebulicdo a 760°C. O “clarke” do potassio é de 2,59, estando entre os oito elementos mais
abundantes da crosta terrestre, que juntos perfazem 99% do total de elementos presentes
em rochas (Mason, 1971). Quimicamente € muito reativo, com comportamento semelhante
ao do sédio e em seus compostos. Também forma o superoxido KO, de coloragdo laranja
que contém o ion O?~ (Duarte, 2002).

Existem trés is6topos naturais de potassio, de numeros de massa 39, 40 e 41, cujas
abundancias sao 93,1%, 0,01% e 6,9%, respectivamente.

O “K ¢ o isétopo radioativo do potassio de ocorréncia natural. Sua meia vida é de
1,15 x 10" anos. Aproximadamente 89% dos atomos de “°K decaem por emissdo de uma
particula B~ para formar atomos de “°Ca, enquanto que os 11% restantes desintegram-se por

captura eletrénica para formar atomos de “°Ar, com emissdo de um féton gama de energia
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1,46 MeV (Figura 1.4). Desde que nao ocorra separagao de isétopos de potassio no
ambiente natural, o fluxo de radiagdo gerado pelo “°K no volume de rocha esta na proporgéo
direta da quantidade de potassio presente (Hiodo, 1989).

O potassio ocorre na agua do mar e em varios minerais como a silvita (KCl), carnalita
(KCI. MgCl,. 6H20) e carnita (MgSO,. KCI . 3H,0), o salitre, a polialita, a alunita, a carnotita,
a apofilita, a muscovita, a flogopita, a biotita, a lepidolita, o microclinio, o ortoclasio, a leucita,
entre outros que possuem o potassio em sua composigao. Alguns dos quais sao importantes
como formadores de rochas (Duarte, 2002).

Este elemento ocorre nos feldspatos potassicos que tém simetria monoclinica
(sanidina e ortoclasio) e ftriclinica (microclinio). A sanidina representa a fase de alta
temperatura e baixa pressao; ja o ortoclasio e o microclinio sdo modificagbes de médias e
baixas temperaturas, respectivamente. Em altas temperaturas, pode ocorrer uma solugao
solida completa entre o feldspato potassico monoclinico (sanidina e ortoclasio) e o feldspato
sédico triclinico (albita). O feldspato intermediario é chamado anortoclasio. Em baixas
temperaturas, o anortoclasio se exsolve em lamelas subparalelas, de composi¢cao
alternadamente sddica e potassica (pertitas e antipertitas). A similaridade dos raios iénicos
do potassio e do bario gera um isomorfismo entre o ortoclasio e o celsiana, o feldspato de
bario (Cocco et al., 1969).

No grupo das micas, o potassio também €& um elemento de grande importancia na
formacao mineral, com a composig¢ao geral dada pela férmula W(X,Y)23Z4010(OH,F)., onde
W geralmente é representado pelo potassio, uma vez que as micas mais comumente

encontradas nas rochas apresentam o potassio em sua composi¢ao quimica (Duarte, 2002).
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Figura 1.4:Esquema de decaimento do “°K, por intermédio dos seguintes modos:(1) captura eletronica
com emissao de raios y, (2) captura eletrénica sem emissdo de raios vy, (3) emissdo de
positron, e (4) emissao beta. Também estdo indicadas as energias, E, para cada estado de
decaimento e a porcentagem de “°K que decai para cada estado (Fonte: Dalrymple &
Lanphere, 1969).

A Tabela 1.5 apresenta a porcentagem de potassio para alguns dos principais tipos

de rochas igneas e sedimentares.

Tabela 1.5: Porcentagem de potassio em alguns dos principais tipos de rochas igneas e
sedimentares (Heier & Billings, 1969)

ROCHAS K (%)
Granitos 3,40
Granitos caélcio alcalinos 4,53
Alcali granito 4,26
Granitos peralcalinos 3,49
Granodioritos 2,50

iGNEAS Tonalitos 1,50
Sienitos 3,73

Monzonitos 3,50

Dioritos 1,40

Gabros 0,60

Kimberlitos 0,97

Riolitos 3,80

Traquitos 4,76

Fonolitos 4,40

Andesitos 1,80

Basaltos 1,26

Arenitos 1,48

Sedimentos argilosos 2,81

SEDIMENTARES Folhelhos 2,45
Calcarios 0,31

O potassio presente em rochas e sedimentos carbonaticos esta exclusivamente
contido na fracdo nao-carbonatica. Ja em folhelhos, o potassio é principalmente dado pelo
argilo mineral contido, sendo também afetado pela presenca de feldspato potassico. Em
areias e arenitos, a presenca do potassio é dada por trés minerais: o feldspato potassico, a

mica potassica (illita) e a glauconita. Entretanto, existe uma relagédo entre a area fonte, os
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eventos tectdnicos, o relevo e clima associados a formacao destas rochas. Areias formadas
nas fases inicial e final de ciclos tectdénicos contém quantidades expressivas de feldspato
potassico. O potassio também tem importancia relevante nos evaporitos, onde os minerais
potassicos sdo extremamente sollveis e, portanto, lixiviados dos sedimentos para as aguas
superficiais e subterraneas (Duarte, 2002).

O elemento tem poucos usos, mas os sais de potassio sdo usados em muitas
aplicagbes. Além disso, o potassio é um elemento essencial nos organismos vivos (Duarte,
2002).

1.4.6.4 Radio

O radio é o elemento mais pesado do grupo dos Alcalinos Terrosos da Tabela
Periddica e possui uma quimica relativamente simples. Apenas o estado de oxidagdo +2 é
conhecido. O maior raio ibnico do radio em relagdo aos demais alcalinos terrosos (Ca, Mg,
Sr e Ba), sugere que as ligagdes do Ra sdo mais idnicas ou eletrostaticas. Esta presente em
todos os minérios de uranio e pode ser extraido deles (aproximadamente 1g de radio pode
ser obtido de 7 t do minério de uranio). Sua abundénica na crosta terrestre é estimada em 9
x 107 mg/kg e nas aguas marinhas a sua concentragdo ¢ cerca de 8,9 x 10" mg/l. Em
aguas naturais a concentragdo de Ra varia entre 4 x 10"®M e 4 x 10™"M., sendo que tais
concentracdes dependem da fase solida por onde a agua circula, uma vez que aguas que
circulam em rochas como maiores teores de U e Th, como as graniticas, tendem a ter
maiores concentragdes dos isétopos do que aquelas que circulam em aquiferos com rochas
pobres em U e Th, como as carbonaticas (Michel, 1984; Lauria et al., 2003).

O radionuclideo #*Ra, produto de decaimento do 2*®U, é considerado o mais
importante dos quatro isétopos de radio derivados das séries de decaimento do uranio e
tério, devido a sua longa meia-vida e a abundéancia natural do seu precursor. De todas as
espécies aquosas e solidas conhecidas, apenas o ion Ra*> e RaSO, parecem ter alguma
significancia no ambiente. Contudo, o RaCO; como componente de uma solucdo solida e os
complexos RaOH*, RaCl-, RaCO; e RaSO, podem influenciar na mobilidade do radio em
solugcdo. Como os niveis de radio no ambiente sdo extremamente baixos, este comporta-se
como um elemento traco, cuja quimica & controlada por processos de co-precipitacdo e
adsorcgao superficial. A co-precipitacdo com sais de Ba é comum, podendo também ocorrer
alguma co-precipitagdo com Ca, Mg e até mesmo com Fe e Mn. Dentre os elementos das
séries naturais, o radio € de maior mobilidade no ambiente e, dependendo das
caracteristicas do fluido e da fase sodlida, pode ser facilmente removido da fase sdlida para a

fase aquosa. No entanto, em condi¢des de pH baixo ocorre a permanéncia do Ra em
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solugéo (Lauria et al., 2003). Vale ressaltar que compreender o comportamento do ?**Ra em
solos superficiais € importante porque ha perda de seus produtos radioativos, especialmente
0 #?Rn para o ambiente, o qual representa uma estimativa média de 55% da dose de
radioatividade natural (NCRP, 1987). Além disso, juntamente com o “K, o ?*Ra pode ser
incorporado a cadeia alimentar através dos vegetais e se constituir, desta forma, em uma
importante fonte de radioatividade (Linsalata, 1994). Em estudo especifico sobre o tema, foi
verificado que ocorreu um aumento de ?*Ra no horizonte A dos solos. Contudo, este estudo
nao relata quais fatores estdo relacionados a este resultado (Michel, 1984). Os horizontes
superficiais dos solos podem ser enriquecidos em ?*Ra devido ao processo de circulagdo
desse radionuclideo promovido pela vegetacdo, uma vez que o mesmo pode ser
transportado dos horizontes profundos para os mais superficiais através da adsorcéo as

raizes dos vegetais (Greeman et al., 1999).

1.4.6.5 Radbénio

O radénio € um gas nobre, o mais pesado gas conhecido e esta sempre associado
aos minérios de uranio e tério. Dos trés isotopos (*?Rn, ?’Rn e ?'"*Rn) produzidos nas trés
séries radioativas naturais, o #?Rn da série do **U é o mais abundante que ocorre na
natureza,cujo tempo de meia-vida é de 3,4 dias. A interface solo-gas estd normalmente
entre 10.000 e 150.000 Bg.m, dependendo basicamente da concentragdo de uranio no
solo. Sendo um gas nobre, é inerte. Portanto, no meio liquido ndo participa de processos
quimicos, tais como precipitacdo e complexagcdo e pode ser livremente transportado. No
entanto, devido a sua curta meia-vida ndo é transportado a grandes distancias, sendo sua
concentragao diretamente correlacionada com a composi¢do da fase solida (Lauria et al.,
2003).

O Rn liberado da litosfera migra e se dispersa no ambiente governado por suas
préprias caracteristicas e pelas caracteristicas do ambiente atmosférico, sendo sua
dispersao no ar dependente das condi¢gdes metereoldgicas. O background natural do Rn é
afetado por variagbes diurnas significantes, variagdes no clima, caracteristicas geoldgicas e
metereoldgicas, além de outros fatores. Como o Rn e seus filhos radioativos sé&o
responsaveis pela maior fragdo de exposi¢do humana a radiagao natural (53%), as
consequéncias radiolégicas do Rn em locais de trabalho, fora e dentro de residéncias tém
sido intensivamente estudadas (Lauria et al., 2003).

O ?2Rn é empregado como tragcador atmosférico em regides subantarticas, para

monitoramento de estudos de transportes atmosféricos. No trabalho de Silva (1998),
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eventos denominados Tempestades de Radénio, foram empregados para identificacao de
impactos ambientais atmosféricos na llha Rei George (Antartica) como produto da acgao
antropica local e para caracterizagdo do transporte atmosférico de larga escala global. Este
autor estudou a contribuigdo maxima da atividade do ??Rn produzido, exclusivamente pelas
fontes locais representadas pelos afloramentos de rocha que se verificam em grande parte

das regides subantarticas.

1.4.7 Metais pesados

By

A expressao “metal pesado” esta geralmente associada a poluicao e toxicidade.
Contudo, aplica-se a elementos quimicos com peso especifico maior que 6 g.cm™ e engloba
metais, semi-metais e mesmo ametais como o selénio (Ferreira et al., 2001). Alguns destes
elementos, tais como cobre, ferro, manganés e niquel, em pequenas proporgdes, sao
essenciais a vida de organismos. Porém, em grandes concentragées podem alcangar niveis
téxicos as plantas e aos organismos (Ferreira & Cruz, 1991).

Os metais pesados sao altamente reativos do ponto de vista quimico, o que explica a
dificuldade de encontra-los em estado puro na natureza. Normalmente, apresentam-se em
concentragdes muito pequenas associados com outros elementos quimicos ou formando
minerais em rochas (Alloway, 1993). No solo sem interferéncia antropogénica, a
concentracao total inicial dos metais pesados depende, dentre outros fatores, do material de
origem e da pedogénese (Kabata-Pendias & Pendias, 1992; Benton, 2000).

De acordo com o grau de toxidez, os metais pesados podem ser classificados em
trés grupos: (i) os considerados de pouca toxidez e, na maioria, sdo tidos como
micronutrientes, mas em concentragbes elevadas sio toxicos. Pertencem a este grupo:
aluminio, cobalto, cobre, manganés, molibdénio, selénio, vanadio, zinco e estanho; (ii) os
que apresentam probabilidade de riscos de cancer, que sio: arsénio, berilio, cromo e niquel
e (iii) os metais que apresentam um carater toxico significativo e ndo se enquadram nos
grupos anteriores: chumbo, cadmio, mercurio e talio (Bedlingmaer, 1990 apud Grossi, 1993).

Quanto a origem, os metais presentes no solo podem ser divididos em litogénicos e
antropogénicos. A fracao litogénica é oriunda de fontes geoldgicas, como residuo de rocha,
ou € liberada por ocasido do intemperismo. Desta forma, o material de origem do solo é
muito importante na delimitagdo da concentragdo dos elementos na solugdo do solo.

Embora a presenga dos metais pesados seja generalizada nos solos em condi¢des
naturais, as atividades humanas acabam, de alguma forma, favorecendo o aumento das
concentragcdes desses elementos neste compartimento ambiental e, conseqlentemente,

comprometem a qualidade do ecossistema. As principais fontes antropogénicas de metais
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no solo sao mineragdo e beneficiamento de metais, aplicagdo de defensivos agricolas e
fertilizantes, lodos de esgotos urbanos e/ou industriais, queima de combustiveis fésseis,
aguas residuarias, residuos de industrias de beneficiamento quimico, manufaturacéo e
disposicao de artigos eletrbnicos, de caga e pesca e de treinamento militar e de guerra. Os
metais utilizados nestes processos, ou aqueles presentes nos processos geoquimicos

naturais, atingem o ambiente de alguma maneira.

1.4.8 Mobilidade e dispersdo dos metais pesados no ambiente superficial

Os metais pesados no solo estdo associados a diversas formas geoquimicas:
soluvel, trocavel, ligados a matéria organica, associada a 6xidos, hidroxidos e oxihidréxidos
de ferro, manganés e aluminio, carbonatos e sulfetos. Sob a forma soluvel apresentam-se
como ions livres, ou como complexos soluveis com anions inorganicos ou ligantes
organicos. Sob a forma trocavel apresentam-se retidos, predominantemente, por forga
eletrostatica aos coldides do solo. Podem, ainda, estar fixados pelos minerais do solo,
precipitados com outros componentes e complexados com a matéria organica (Benton,
2000). Podem, também, ocorrer adsorvidos em sitios especificos através de ligacoes
predominantemente covalentes (Miller et al, 1986 apud Mazur, 1997) ou apresentam-se
adsorvidos a superficie dos 6xidos de ferro, aluminio e manganés (Chao, 1972).

O controle da disponibilidade e mobilidade de metais pesados nos solos € feito por
processos interativos e dinamicos de adsorcdo e dessorcdo, precipitagdo, dissolugao e
complexagao (Barrow, 1989; Hering, 1995) que, por sua vez, sdo influenciados por
diferentes atributos quimicos do solo, tais como atividade da fragédo argila, concentracao de
matéria organica, de hidroxido de Fe, Al, Mn e quelatos soluveis, sendo o pH e o potencial
redox os mais relevantes porque também controlam a especiacdo quimica dos metais na
solugéo do solo (Benton, 2000; Kabata-Pendias & Pendias, 2001) (Figura 1.5).

Dessa forma, a distribuicido dos metais pesados em perfis de solos é variavel, devido
as diferencas na capacidade de retencdo dos componentes das diversas camadas (Swaine
& Mitchell, 1960; Berrow & Mitchell, 1980).
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Figura 1.5: Processos dinamicos interativos que governam a solubilidade, disponibilidade e
mobilidade de metais pesados no solo (Fonte: McBride (1994)).

A concentracdo natural dos metais pesados no solo varia muito com o grau de
intemperismo e a composicao quimica do material de origem (Ross, 1992, Alloway, 1990,
Kabata-Pendias & Pendias, 1997). A composigdo elementar total no solo tem utilidade
limitada, mas é importante conhecé-la para se ter idéia do seu teor no ambiente, tanto em
estudos de contaminagao e poluigdo, quanto em estudos pedoldgicos. Porém, é a fragéo
trocavel ou soluvel de um elemento que pode representar um perigo iminente a cadeia
alimentar. Por esta razado é importante avaliar seus teores disponivel ou soluvel, uma vez
que ambos vao estar relacionados com a mobilidade e com a absorgdo pelas plantas
(Alloway, 1993).

1.4.8.1 Aluminio

O aluminio é um elemento metalico que ocorre na natureza nos estados de oxidacao
+1 e +3., sendo depois do oxigénio e silicio, o elemento mais importante nas rochas
crustais, cuja abundancia média corresponde a 8% (Koljonen et al., 1992). No ambiente
superficial € um elemento de pequena mobilidade (Wedepohl, 1972), e seu conteudo total
no solo é reflexo do material de origem, podendo variar de 0,45 — 10% (Pais e Benton, 1997;
Ross, 1997). Esse elemento esta presente nos minerais silicatados, podendo estar
combinado com o Fe, metais alcalinos e alcalino-terrosos (Koljonen et al., 1992), além disso,

durante a agdo do intemperismo € comum a formar de 6xidos e hidroxidos de carga e
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composi¢ao variada, que podem fazer parte da estrutura dos argilominerais (Kabata-
Pendias & Pendias, 1992).

1.4.8.2 Ferro

O Fe ocorre no solo nas formas de precipitados de 6xido e hidroxido. Entretanto, em
solos ricos em matéria organica, o Fe ocorre principalmente na forma de quelatos (Pais e
Benton, 1997). O Fe que esta presente nos compostos na forma férrica, possui pouca
disponibilidade (OMS, 1983) e o conteudo de Fe soluvel nos solos é extremamente baixo
(50 pg.L") em comparagdo com o conteudo total de ferro (38 g.Kg™'). Sob condigdes
anaerobias o Fe no estado de oxidagdo +3 (Fe™) é reduzido ao estado de oxidagdo +2

(Fe*?), que é mais soluvel sob condigbes acidas (Pais e Benton, 1997).

1.4.8.3 Manganés

O Mn comumente ocorre no solo como ions nas formas Mn* e Mn**, sendo o estado
de oxidagdao +2 o mais frequente (Alloway, 1990; Pais & Benton, 1997). Os teores deste
elemento no solo dependem do tipo de compostos que estdo presentes no solo e das
caracteristicas do solo. Em geral, acumula-se nos horizontes mais subsuperficiais (IPCS,
1997) e pode formar um grande numero de oOxidos e hidroxidos, sendo, provavelmente,
como as formas em que ocorre no solo (Kabata-Pendias e Pendias, 1997). O conteudo total
de Mn no solo pode variar de 200 — 3000 mg.Kg™, com um valor médio de 500 - 900 mg.Kg™
(IPCS,1997).

1.4.8.4 Cadmio

O conteudo de Cd nos solos esta relacionado com a composicdo da rocha de
origem. Devido a sua instabilidade nos compostos organicos, o Cd é encontrado na
natureza na sua forma inorgénica, ocorrendo principalmente sob a forma de sal ou sulfeto,
freqlentemente associado ao zinco ou ao chumbo. (Page & Bengham, 1992 apud Alloway,
1990; Kabata— Pendias e Pendias, 1997). Na solugdo do solo, Cd?* (o mais importante
estado de valéncia do Cd no meio ambiente) é associado as moléculas de agua. Também
pode estar presente na solugdo do solo como ion complexo na associagcdo com outros
ligantes (McLaughlin et al, 1996). O teor médio de Cd nos diversos solos do mundo esta em
0,53 mg.Kg™ (Sillampara & Jansson, 1992 apud McLaughlin, 1996).
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1.4.8.5 Cobalto

Na natureza o Co ocorre em dois estados de oxidagdo: Co*" e Co** (Always, 1990;
Pais & Benton, 1997; Kabata-Pendias & Pendias, 1992), sendo possivel também a formagao
de complexos de Co. E relativamente mével em ambientes acidos, mas devido a alta
afinidade pelos Oxidos de ferro e manganés e também pelos argilominerais, a sua
mobilidade e biodisponibilidade na maioria dos solos ricos em matéria organica s&o baixas.
Os 6xidos, hidroxidos e carbonatos de Co sao todos muito insoluveis, sendo, portanto, o Co
em condi¢des alcalinas imével (Alloway, 1990; Kabata- Pendias & Pendias, 1992). Nao ¢é
comum observar-se rochas formadas por cobalto mineral, em geral, elas sdo formadas
principalmente com As, S e Se ficando o Co geralmente mascarado em varios minerais de
Fe. Em geral o conteudo de Co no solo é relacionado com o material de origem e sua
concentracdo total na solugdo do solo varia na faixa de 0,05 a 300 mg.Kg™ (Smith e

Paterson, 1990) e o no solo varia de 1 — 40 mg.Kg™' (Pais e Benton, 1997).

1.4.8.6 Niquel

O Ni ocorre naturalmente em varios tipos de solos e rochas, podendo ter alta
mobilidade dentro do perfil do solo (OMS, 1998), aumentando sua concentragdo com a
profundidade (IPCS, 1997; Pais e Benton, 1997). No solo, o elemento combina-se com
matéria organica como 6xido amorfo e com a fragdo argila, dependendo do tipo de solo
(Kabata-Pendias & Pendias, 1997). Geralmente, a solubilidade do Ni no solo é inversamente
relacionada ao pH, sendo os hidroxidos de niquel existentes em pH > 6,7 séo
predominantemente insoluveis. Altas concentracbes de Ni em solos, geralmente é
proveniente de contaminagao antrépica. O conteudo total de Ni no solo varia entre 1 — 200

mg.Kg™', com um valor médio de 20 mg.Kg™” (Pais e Benton ,1997).

1.4.8.7 Cobre

Os solos derivados de rochas basicas sao mais ricos em Cu que os derivados de
granitos, gnaisses, calcarios e arenitos (Pérez et. al.,2006). O Cu, que no solo esta quase
exclusivamente na forma cuprica (Cu®), aparece em maior proporgdo adsorvido aos
argilominerais, aos hidréxidos de ferro e a matéria organica. A quase totalidade do Cu
soluvel estd na forma de complexos com a matéria organica (Alloway, 1990) e é
considerado o mais mével dos metais pesados. Entretanto a forma Cu® é um cation trago

versatil e no solo ou como material depositado exibe uma grande habilidade de interagir
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quimicamente com componentes minerais e organicos do solo. Pode prontamente precipitar
com varios anions tais como sulfato, carbonato e hidroxido (Kabata-Pendias e Pendias,
1997). Os teores totais de cobre nos solos brasileiros estdo dentro da faixa de 1 a 126

mg.Kg™ , com uma média de 18 mg.Kg™'. (Malavolta, 1980; Pais & Benton, 1997).

1.4.8.8 Chumbo

O Pb é amplamente distribuido nas rochas e solos e ocorre principalmente no estado
de oxidagao +2, embora o estado de oxidagado +4 também possa ocorrer (Kabata —Pendias
& Pendias, 1997). O Pb é o menos movel dentre os metais pesados e encontra-se
associado aos argilominerais, 6xido de manganés, de ferro, hidréxido de aluminio e a
matéria organica. A disponibilidade, solubilidade e a mobilidade do Pb sao influenciadas
pelo pH, diminuindo com o aumento do pH do solo. Este elemento pode precipitar como
hidroxidos, fosfatos e carbonatos e pode também, formar complexos organicos que sao
bastante estaveis O aumento da acidez pode aumentar a sua solubilidade, mas a
mobilizagdo é geralmente mais lenta (Kabata - Pendias & Pendias, 1997). O conteudo total
de Pb nos solos varia entre 3 — 189 mg.Kg”, sendo o nivel natural entre 10 — 67 mg.Kg™
(Pais & Benton, 1997).
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CAPITULO Il

ASPECTOS FISIOGRAFICOS, SOCIO-ECONOMICOS E GEOLOGICOS DA AREA
DE ESTUDO

2.1 LOCALIZACAO

O municipio de Sao José de Espinharas situa-se na regido Oeste do Estado da
Paraiba, Mesoregido Sertdo Paraibano e Microregido Patos. Limita-se ao norte com 0s
municipios de Paulista e Serra Negra do Norte (RN), a leste com Sao José do Sabugi (RN),
Ipueira (RN) e S0 Mamede, a sul com Patos, e, a oeste, com Malta e Vista Serrana. Possui
area de 732,80km” e insere-se nas folhas topograficas Pombal (SB.24-Z-A-VI) e Serra
Negra do Norte (SB.24-Z-B-1V) editadas pelo MINTER/SUDENE nos anos de 1972 e 1982,
respectivamente. A sede municipal situa-se a uma altitude de 210 metros, nas coordenadas
06°50’50” de latitude sul e 37°19’33” de longitude oeste (CPRM, 2005).

O acesso ao municipio, a partir de Jodo Pessoa, é feito através da rodovia federal
BR-230, em percurso de 345 Km até Patos, passando por Campina Grande, Soledade,
Juazeirinho e Santa Luzia. A partir de Patos segue-se rumo norte através da estrada
estadual PB-275, em trecho de 20 Km até chegar a cidade de Sédo José de Espinharas,

sede municipal (Figura 2.1).
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S&do José de Espinharas

Figura 2.1: Mapa de localizagdo do municipio de S&o José de Espinharas (PB).

2.2 RELEVO

O relevo da regido é caracterizado pela extensa Depressdo Sertaneja (Ross, 1990)
que se estende por toda a regido circundante ao municipio de Patos, incluindo Sao José de
Espinharas. Esta superficie apresenta-se fortemente arrasada pelo intemperismo fisico,
destacando-se os inselbergs proeminentes na paisagem (Figura 2.2) (INCRA-PB, 2002). Na
maior parte da sua area, o municipio de Sao José de Espinharas apresenta uma topografia
caracterizada por relevo ondulado a suavemente ondulado, com declividade média a baixa.
Entretanto, as areas situadas na por¢cdo sudeste e extremo sul da area, apresentam um
relevo ondulado a fortemente ondulado como nas serras de Carnalba e do Olho d'Agua
onde ocorrem cotas de até 580 metros. A por¢cado sudoeste da area também apresenta um
relevo ondulado a fortemente ondulado, onde ocorrem as serras do Feijdo, Macuna, Currais,
Resende, Bonita, dos Trancos, dos Quintos, da Madeira e do Jardim, onde as cotas podem
chegar a 600 metros (CPRM, 2005).
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Figura 2.2: Aspectos dos inselbergs que se destacam na paisagem do municipio de S&o José de
Espinharas (PB).

2.3 SOLOS

O solo na éarea do municipio de Sdo José de Espinharas, é principalmente
representado pelos tipos Regossolo Distrofico e Bruno N&o-Calcico, correspondentes na
Nova Classificagdo do Sistema Brasileiro (1999), a Neossolo Regolitico distrofico e
Luvissolo Cromico Ortico, respectivamente (EMBRAPA, 1972). Contudo, na area de estudo
do presente trabalho foram encontrados os solos Neossolo Litolico e Neossolo Regolitico
distrofico.

O Neossolo Litélico € um solo mineral pouco desenvolvido, raso, ndo hidromorfico,
gue predomina em areas declivosas, onde ocorrem geralmente afloramentos rochosos. Por
sua vez, o Neossolo Regolitico distrofico € um solo mineral pouco desenvolvido, raso a
pouco profundo, ndo hidromérfico, contendo na fracdo areia e/ou cascalho, apreciaveis
teores (>4%) de minerais facilmente intemperizaveis, principalmente feldspatos (Oliveira,
2005).



55

2.4 CLIMA

O municipio de Sao José de Espinharas situa-se no Poligono das Secas. Possui
clima semi-arido quente, do tipo Bshw., segundo a classificacdo de Képpen, apresentando
basicamente duas estacdes: chuvosa e seca (CPRM, 2005).

Segundo a divisdo do Estado da Paraiba em regides biocliméticas, o municipio
enquadra-se no bioclima 4aTh-Tropical quente de seca acentuada. A pluviometria média
anual é de 884,7mm (Periodo 1962-1985), de distribuicdo irregular, onde 79% deste total
concentra-se nos meses de fevereiro, marco, abril e maio. Contudo, apresenta uma média
mensal sempre inferior a 60mm. A temperatura média anual varia na ordem de 27°C a 35°C,
sendo a méaxima de 40°C e a minima de 20°C (INCRA-PB, 2002).

2.5 VEGETACAO

O tipo vegetacional encontrado na area corresponde a Caatinga (Figura 2.3),
ecossistema tipico da regido semi-arida nordestina. E uma cobertura vegetal heterogénea
constituida por espécies vegetais xerdfitas, em geral deciduas, espinhosas, entremeadas
com arbustos sobre tapete herbaceo estacional. Esta vegetacdo € representada
basicamente por bromeliaceas e cactaceas, principalmente nas areas rochosas, dentre as
gquais se destacam a macambira (Bromelia laciniosa), mandacaru (Cereus sp.), coroa de
frade (Melocactus bahiensis Werdern) e facheiro (Philosocereus sp.). Também séao
encontradas muitas leguminosas com potencial econdmico, tais como jurema preta (Mimosa
acutistipula Benth), catingueira (Caesalpinia pyramidalis Tul.), angico (Anadenanthera
macrocarpa (Benth.). Além das espécies arbéreas de médio porte, tais como umbuzeiro
(Spondias tuberosa), aroeira (Myracrodruom urundeuva Fr. All.), dentre outras que se
desenvolvem, principalmente, ao longo dos rios e riachos, e ainda de palmeiras como a
carnauba (Copernicia prunifera) e catolé (Syagrus cearensis Nobleck), que ocorrem nos
vales e baixadas onde o lencol freatico é mais préximo da superficie (Santos & Anacleto,
1985; Dantas, 2002; INCRA-PB, 2002).
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Figura 2.3: Aspecto da vegetacéo da Caatinga no municipio de Sdo José de Espinharas (PB)

2.6 HIDROGRAFIA

O municipio de Sao José de Espinharas encontra-se inserido nos dominios da bacia
hidrografica do Rio Piranhas, sub-bacia do Rio Espinharas. Seus principais tributarios sao o
Rio Espinharas e os riachos do Trapia, dos Bois, Cauassu, da Caicara, Sombrio, das Emas,
Timbauba, da Aguilhada, Pitombeira, do Tapuio, Cachoeira, Fundo, das Melancias, dos
Louros, do Caluste, da Roga, do Cabrito, do Negro, Santa Rita, dos Ovos e Jatoba. A rede
hidrografica é constituida por riachos intermitentes, quase todos de pequeno porte que
drenam diretamente para o Rio Espinharas, o qual atravessa toda a area estudada, sendo
um dos principais afluentes do Rio Piranhas. Todos os cursos d’ agua superficiais tém
regime de escoamento intermitente e o padrdo de drenagem é basicamente dendritico.
Devido as condi¢gbes pluviais de chuvas fortes na estacdo chuvosa aliadas a baixa
permeabilidade dos solos, sdo gerados fluxos torrenciais com alta velocidade de
escoamento em periodos curtos. Os principais corpos de acumulacdo sédo os acudes, que
na area estudada sao os principais: Novo, Sombrio, Flores e Maria Paes, além das lagoas
Grande e Jerimum (Santos & Anacleto, 1985; INCRA-PB, 2002).

2.7 ASPECTOS SOCIO-ECONOMICOS

O municipio de S&o José do Espinharas foi criado pela lei nimero 2.687 de 20 de
Dezembro de 1961 e foi instalado em 30 de Dezembro de 1961. Com &area de 726 Km?

possui uma populacdo de 5.109 habitantes dos quais 1.475 (28,87%) residem na zona
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urbana e 3.634 (71,13%) na zona rural. A densidade demogréfica é de 7 habitantes/km?. Do
total da populacéo, 2.700 s&o homens e 2.409 s&o mulheres (IBGE, 2000).

Com relagdo ao aspecto educacional, 0 municipio possui 18 estabelecimentos de
ensino pré-escolar, 21 de ensino fundamental e 01 de ensino médio (Ministério da
Educacéo/ INEP, 2006).

Os domicilios particulares e permanentes totalizam 1.147, e destes, 156 (13,6%)
possuem esgotamento sanitario e 370 (32,25%) sdo atendidos pela rede geral de
abastecimento de agua (IBGE, 2000).

O sistema de saude local possui 4 unidades ambulatoriais para atendimento da
populacdo e, dos 4 6bitos registrados, 01 ocorreu devido a doencas enddcrinas, nutricionais
e metabolicas; 01 devido a doengas do aparelho respiratorio e 02 a doencas originadas no
periodo perinatal (Ministério da Saude / DATASUS, 2006).

No setor Primario, a agricultura representada pelo cultivo de algodao, feijao, milho e
arroz, destaca-se como principal atividade de suporte econdmico do municipio, participando
na faixa de 75,1 a 100% da economia local. Outras atividades deste setor merecem
destaque, tais como a pecuaria (bovinos e ovinos) e a avicultura. O setor Secundario tem
uma participacdo na economia do municipio entre 0 a 10% e o setor Terciario de 5 a 25%
(IBGE, 2000).

A atividade mineral é pouco desenvolvida, relacionando-se apenas a explotacao
esporadica de marmore para calcinacdo. Garimpos de ouro e de minerais de pegmatitos sdo
freqiientemente mencionados (Souza, 2004), porém nenhuma desta atividade esta sendo

desenvolvida.

2.8 GEOLOGIA

A regido estudada esta enquadrada na Provincia Borborema, que abrange uma
superficie de aproximadamente 400.000 km?, localizada no extremo nordeste da Plataforma
Sul-Americana (Almeida et al., 1977).

A area de estudo possui uma complexa litoestratigrafia, por se tratar de uma por¢éo
onde da-se a colagem de terrenos tectonicamente distintos, além de ser uma regido muito
afetada pelas orogéneses Transamazonica e Brasiliana, que mascaram estruturas e alteram
o empilhamento litoestratigrafico original (CPRM, 2002).

A é&rea estudada no entorno de S&o José de Espinharas possui embasamento

constituido por rochas gnaissicas ortoderivadas paleoproterozdicas, notadamente bandadas,
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refletindo provavelmente protolitos de granulacdo fina a média. Tal unidade diferencia-se em
quatro tipos: (I) bandada leucocratica fina, (Il) bandada mesocratica fina, (lll) bandada
mesocratica média a grossa e (IV) bandada mesocratica média extremamente milonitizada.
Ocorrendo intrusivamente nas rochas citadas acima, tem-se uma suite de rochas
ortoderivadas, supostamente tardi-paleoproterozéica, de protélito grosso, que ocorre como
uma série de rochas com textura augen, divididas em cinco tipos predominantes,
contrastantes em relacdo a composicdo mineraldgica e ao grau deformacional a qual foram
submetidas. Com isso tem-se 0s seguintes tipos; (i) augen-gnaisses milonitizados; (ii)
augen-gnaisses leucocraticos, médios a grossos; (iii) augen-gnaisses anfiboliticos, médios a
grossos; (iv) augen-gnaisses anfiboliticos grossos a porfiriticos e (v) augen-gnaisses
anfiboliticos albitizados, que podem potencialmente hospedar mineralizacdes de U-ETR.
Representando as assembléias neoproterozoicas afloram diversos tipos de corpos
intrusivos, caracterizados por relagdes sin a tardi-orogénicas. Como 0S primeiros
representantes desta assembléia, ocorrem as rochas da suite dioritica-granodioritica, de
carater bimodal, que aflora nas porc¢des central e ocidental da area, diferenciadas por sub-
facies que mostram rochas de composicbes monzograniticas, granodioriticas,
monzoniticas, quartzo-dioriticas e dioriticas, tipicamente de sin a tardi-orogénicas. Mais
restrita a fase tardi-tectdnica, ocorrem as rochas intrusivas &cidas, geralmente dispostas na
forma de diques e soleiras, discordantemente em relacdo as suas rochas encaixantes do
embasamento, alojando-se ao longo de fraturas, representadas pelos diques epissieniticos
e seus equivalentes metassomaticos mineralizados (albitizados); granitos cinza
equigranulares, de composicdo microgranitica e diques pegmatiticos, normalmente
acompanhados por veios de quartzo e diques apliticos. Muito caracteristico da area
estudada, é a presenca de lentes concordantes com a foliacao das rochas do embasamento
paleoproterozéico, compostas por rochas com composi¢Bes anfiboliticas (localmente
gnaisses anfiboliticos) e rochas calcio-silicaticas. As rochas anfiboliticas ocorrem em
praticamente toda a extensdo da area, sempre encaixadas nos gnaisses ortoderivados do
embasamento (tanto nos tipos bandados como nos augens). As rochas calcio-silicaticas
ocorrem em maior quantidade quando relacionadas aos augen-gnaisses, embora também
possam ser encontradas dentro dos gnaisses bandados. Esta unidade de rochas célcio-
silicéticas foi subdividida em trés tipos distintos, de acordo com suas associa¢des minerais,
mostrando um aparente controle composicional em relagéo as diferentes rochas encaixantes
onde ocorrem (Souza, 2004).

Os corpos pegmatiticos afloram em praticamente toda a extensdo da area,
apresentam-se como corpos félsicos, formando uma rede de diques, soleiras e sills.
Microscopicamente, sdo compostos essencialmente por quartzo (xenomorficos) e feldspato

potassico (idiomorficos a  hipidiomorficos), acompanhados por granadas (geralmente
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idiomorficas) e micas variadas (principalmente biotita e micas brancas), como minerais
acessorios. Os pegmatitos dispostos na forma de diques associam-se com 0s corpos de
aplogranitos, ambos alojados aparentemente segundo contatos tecténicos, com as rochas
encaixantes do embasamento. Quando ocorrem na forma de sills, geralmente em
espessuras decimétricas, mostram-se mais grosseiros, homogéneos e com aparente
deformagcéo ruptil (Souza, 2004).

O mapa geologico da area estudada pode ser visualizado na Figura 2.4.
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Mapa Geoldgico simplificado da drea da mineralizagdo de U-ETR de Sdo José de Espinharas (PB)
com valores de DAR para selecdo dos perfis solosocha
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Figura 2.4: Mapa geoldgico da area de mineralizagdo de U-ETR de S&o José de Espinharas com
valores de DAR calculados, (escala 1:40.000) (Simplificado de Souza (2004)).
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CAPITULO Il

MATERIAIS E METODOS

Neste capitulo serdo descritos os métodos utilizados na preparacao dos trabalhos de
campo (base cartogréafica, selecdo das estagbes de amostragem), aqueles utilizados na
coleta de amostras de solo e rochas, além das analises laboratoriais subsequentes (andlises
granulométricas para determinacdo dos contetdos percentuais de argila, silte e areia; teor
de umidade, densidades global e das particulas, porosidade total do solo), andlises quimicas
(matéria organica, carbonatos totais, pH), andlises radiométricas (concentragdo e atividade
especifica dos radionuclideos %®U, #2Th, “K, *®Ra e %?Rn) e andlises geoquimicas

(concentragédo de Al, Cd, Co, Cu, Fe, Mn, Ni e Pb) nas amostras coletadas.

3.1 BASE CARTOGRAFICA

O mapa utilizado como principal base cartogréafica foi o mapa geolégico da area da
mineralizacdo de U-ETR de S&o José de Espinharas (escala 1:40.000) (Simplificado de
Souza (2004)) (Figura 2.4). Também foram utilizados os seguintes mapas: aeroradiométrico
(U, Th e K) aeromagnetométrico (DNPM/CNEN/ CPRM, 1973) (Figura 3.1) e o mapa de
solos do municipio de Séo José de Espinharas (PB) (EMBRAPA, 1972) (Figura 2.2).
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3.2 SELECAO DAS ESTACOES DE AMOSTRAGEM (PERFIS ROCHA-SOLO)

Com base nos dados aerogeofisicos, mapas de anomalias radioativas naturais de U,
Th e K, mapas geoldgico e de solos da area estudada e valores de dose anual de radiacao
natural emitida (a forma como esta foi calculada encontra-se detalhada no proximo
paragrafo), foram escolhidas sete estacdes de amostragem, ou seja, sete perfis solo-rocha
(CAE-01, CAE-02, CAE-03, CAE-04, CAE-05, CAE-06 e CAE-07) representativos das
unidades geoldgicas, pedoldgicas e das anomalias radiométricas da area.

Os valores da DAR (dose anual de radiacdo natural) (Figura 3.1) emitida no local
foram calculados a partir das concentracdes de K, Th e U, obtidos com a analise geoquimica
de 11 amostras de rocha representativas das litologias encontradas na area estudada
(selecionadas a partir das amostras coletadas durante o mapeamento geolégico (Souza,
2004)) (Tabela 3.1). Para o calculo, utilizou-se a equacédo abaixo, proposta por Grasty et al.,
(1984).

DAR =320 + 52,56 x [(K x 1,505)+ (U x 0,625) + (Th x 0,310)]
Onde: DAR é a dose anual de radiacdo (uSv.ano™);
K = concentragéo de potassio na amostra (%);
U = concentragdo de uranio na amostra (ppm);

Th = concentragéo de tério na amostra (ppm).

Tabela 3.1. Dados geoquimicos de K, U e Th de amostras representativas da area do Depésito de
Séo José de Espinharas (PB) e respectivos valores calculados da Dose Anual de Radiacéo
(DAR) (Fonte: Souza Neto, 2004).

AMOSTRA PERFIS SOLO-ROCHA LITOLOGIA K U Th DAR
(Localizagdo em (Figura 3.2, neste trabalho) (%) (ppm)  (ppm)  (uSv/ano)
Souza Neto, 2004)

RAE 07 CAE-04 Sienogranito 1,97 2 9 685
RAE 08 CAE-01, 02 e 03 Sienogranito albitizado 0,02 808 710 38.433
RAE 11 Sienogranito albitizado 0,08 77 99 4.485
RAE 13/1 Célcio-silicatica 2,76 10 11 1.046
RAE 13/3 Gnaisse calcio-silicatico 0,05 6 10 674
RAE 14/2 Augen gnaisse célcio-silicatico 2,40 4 14 856
RAE 14/3 Quartzo monzonito 3,24 9 14 1.103
RAE 24 Célcio-silicatica 0,17 2 1 402
RAE 42/2 Gnaisse calcio-silicatico 1,76 3 8 691
RAE 100 Gnaisse calcio-silicatico 0,11 1 4 440
RAE 112 Augen gnaisse albitizado 2,05 2 12 740

Levando-se em consideragdo que o valor limite maximo para exposicdo humana
recomendado pela IAEA-ICRP (1990) é de 1.000 uSv.ano™, correspondente ao valor de
alerta para risco carcinogénico, as areas que apresentaram valores de dose anual de
radiacdo acima deste, serviram de base para a escolha das estacbes de amostragem na

area estudada (Figura 3.2).
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Mapa Geoldgico simplificade da drea da mineralizagio de
UETR de Séo José de Espinharas (PB) com localizagio dos perfis solosocha estudados
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Figura 3.2: Mapa geoldgico da area de mineralizagdo de U-ETR de Sao José de Espinharas (escala
1:40.000) com as estacbes de amostragem CAE (perfis solo-rocha). (Simplificado de
Souza (2004)).
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3.3 TRABALHOS DE CAMPO

3.3.1 Abertura dos perfis rocha-solo

De acordo com a escolha das estagbes de amostragem (CAE-01, CAE-02, CAE-03,
CAE-04, CAE-05, CAE-06 e CAE-07) dentro da area investigada a partir dos critérios
anteriormente mencionados, foram abertos os perfis solo-rocha. Cada um dos perfis solo-
rocha foi georeferenciado no mapa e em escritorio, a partir das coordenadas geograficas de
cada um destes obtidas utlizando-se o GPS marca eTrex, datum “Cdérrego Alegre”.
Posteriormente, ainda em campo, os perfis foram descritos morfologicamente conforme
procedimento adotado pela Sociedade Brasileira de Ciéncia do Solo (EMBRAPA, 1999),
sendo o atributo cor determinado através da comparagcdo com as cores da Munsell Soil
Color Charts (Munsell Collor Company, 2000). Ap0s a descricdo das caracteristicas
morfoldgicas do solo, foi realizada a medida da atividade gama total (soma da atividade
proveniente dos radionuclideos U, T e K em cada um dos horizontes dos solos, e na rocha,
através da técnica da Espectometria Gama in situ (Lauria et al., 2003) com o auxilio de um
cintilbmetro portatil marca SAPHYMO SRAT SPP/2. No momento da leitura da atividade
gama total, tomou-se o cuidado de estabelecer a distancia de aproximadamente 5cm do
ponto a ser medido, com o braco estendido no momento da operagdo, seguindo-se 0s

procedimentos padrées sugeridos por Lauria et al. (2003).

3.3.2 Coleta de amostras

Foram realizadas duas campanhas de coletas de amostras em duas estacbes
climéticas distintas (seca e chuvosa), a fim de se considerar o efeito sazonal nos parametros
analisados no presente estudo, qual seja: estacao seca, época de maxima concentracao
das substancias quimicas no solo, e estacdo chuvosa, onde tais concentracdes sdo as mais
diluidas possiveis. Desta forma, para a escolha do més adequado as coletas, foram
observadas as taxas de precipitacdo pluviométrica mensais ocorridas na area de estudo no
periodo compreendido entre janeiro de 2000 e dezembro de 2007 (Figura 3.3), para efeito
de se ter uma significativa representatividade do comportamento da precipitacdo

pluviométrica anual.
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Figura 3.3 Taxas de precipitacdo pluviométrica mensal acumulada em S&o José de Espinharas (PB)
no periodo 2000 a 2007 (Fonte: CPTEC/INPE, 2007).

A primeira coleta ocorreu no periodo seco, no més de Fevereiro de 2007 (07-
11/02/2007) (Figura 3.4), e a segunda coleta ocorreu imediatamente apés o periodo
chuvoso, em Julho de 2007(25-27/07/52007) (Figura 3.5).

Nos sete perfis solo-rocha foram coletadas vinte e uma amostras de solos e sete
amostras de rochas em cada uma das campanhas de coleta. A coleta foi feita com uso de
utensilios plasticos e de acordo com as orientacées da EMBRAPA (1999) e de Lauria et al.
(2003). As amostras coletadas foram acondicionadas em sacos plasticos, devidamente

identificadas e levadas para andlises laboratoriais.
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3.4 TRABALHOS DE LABORATORIO

A preparacdo das amostras foi feita no Laboratério de Geoquimica (Departamento de
Geologia da Universidade Federal de Pernambuco (Recife-PE)). As andlises fisicas
(andlises granulométricas para determinacdo dos conteudos percentuais de argila, silte e
areia; teor de umidade, densidades global e das particulas) foram realizadas no Laborat6rio
de Analises Fisicas de Solo (Centro de Pesquisa de Solos da Universidade Federal Rural de
Pernambuco (Recife-PE)) e andlises quimicas (matéria organica, carbonatos totais, pH),
anélises radiométricas (concentracéo e atividade especifica dos radionuclideos 23U, ?*?Th,
K, #°Ra e #?Rn) e andlises geoquimicas (concentracdo de Al, Cd, Co, Cu, Fe, Mn, Ni e
Pb) foram realizadas nos Laboratérios da Divisdo de Analises Ambientais (DIAMB) do
Centro Regional de Ciéncias Nucleares (CRCN/CNEN) (Recife-PE).

3.4.1 Preparacdo das amostras

No laboratério, as amostras de solo foram colocadas para secar a temperatura
ambiente por 6 dias (Lauria et al., 2003). Em seguida, foram destorroadas manualmente
com auxilio de um martelo de borracha dentro de bacia plastica e, posteriormente passadas
em peneiras plasticas com abertura de 2 mm para obtencédo da TFSA (terra fina seca ao ar).
Uma parte de cada amostra de solo também foi passada em peneiras plasticas com
abertura de 63 um para obtencdo do material fino (silte + argila). Na fragdo mais grossa (<
2mm) foram realizadas as analises fisicas (analises granulométricas, teor de umidade,
densidades global e das particulas) e quimicas (matéria organica, carbonatos totais, pH), e
radiométricas (concentracéo e atividade especifica dos radionuclideos #*®U, ?**Th, “°K, #°Ra
e ??Rn) no HPGe (detector de germéanio hiperpuro) e na fracdo mais fina (< 63um) foram
realizadas as analises geoquimicas (concentracao de Al, Cd, Co, Cu, Fe, Mn, Ni e Pb).

Uma parte representativa de cada amostra de rocha foi reduzida a fracdo
granulométrica < 2mm, com auxilio de martelo de borracha, para realizacdo das analises
radiométricas no HPGe (Lauria et al., 2003). Outra parte representativa de cada amostra de
rocha, ou uma aliquota de cada amostra, foi pulverizada em cadinho de porcelana até
obtencdo de um material com granulometria fina (< 80 um) para realizacao das analises
geoquimicas (Al, Cd, Co, Cu, Fe, Mn, Ni e Pb).
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3.4.2 Analises fisicas e quimicas

As andlises fisicas do solo (analises granulométricas para determinacdo dos
conteudos percentuais de argila, silte e areia, teor de umidade, densidades global e das
particulas, e calculo da percentagem da porosidade total do solo) foram realizadas conforme
metodologia da EMBRAPA (1979).

As andlises quimicas dos solos (matéria organica, carbonatos totais, pH) e das
rochas (matéria organica, carbonatos totais) foram efetuadas conforme metodologias
especificas. A determinacdo das concentracdes de matéria organica e carbonatos totais
pelo método da perda ao fogo a 360 e 1.050°C, respectivamente (Kralik,1999) e a
determinacdo do pH em agua conforme EMBRAPA (1979).

3.4.2.1 Descricao dos métodos utilizados para as analises fisicas

Todas as andlises fisicas realizadas nas amostras de solos utilizaram os métodos
preconizados pela EMBRAPA (1979).

3.4.2.1.1 Andlise granulométrica (Método da Pipeta)

v" Obijetivo: determinacao da distribuicdo percentual das particulas primarias do solo.

v" Principio: desagregacdo mecanica da amostra, dispersdo e avaliacdo da proporcéo

relativa das particulas primarias por sedimentacdo em meio aquoso.

v' Aparelhagem: agitador rotatério de Wiegner e balanc¢a analitica.

v" Reagentes e solugdes:
a. Solugéo dispersante: dissolver 20g de hidréxido de s6dio em 5 litros de agua
destilada e adicionar 50g de hexametafosfato de sédio, agitando com agitador
magneético até completa dissolucdo do reagente;
b. Agua oxigenada a 30% (apenas quando o solo conter mais de 5% de matéria
organica);

c. Solugéo de pirofosfato de sédio 0,1M.
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v" Procedimento

O procedimento consiste em transferir, para uma garrafa de Stohmann, 10g da
TFSA, mais 50mL de solucdo dispersante e utlizar o método da pipeta (ver
3.4.2.1.2.1.1). Utilizar agitador rotatério de Wiegner a 30rpm, durante dezesseis horas.
Transferir a suspensdo para uma proveta calibrada de 500mL (5cm de diametro) e
utilizar o método da pipeta.

v' Célculos
Os resultados sdo expressos em porcentagem da TFSA. Das aliquotas pesadas,
subtrair o peso do dispersante que, no caso descrito, corresponde a cerca de 0,014g.
Calcula-se o percentual das fragbes granulométricas através das seguintes
expressoes:
argila (%) na TFSA = [peso da argila + dispersante (A + D) peso do dispersante (D)] x 500
silte (%) na TFSA = [peso da silte + argila + dispersante (A + S + D) - peso da argila (A) —
peso do dispersante (D)] x 500.
areia grossa (%) na TFSA = peso da areia grossa (AG) x 10;
areia fina (%) na TFSA = 100 - (%argila + %silte + %areia grossa) .

Tabela 3.2: Tempo necessario, a diferentes temperaturas, para sedimentacdo de particulas de solo
com peso especifico de 2,65 g/cm3. (*Para a argila (d < 0,002mm), considerou-se uma
profundidade de 5cm e para argila®+ silte (d<0,02mm), a profundidade de 10cm®)

Temperatura Argila Argila + silte
(°C) (5cm) (10cm)
hora minuto minuto segundo
10 5 13 6 14
11 5 05 6 03
12 4 55 5 54
13 4 48 5 44
14 4 40 5 35
15 4 33 5 27
16 4 25 5 10
17 4 18 5 10
18 4 13 5 03
19 4 05 4 55
20 4 00 4 48
21 3 55 4 41
22 3 50 4 34
23 3 43 4 28
24 3 38 4 22
25 3 33 4 15
26 3 28 4 10
27 3 23 4 04
28 3 20 3 59
29 3 15 3 54
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'Equacéo de Stokes :
V = 2/9.9.r".(Dp - Dsoluczo)/ M
Onde:
g = 980,7 cm/s” ; r = raio da particula; Dp = peso especifico de particula (no caso = 2,65/cm3); Dsolucao = PESO
especifico da solucédo e n = viscosidade da dgua a temperatura considerada.

De acordo com as porcentagens de areia, silte e argila, os solos sdo agrupados em
classes texturais, que encontram-se dispostas no tridngulo textural (Figura 3.8)

recomendado pela Sociedade Brasileira de Ciéncia do Solo.

ARGILOSA

ARGILA

\«;,,
o FRANGO-
FRANCO ARGILO- \ \'@
ARGILOSA SILTOSA /<\(\

Q? FRANCO-
O ARGILO- :
& ARENOSA /" ~

FRANCA /erANCO SILTOSA
FRANCO~

ARENOSA
SILTE
100

- 0
s PERCENTAGEM DE AREIA SILTE

Figura 3.6: Tridngulo para classificacé@o textural do solo (Fonte: EMBRAPA, 1999)

3.4.2.1.2 Densidade das Particulas (Método do Baldo Volumétrico)

v Principio: determina¢&o da massa da unidade de volume das particulas primarias do
solo.

v" Reagentes e solugdes: alcool etilico 96°GL.

v" Procedimento
- Pesar 20g de TFSA seca em estufa a 105°C.
- Transferir para baldo volumétrico aferido de 50mL.
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- Colocar 25mL de alcool etilico e agitar delicadamente.

- Deixar em repouso até o dia seguinte.

- Com auxilio de bureta, completar o volume do baldo com 4&lcool etilico,

vagarosamente, a fim de eliminar bolhas.

- Anotar o volume de alcool gasto e calcular o valor da densidade das particulas.
v' Célculo

O valor da densidade das particulas é obtido através da expressdo abaixo e
expresso em g/cm?,

Densidade das particulas (g/cm® =  Peso da amostra seca
50 -Volume de alcool gasto

3.4.2.1.3 Densidade Global (Método do Anel Volumétrico)

v Principio: determinagdo do peso da unidade de volume do solo, incluindo seu espaco
pOroso.

v Aparelhagem: anel volumétrico de 50mL ou 50cm?® (podem ser usados outros
volumes), recipientes de aluminio.

v" Procedimento
- Determinar ou anotar o volume de um anel ou cilindro de aluminio que contém a
amostra.
- Pesar o conjunto e anotar o peso.
-Transferir a amostra para recipiente de aluminio, previamente tarada.
-Colocar para secar em estufa a 105°C por 24-48 horas e pesatr.
-Calcular o valor da densidade global.

v' Célculo
Com o volume do anel (V = = r* h), é feito o calculo para determinacéo da densidade

global (g/cm?®), conforme a expresséo abaixo.

Densidade global (g/cmg) = Peso da amostra seca
Volume (50 cm’)
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3.4.2.1.4 Porosidade Total

A porosidade total (Pt) percentual da amostra de solo pode ser avaliada a partir dos
dados de densidade das particulas e da densidade global, mediante a seguinte relacao:

Porosidade total (%) = (1 - Densidade global ) X 100
Densidade das particulas

3.4.2.1.5 Teor de Umidade (umidade atual)

v Principio: determinacgao do contetdo de umidade do solo.

\

Aparelhagem: recipientes de aluminio.

v" Procedimento

- Pesar 1g da TFSA em recipiente de aluminio ou cadinho previamente tarado.
-Colocar para secar em estufa a 105-110°C por 24 horas.

-Deixar secar em dessecador e pesar.

-Repetir a operacao até peso constante da amostra.

-Calcular o valor da umidade atual da amostra.

v/ Célculo: calcular o teor de umidade da amostra (%) através da seguinte expressao:

U (%) = (peso da amostra Umida - peso da amostra seca) x 100

peso da amostra seca

3.4.2.1.6 Difratometria de Raios-X

A mineralogia das fragfes finas foi determinada por difratometria de raios-X (DRX),
com obtencdo dos difratogramas de raios-X, através do difratbmetro Siemens D5000
(Laboratério de Materiais Avancados, do Departamento de Fisica da Universidade Federal
de Pernambuco) operando a uma tenséo de 40Kv, com corrente de 20mA e velocidade de
registro de 10mm.min™. Sendo a identificacdo e interpretacdo dos minerais presentes nos
difratogramas feita por meio do espacamento interplanar, forma, largura e intensidade dos
picos, segundo metodologias descritas por Grim (1968), Jackson (1975), Dixon (1977),
Whittig & Allardice (1976) e Moore & Reynolds (1989).



74

3.4.2.2 Descricao dos métodos utilizados para as analises quimicas

3.4.2.2.1 pH em 4gua

v" Obijetivo: determinacao potenciométrica do pH do solo em agua.

v" Principio: medida da variacdo do potencial em um eletrodo de vidro com a variacao
da atividade hidrogenidnica da solucdo em que ele estd mergulhado, usando um
eletrodo de referéncia.

v Aparelhagem: medidor de pH provido de um eletrodo de vidro e um de referéncia ou
um eletrodo combinado e um agitador mecanico.

v" Reagentes e solugdes:

a. Solucdes-tampéo parapH=4,0epH=7,0

b. Agua destilada
v Procedimento:

- Transferir 10g de TFSA para becker com capacidade de 50 mL.

- Adicionar 25mL de 4gua destilada e agitar mecanicamente durante quinze minutos.

- Esperar, no minimo, trinta minutos e proceder a leitura. O eletrodo de vidro, ou a
parte a ele correspondente em um eletrodo combinado, deve tocar o sedimento,
enquanto o de referéncia, ou sua parte no combinado, deve ficar no liquido
sobrenadante. O pH deve ser lido sem agitagdo, depois de atingido o equilibrio (30
minutos).

- Antes das mensuragfes, o medidor de pH deve ser calibrado com as solugfes-
tampdo para pH 4,0 e 7,0. A cada quinze e vinte leituras, o peagametro deve ser
calibrado novamente com uma das solugfes-tampéao.

- Lavar o eletrodo entre uma e outra determinagdo com agua destilada por meio de

uma pisseta e enxugar cuidadosamente com papel absorvente.

3.4.2.2.2 Matéria Organica (Método da Combustdo por via Seca)

O método utilizado para determinacédo da matéria organica nas amostras de solo e
rocha utilizado foi o da combust&o por via seca (Kralik, 1999).
v' Aparelhagem: mufla, dessecador, cadinhos de porcelana e balanga analitica.
v" Procedimento
- Colocar a mesma amostra de TSFA seca em estufa a 105-110°C (que foi utilizada

para determinacdo da umidade) em mufla a 360°C, por 2 horas.
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-Pesar em seguida e calcular a percentagem de matéria organica da amostra através
da expressao:

% Matéria organica = peso amostra seca a 105-110°C — peso amostra seca a 360°C x 100

peso da amostra seca a 360°C

3.4.2.2.3 Carbonatos Totais (Método da Combustdo por via Seca)

v" Aparelhagem: mufla, dessecador, cadinhos de porcelana e balan¢a analitica.
v" Procedimento
- Colocar a mesma amostra de TSFA seca em mufla a 360°C (que foi utilizada para
determinacdo da matéria orgéanica) colocar para secar em mufla a 1.050°C, por 1 hora.
-Pesar em seguida e calcular a percentagem de carbonatos totais da amostra
através da expressao:

% Carbonatos Totais = peso amostra seca a 360°C — peso amostra seca a 1.050°C x 100

peso da amostra seca a 1.050°C

3.4.3 Anélises geoguimicas

As analises geoquimicas para determinacdo dos elementos Al, Cd, Co, Cu, Fe, Mn,
Ni e Pb, no perfil rocha-solo, foram realizadas através de digestdo parcial das amostras e
posterior leitura por Espectrometria de Absorcdo Atdmica no Laboratério da Divisdo de Meio
Ambiente (DIAMB) do CRCN/CNEN.

3.4.3.1 Digestdo das amostras

A metodologia utilizada para digestdo parcial (Sutherland, 2002) das amostras de
solo e rocha permite que sejam conhecidas as concentracdes consideradas como
biodisponiveis dos elementos analisados.

Neste caso, para a determinagcdo dos elementos Al, Cd, Co, Cu, Fe, Mn, Ni e Pb,

pesou-se 0,59 da amostra (rocha moida < 0,1mm e solo < 63um) homogeneizada,
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adicionou-se 10mL de HCI 0,5M e deixou-se por 1 hora em agitador mecéanico. Em seguida,
filtrou-se a mistura, completando o volume da solugcédo para 100mL e realizou-se a leitura
das concentrac¢des dos elementos com auxilio do Espectrémetro de Absorgdo Atdmica para
elementos quimicos Al, Fe e Mn, e com o Forno de Grafite como acessorio acoplado a este
aparelho para os elementos Cd, Co, Cu, Ni e Pb.

Utilizou-se como padrao de referéncia uma amostra do “IAEA-Soil 7: trace elements

in soil” certificado pela Agéncia Internacional de Energia Atémica (IAEA).

3.4.4 Andlises Radiométricas

Para a realizacdo das anadlises radiométricas dos solos e rochas, foi utilizado o
método da espectometria gama com detectores de germanio hiperpuros (HPGe), também
chamados de detectores de germanio intrinsecos. Este método permite a identificacdo de
fontes potenciais de contaminacao radioativa ambiental, seja de origem natural ou artificial
(Sujo et al.,, 2004). Além disso, € um método que possui boa precisdo para analise de
radionuclideos naturais em amostras ambientais (Ghiassi-Nejad et al., 2001; Rédenas et al.,
2003; Malanca et al., 2004; Sujo et al., 2004). E um método prético, ndo destrutivo, de baixo
custo e rapido para determinagdo das concentracdes dos radionuclideos de interesse
(Santos Juanior, 2005).

3.4.4.1 Determinacio da atividade dos radionuclideos 28U, #?Th, *°K, ***Ra e **Rn

em solos e rochas

A metodologia empregada para determinag&o da concentracdo dos radionuclideos
238y, B2Th, K, #°Ra, ?*’Rn e respectivas atividades em solo e rocha foi a espectrometria

gama e seguiu as orientacdes de Kannan et al. (2002).

v Principio: as propriedades dos produtos resultantes da interacdo da radiagdo com a
matéria permitem ndo apenas identificar, como também quantificar a radiagédo
incidente. O sistema de deteccdo das radiacdes nucleares e a determinacdo
qualitativa e quantitativa dos radionuclideos baseiam-se nas ioniza¢des e excitagdes
produzidas nos gases, liquidos e sélidos integrantes dos detectores. Assim, o pulso
eletrénico ou o quantum de luz que se produz em um detector pela radiacéo, serdo
avaliados e registrados em equipamentos apropriados para contagem (Lauria et al.,
2003).
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v' Sistema de detec¢do gama: o sistema de medidas é composto por um detector de
germanio hiperpuro (HPGe) de 4,54cm de didmetro e volume ativo de 41,1cm? (o
volume ativo do detector se refere a regido de deple¢édo onde as cargas formadas
pela interacdo com a radiacdo sao rapidas e eficientemente coletadas pelo detector).
O equipamento apresenta uma resolucéo de 1,77 keV em 1.332 ou keV para o *°Co,
eficiéncia intrinseca de 27% e esta acoplado a um MCA (multichannel analyser)
Canberra com 8.192 canais e ao software Genie-2000 Camberra. O analisador
multicanal permite a transformacéo dos pulsos lineares em sinais digitais, realizando
0 processamento de separacdo por intervalos de energia. O resultado é apresentado
no monitor do computador na forma de um grafico que correlaciona o niamero de
contagens e a amplitude de pulso (energia). O software permite o processamento e a
manipulacdo do espectro. Para reduzir os efeitos da radiacdo de fundo, o detector
esta envolvido por uma blindagem de chumbo de aproximadamente 6,5cm de
espessura e uma superficie interna delgada constituida de latdo. O sistema possui
0s seguintes dispositivos: fonte de tenséo, pré-amplificador, amplificador linear,
contador, analisador multicanal e computador. Tais componentes permitem
determinar, simultaneamente, os radionuclideos presentes nas amostras e suas

respectivas atividades (Santos Junior, 2005).

v" Procedimento: para as andlises por espectometria gama, as amostras devem ser
homogenizadas para obtencdo de uma distribuicdo uniforme dos seus componentes
(Kannan et al., 2002). Em seguida, devem ser estabelecidas as massas, tempo de
contagem e geometria dos recipientes de polietileno para uso no detector de
germanio.

Para cada amostra de solo e rocha, estabeleceu-se que a massa seria de 50g
e granulometria <2mm. Estas amostras foram acondicionadas em recipientes
cilindricos de polietileno com capacidade volumétrica de aproximadamente 150cm?.
Estes recipientes, com a mesma geometria do recipiente utilizado para calibracdo da
eficiéncia (Kannan et al., 2002), contendo as amostras, foram hermeticamente
fechados e guardados por um periodo de 30 dias a fim de permitir o equilibrio
radioativo secular entre *°Ra, **Pb e *“Bi (Papp, 1997; Kanan et al., 2002). Apds
este periodo as amostras foram levadas para o HPGe pelo tempo de contagem do
detector de 28.800 segundos (8 horas) para obtencdo dos graficos dos fotopicos

gama entre as energias de 59,5 keV e 1.408keV.
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v' Calculos:

- Para determinar a atividade do “**U nas amostras, foram utilizados os fotopicos gama
do *'Th , na energia de 93 keV;

- Para determinar a atividade do %**Th nas amostras, foram utilizados os fotopicos gama
do ?*®Ra na energia de 911 keV;

- Para determinar a atividade do “°K nas amostras, foram utilizados os fotopicos gama do
“OAr na energia de 1.460 keV;

- Para determinar a atividade do ?*Ra e ?®Ra nas amostras, foram utilizados os
fotopicos gama do ?“Bi e ?**Ac, nas energias de 609 keV e 911 keV, respectivamente;

- Para determinar a atividade do *Rn nas amostras, foram utilizados os fotopicos gama

do **Ra na energia de 609 keV.

O método de medida € absoluto. Tem como parametro béasico a aplicagdo da equagéo
abaixo e utiliza trés padrdes (**°Eu, **Am e **Ba), através dos quais é possivel determinar
as eficiéncias de contagens para as energias entre 59,5 keV e 1.408 keV, bastando apenas
obedecer as mesmas condi¢bes de contagem para todas as medidas efetuadas.

A equagéo para determinagdo da atividade especifica do radionuclideo considerado
(Bg. Kg?) é a seguinte:

Onde: A é a atividade especifica do radionuclideo em consideracao (Bg. Kg™); C é a éarea total do
pico do radionuclideo (contagem) determinada experimentalmente; ¢ é a eficiéncia de
contagem para a energia especifica considerada; t € o tempo de contagem (s); I, € a
probabilidade de emissao de foétons do radionuclideo especifico e M é a massa da amostra
em quilograma (Kg).

v' Eficiéncia de contagem: para a determinagdo da eficiéncia de contagem, foram
utilizados trés padrdes liquidos para dopar o padrdo: o volume de 10mL de “?Eu,
gue apresenta meia-vida fisica de aproximadamente 13,5 anos, com atividade de
38,533 Bg.mL™ (em 11/03/2004), o volume de 5mL de ***Am, que apresenta meia-
vida fisica de aproximadamente 432,7 anos e atividade de 28,85 Bg.mL™ (em
13/03/2007), e o volume de 5mL de '*Ba, com meia-vida fisica de 10,5 anos e
atividade de 39,13 Bg.mL" (em 10/04/2007) (Erdtmann & SoyKa, 1979). As
atividades dos padrbes acima citados foram calculadas através da equacgéo abaixo,
considerando-se como referéncia a atividade inicial de 46,729 Bq.mL'1 certificada

pelo IRD (Instituto de Radioprotecdo e Dosimetria).
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v' Equacéo:

A= Ay xe™!

Onde: A é a atividade que se deseja calcular, com base na atividade inicial A, e na

constante de decaimento radioativo A (A = In2 . t;, ™).

3.4.4.2 Determinacdo das concentracdes de 22U, ?*Th, “°K, ***Ra e **Rn em solos e rochas

A partir dos valores das atividades especificas (Bq.Kg™) dos radionuclideos #*®U,
22Th, K, #°Ra e %?Rn, podem ser calculadas as concentracdes (ppm) destes
radionuclideos.

O calculo é feito considerando-se que (IAEA, 1997):

v 1% de “K equivale a 313 Bq.Kg™ de “K;
v 1ppm de ?®*U equivale a 12,35 Bq.Kg™ de #?*8U ou de **Ra;
v’ 1ppm de ?**Th equivale a 4,06 Bq.Kg™de #?Th.

3.5 INTERPRETACAO DOS RESULTADOS

Todos os resultados obtidos foram discutidos e interpretados com base na literatura
disponivel e feitas correlacdes entre todos os parametros fisico-quimicos, geoquimicos e
radiométricos estudados, através de uma matriz de correlacdo de Pearson. Neste
tratamento estatistico, para os valores abaixo do limite de detec¢éo considerou-se a metade
deste limite, e como correlagdo significativa positiva ou negativa, valores dos coeficientes de
correlacéo de Pearson () superiores a 0,8 (valor absoluto), tanto positivo quanto negativo.

No estudo da mobilidade dos metais pesados (Al, Cd, Co, Cu, Fe, Mn, Ni e Pb) e dos
radionuclideos (***U, #?Th, K, **Ra e “Rn) nos perfis rocha-solo estudados, foram
construidos diagramas ISOCON (Grant, 1986). Neste método grafico define-se um elemento
guimico considerado imével durante o processo de transformacdo de um determinado
material original em um produto de alteragéo, e avaliando-se em relagéo a este os demais
elementos quimicos quanto a mobilidade relativa. Dessa forma, os diagramas ISOCON

consistem em uma relacdo entre as concentracdes dos elementos quimicos no material
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original (rocha, por exemplo), e as concentragfes dos elementos no produto da alteracdo
deste material (solo, por exemplo). A andlise é feita a partir do tragado e comparagéao entre
duas retas: uma que passa pela origem das coordenadas no diagrama binario e une os
pontos que possuem cada um as mesmas concentragdes do determinado elemento quimico
no material original e no material alterado, e que tem portanto inclinacao de 45° no gréfico; e
outra reta, que passa na origem das coordenadas e no ponto equivalente as concentracdes
do elemento considerado relativamente mais imével (Ti ou Al, por exemplo), e que é
denominada de ISOCON. Esta comparacdo permite verificar as perdas ou ganhos relativos
a cada elemento quimico durante o processo de alteracdo do material original (rocha
alterando para solo, por exemplo).

No presente estudo, foram construidos diagramas ISOCON, considerando-se 0s
aspectos sazonais (estagfes seca e chuvosa anual), para avaliar duas condi¢gfes dos perfis
solo-rocha. Na estagé@o seca os diagramas ISOCON permitiram verificar o “status” do solo
com relagdo ao conteudo dos elementos resultantes dos processos intempéricos e
pedogenéticos. Na estagdo chuvosa, os diagramas permitiram avaliar a mobilidade dos
elementos e radionuclideos no perfil do solo formado devido aos processos de influenciam
no ganho ou perda em radionuclideos e metais, tais como lixiviagdo, eluviagao, iluviacao,
por exemplo. Nestes diagramas, o Al foi utilizado como elemento quimico imével, como
sugere Grant (1986).

Vale salientar, no entanto, que os diagramas ISOCON nesta pesquisa tratam 0s
resultados das analises geoquimicas de amostras com granulometrias especificas para
rocha (rocha total cominuida para < 80 um) e solo (peneirado para fragdo < 63 pum), e ainda
com ataque quimico capaz de extrair apenas a fracao biodisponivel de cada elemento
guimico no material analisado. Desta forma, as analises destes diagramas séo validas para
condigbes semelhantes as do presente estudo, mas podem ser complementadas em
estudos futuros de detalhe que utilizem andlises geoquimicas com ataque quimico para
extracdo da fracdo total dos elementos quimicos.

No que se refere a avaliagdo sobre o uso adequado da area estudada, foram feitas
consideracdes sobre os valores de dose radioativa encontradas nos solos e rochas da area
investigada como fator restritivo a determinados usos do solo, tais como para agricultura e

habitacéo.
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CAPITULO IV

RESULTADOS E DISCUSSOES

Os resultados analiticos apresentados neste capitulo correspondem a média de duas
repeticbes (o desvio padrdo entre estas nao foi superior a 5%, como pode ser visto nas
Tabelas 7.1 a 7.16 no Anexo 1) em cada analise geoquimica efetuada, excetuando-se
apenas as andlises radiométricas (radiagdo gama total in situ (medida em campo) e
atividade dos radionuclideos (medida em laboratério) que foram feitas em uma Unica
medida, sem repeticdo. A excecdo das medicbes feitas em campo para determinacdo da
radiagdo gama total in situ, os demais resultados referem-se as amostras de solo e rocha
coletadas em cada um dos perfis rocha-solo estudados. A coleta das amostras e as
medi¢Oes da radiacdo gama total in situ foram realizadas em duas estagfes climéticas: seca
(Fevereiro/2007) e chuvosa (Julho/2007).

4.1 CARACTERIZACAO MORFOLOGICA DOS PERFIS ROCHA-SOLO

Na area de estudo, foram coletadas no periodo seco e chuvoso, amostras de 7 perfis
rocha-solo. A coleta foi feita em cada um dos horizontes do solo que compunham o perfil,
totalizando 28 amostras, sendo 7 de rochas e 21 de solos. Na Figura 3.4, pode-se verificar a
localizagdo desses perfis na area de estudo.

Os solos encontrados na area correspondem ao Neossolo Litélico e Neossolo
Regolitico que sdo rasos e pouco profundos (EMBRAPA, 1999), respectivamente.

Os perfis denominados CAE-01, CAE-02, CAE-03 e CAE-05 (Figuras 4.1 a 4.3; e
Figura 4.5) correspondem ao Neossolo Lit6lico sobre a rocha matriz sienogranito albitizado.
O perfil CAE-04 (Figura 4.4) corresponde ao Neossolo Litdlico sobre a rocha matriz
sienogranito. Os perfis CAE-06 e CAE-07 (Figuras 4.6 e 4.7) correspondem ao Neossolo
Regolitico desenvolvido sobre o augen gnaisse e o granodiorito, respectivamente.

As caracteristicas morfoldgicas de todos os sete perfis rocha-solo foram descritas de
acordo com os critérios orientadores da Sociedade Brasileira de Ciéncia do Solo
(EMBRAPA, 1999; Santos et al., 2005). Estes perfis sdo descritos em detalhe (Figuras 4.1 a

4.7), a seguir, ressaltando-se que os limites tragcados entre os horizontes de cada um destes



82

perfis sdo aproximados, pois a linha de separagdo entre um horizonte e outro é irregular,

sendo considerada a profundidade predominante em cada horizonte (Santos et al.,2005).

NEOSSOLO LITOLICO Distrofico, A fraco, textura arenosaffranca, fase caatinga hipoxerofila, relevo suave ondulado.

e =
-~ N =

B PERFIL |8
CAE-01

Bruno avermelhado 5YR 4/5 (seco); bruno
avermelhado escuro 5YR % (Umido). Textura
arenosal/franco. Raizes comuns finas e grossas.

Saprdlito. Rocha muito fracamente alterada.

o g £
4 =

=p| Sienogranito albitizado.

,.‘ - ‘ V /

Figura 4.1: Descricdo morfoldgica do perfil CAE-01 (Neossolo Litélico desenvolvido sobre

Sienogranito albitizado) da area de mineralizacdo em U de Sao José de Espinharas
(PB)

NEOSSOLO LITOLICO Distréfico, A fraco, textura arenosalfranca, fase caatinga hipoxerofila, relevo suave ondulado.

Bruno avermethado S5YR 4/5 (seco); vermetho amaslo esauro
SYR¥% (Gmido).Textura arenosalfranco. Raizes finas.

Saprélito. Rocha bem alterada que pode ser
quebrada com as maos em fragmentos pequenos
(temanho areia). Presenca de poucas raizes finas e médias.

mmap] Sapediito. Rocha moderadamente bem alterada que pode
) ser quebrada com as maos em fagmentos pequencs ou lascas,
com moderado esforgo. Presenca de poucas raizes médias.

Sienogranito albitizado.

Figura 4.2: Descricdo morfolégica do perfil CAE-02 (Neossolo Litdlico desenvolvido sobre

Sienogranito albitizado) da area de mineralizacdo em U de Sao José de Espinharas
(PB)
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NEOSSOLO LITOLICO Distrofico, A fraco, textura arenosalfranca, fase caatinga hipoxerofila, relevo suave ondulado.

Bruno acinzentado 10YR 3/2 (seco);
bruno 10YR (Umido). Textura arenosal franca.
Poucas raizes finas e médias.

Saprolito. Rocha bem alterada que pode ser
quebrada com as maos em fragmentos
pequenos (tamanho areia)

Saprdito. Rocha moderadamente bem alterada
que pode serquebrada com as maos em fragmentos
pequenos ou lascas.

Sienogranito albiizado.

Figura 4.3: Descricdo morfolégica do perfii CAE-03 (Neossolo Litélico desenvolvido sobre
Sienogranito albitizado) da area de mineralizacdo em U de S&o José de Espinharas
(PB)

NEOSSOLO LITOLICO Distréfico, A fraco, textura arenosalfranco, fase caatinga hipoxerdfila, relevo suave ondulado.

Bruno avermelhado 5YR 4/5 (seco); bruno
avermelhado escuro 5YR 3/4 (umido).
Textura arencsalfranco. Raizes comuns
finas e médias.

Vermelho amarelado 5YR 4/5 (seco); bruno
5YR 3/4 (Gmido).Textura arenosalfranco. Poucas
raizes finas e médias.

Saprolito. Rocha moderadamente bem alterada,

quebrada com as maos em fragmentos pequenos
ou lascas, com moderado esforgo. Poucas raizes

grossas.

Sienogranito

Figura 4.4: Descricdo morfoldgica do perfil CAE-04 (Neossolo Litdlico desenvolvido sobre
Sienogranito) da area de mineralizacdo em U de Sao José de Espinharas (PB)



84

NEOSSOLO LITOLICO Eutréfico, A fraco, textura arenosalfranco, fase caatinga hipoxerofila, relevo suave ondulado.

Bruno avermethado 5YR 4/5 (seco); bruno
avermelhado escuro 5YR % (Umido). Textura
arenosa/franco.

Bruno avermethado SYR 3¢ (seco) cam poucos
bruno amarelado; bano avermethado

mosqueados
escuro SYR % {imido). Texturafanco-argiio-arencsa.

Saprolito. Rocha fracamente alterada.

Sienogranito albitizado.

Figura 4.5: Descricdo morfolégica do perfii CAE-05 (Neossolo Litélico desenvolvido sobre
Sienogranito albitizado) da area de mineralizacdo em U de Sao José de Espinharas

(PB)

NEOSSOLO REGOLITICO Eutrofico léptico, A fraco, textura arenosalfranco, fase caatinga hipoxerofila, relevo suave ondulado.

Cnanty brnado dao 23R 572 (oo} brne 0VR
43 {imido]. Tetura franco aencsa. Poucas razss frase médes.

Buno xnzentad dam 25YR N2 (seon); buno axnzentad
10YR &3 (imido). Textwa aencsa | franco.

Brumoachzentadocro 25YR 572 (seoof bruno acizentdo
10YR &3 {mido} com mosquead vemeho amamiado
5YR4/8. Textura arenosa [/ franco

Augen grasse

Figura 4.6: Descricdo morfoldgica do perfil CAE-06 (Neossolo Regolitico desenvolvido sobre Augen
Ghaisse) da area de mineralizacdo em U de S&o José de Espinharas (PB)
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NEOSSOLO REGOLITICO Eutréfico Iéptico, A fraco, textura arenosaffranco, fase caatinga hipoxerofila, relevo suave ondulado.

A ——— - p—y —

Bruno palido 2,5Y 6/4 (seco); bruno acinzentado
10YR 4/2 (imido). Textura arenosa.
Raizes finas, médias e grossas.

Cirzenio baunado dare  25Y 52 (seco); bruno acinzentado
10YR 5/3(imido). Texura arencsaffranca Raizes fnas e média

Saprdlitn. Rocha bem alterada que pode ser quebrada
com as maos em fragmentos pequenos.

Saprdlo. Rocha moderadamente bem alterada que pode ser
quebrada com & maos em fragmentos pequenos ou lascas,
com moderado esforgo.

Granodiorito

Figura 4.7: Descricdo morfoldgica do perfii CAE-07 (Neossolo Regolitico desenvolvido sobre
Granodiorito) da area de mineralizagdo em U de Sdo José de Espinharas (PB)

4.2. CARACTERIZACAO FiSICA DOS PERFIS ROCHA-SOLO

Neste item serdo abordados os resultados sobre a andlise granulométrica e
mineralégica dos solos; densidade das particulas, densidade global e porosidade total dos
solos e teor de umidade dos solos e rochas.

4.2.1 Granulometria e Mineralogia

Os solos dos perfis rocha-solo estudados possuem a seguinte composicao
granulométrica: teores da fracdo areia oscilando entre 53 a 83%, teores da fracao argila
entre 9 e 25% e teores da fracdo silte entre 7 e 21% (Figura 4.8). Estes resultados ndo
sofreram variagcbes consideraveis entre as estacdes climaticas (seca e chuvosa)
consideradas no presente estudo (Tabela 4.1).
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Tabela 4.1: Composi¢cado granulométrica das amostras de solo da area da mineralizacdo de U de Sao
José de Espinharas(PB).

COMPOSIGCAO GRANULOMETRICA

PERFIL AMOSTRAS (%)
AREIA SILTE ARGILA
Seca Chuvosa Seca Chuvosa Seca Chuvosa
Ap 56 57 22 21 22 22
CAE-01 RCr 63 63 17 16 21 21
R _— _— _— — — —
Ap 65 65 17 17 18 18
CAE-02 Crs 69 68 14 15 17 17
Cry 64 65 15 14 21 21
R _— _— — — — —
Ap 82 83 8 8 10 9
CAE-03 Crz 73 73 10 10 17 17
Cr, 81 80 10 11 9 9
R _— _— _— — — —
Ap 62 62 18 17 20 20
CAE-04 A 76 77 12 11 12 12
Cr, 53 53 20 20 27 27
R — — _— — — —
Ap 62 61 17 18 21 21
CAE-05 AC 67 67 12 13 21 20
CrR 79 80 8 7 13 13
R _— _— _— _— _— _—
Ap 70 69 13 14 17 17
CAE-06 Cy 65 66 13 12 22 22
C, 67 68 8 7 25 25
R - - - - - -
Ap 78 78 11 11 11 11
CAE-07 AC 75 77 1 10 13 13
Crs 65 65 12 12 23 23
Cr, 72 73 14 13 14 14
R _— _— _— _— _— _—

O tamanho das particulas que compdem o0s solos e definem sua textura tem
influéncia direta nas propriedades fisicas e quimicas do solo (Lepsch, 2002). Todos os perfis
rocha-solo estudados possuem solos de textura franco-arenosa e, conseqientemente,
apresentam boa permeabilidade e baixa/média capacidade de retencdo de agua (Oliveira,
2005).

Em geral, predominou nos horizontes superficiais um maior teor da fracdo areia que
tem importante papel nos processos relacionados ao fluxo de ar e de agua, em funcédo de
sua participacdo na distribuicdo do espago entre os poros, particularmente os macro e
mesoporos (Oliveira, 2005). Por outro lado, esta fragdo € constituida por particulas de
reduzida superficie especifica, ndo sao coesivas, nao adsorvem filmes de agua, ndo tém
ligacBes eletrostaticas entre si, sendo quimicamente inertes (Selby, 1993).

Solos em cujas texturas predominam areias, como 0s solos do presente estudo,
contém, em geral, minerais primarios mais resistentes ao intemperismo com destaque para
0 quartzo (SiO,) (Kampf & Klamt, 1978 apud Oliveira, 2005), o que, de fato foi observado
nos resultados da andlise mineralégica do solo (DRX), referente aos dois primeiros

horizontes superficiais (Tabela 4.2).
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Estes resultados indicam que predominam nos solos dos perfis estudados, os
minerais quartzo (SiO;), albita (NaAlSisOg) e muscovita ((KAIL(AISi;010)(OH),), e,
possivelmente, ocorre no perfil CAE-02 a carnotita (K>(UO,)2(VO,),.3H,0), que é um mineral
secundario resultante da alteracdo da uraninita (UO,). Ocorrendo também, nos perfis CAE-
02 e CAE-03, o argilomineral montmorilonita (Al,Si,O10.nH,0) e nos perfis CAE-04, CAE-06
e CAE-07, o argilomineral ilita (Ky.1 5 Aly (Siz5Al1.1.5 O20)(OH)4).

4.2.2 Densidade das Particulas, Densidade Global e Porosidade Total dos Solos

A densidade das particulas depende da composi¢do mineralogica do solo e varia
pouco nos solos minerais. Para fins praticos, atribui-se a densidade das particulas o valor
médio de 2,65 g.cm™(Couto et al.,2002).

No presente estudo, os valores da densidade das particulas variaram entre 2,50 e
2,63 g.cm® (Tabela 4.3), estando dentro dos valores considerados normais para solos
minerais.

Os valores de densidade global, em geral, nos solos variam entre valores menores
que 1,0 g.cm™ a valores de até 1,90 g.cm™ (Couto et al., 2002). No presente estudo, estes
valores oscilaram entre 1,02 e 1,57 g.cm™ (Tabela 4.3), considerados também dentro dos

valores normais para solos minerais.
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Tabela 4.2: Composi¢do mineralégica dos dois primeiros horizontes dos perfis rocha-solo da area da
mineralizacdo de U de Sao José de Espinharas(PB).

PERFIL

CAE-01
(Neossolo Litélico /

Sienogranito

MINERALOGIA

Solo(*)

Rocha (**)

Quartzo (SiOy)
Albita (NaAISizOs)
Muscovita ((KAlx(AlSis010)(OH),

(5-10%) Cloritéide ((Fe+2,Mg,Mn)2A|4S|2010(OH)4)
(<5%) Epidoto((Ca(Fe3", A)ALO(Si04)(Si,07)(OH)))
(<5%) Hematita (Fe0s)

(<5%) Magnetita (Fes0.)

(20-25) Ortoclasio (KAISi;Og)

(55-60%) Plagioclasio ((Ca, Na)Al (Al,Si)Si,Osg))

albitizado) (<5%) Sericita (KAl,(OH),(AlSisO10))
(<5%)Turmalina (Na,Ca)(Li,Mg,Al)(Al,Fe,Mn)s(BO3)3(SisO15)(OH)4
(5-10%) Cloritéide ((Fe+2,Mg,Mn)2A|4S|2010(OH)4)
CAE-02 Quartzo (SiO,) (<5%) Epidoto((Ca(Fe3", Al)Al,O(Si0.)(SiO7)(OH)))

(Neossolo Litélico /
Sienogranito
albitizado)

Montmorilonita (Al;SisO10. NH,0)
Albita (NaAISizOs)
(’)) Carnotita (Kz(UOz)z(VO4)23H20)

(<5%) Hematita (Fe,O3)
(<5%) Magnetita (Fes0.)
(20-25) Ortoclasio (KAISi;Og)
(55-60%) Plagioclasio ((Ca, Na)Al (Al,Si)SiOg))
(<5%) Sericita (KAI,(OH)2(AlSizO010))
(<5%)Turmalina (Na,Ca)(Li,Mg,Al)(Al,Fe,Mn)s(BO3)3(SisO15)(OH)4

CAE-03
(Neossolo Litolico /
Sienogranito
albitizado)

Quartzo (SiO,)
Albita (NaAISizOs)
Muscovita (KAl (AISiz010)(OH),)
Montmorilonita ( Al;Si;O10. NH0)

(5'10%) Cloritéide ((Fe+2,Mg,Mn)2A|4S|2010(OH)4)
(<5%) Epidoto((Ca(Fe3", AAl,O(Si0,)(Si,07)(OH)))
(<5%) Hematita (Fe,Os)
(<5%) Magnetita (Fe304)
(20-25) Ortoclasio (KAISi;Og)
(55-60%) Plagioclasio ((Ca, Na)Al (Al,Si)Si,Osg))
(<5%) Sericita (KAl,(OH),(AlSiz010))
(<5%)Turmalina (Na,Ca)(Li,Mg,Al)(Al,Fe,Mn)s(BO3)3(SisO15)(OH)4

CAE-04
(Neossolo Litdlico /
Sienogranito)

Quartzo(SiOy),
Albita (NaAlSi;Og),
llita (K1.1,5 Alg [Siz.6,5 Al1.1,5 O20](OH)a)

(10-15%) Biotita (K(Mg,Fe++)3(AlSiz01(0OH,F)2))
(<5%) Clorita ((Mg,AI,Fe)lz(Si, AI)gOzo(OH)ls)
(<5%) Epidoto((Ca(Fe3*, A)ALO(Si04)(Si,07)(OH)))
(30-35%) Microclina (KAISizOs)
(<5%) Muscovita ((KAly(AlSiz010)(OH)2)
(<5%) Hematita (Fe0s)
(<5%) Magnetita (Fe304)
(20-25%) Ortoclasio (KAISi;Os)
(10-15%) Plagioclasio ((Ca, Na)Al (Al,Si)Si,Osg))
(10-15%) Quartzo (SiOy)

(<5%) Sericita (KAl(OH)(AlSizO10))

CAE-05
(Neossolo Litélico /
Sienogranito
albitizado)

Quartzo (SiOy)
Albita (NaAlSizOg)
Muscovita (KAl (AISiz010)(OH),

(5-10%) Cloritéide ((Fe™,Mg,Mn),AlL,Si;O010(OH).)
(<5%) Epidoto((Ca(Fe3", A)ALO(Si04)(Si,07)(OH)))
(<5%) Hematita (Fe,0s)
(<5%) Magnetita (Fe30.)
(20-25) Ortocléasio (KAISi;Og)
(55-60%) Plagioclasio ((Ca, Na)Al (Al,Si)Si,Og))
(<5%) Sericita (KAIZ(OH)Z(A|S|3010))
(<5%)Turmalina (Na,Ca)(Li,Mg,Al)(Al,Fe,Mn)s(BO3)3(SigO15)(OH)4

CAE-06
(Neossolo Regolitico /
Augen Gnaisse)

Quartzo(Si0y),
Albita (NaAlSi;Og),
llita (K115 Alg [Siz65Al1-1,5 O20](OH)a)

(<5%) Allanita (Ca,Fe,La,Ce,Y,Na),(Al,Mg,Mn,Fe);Siz0:,0H)
(<5%) Apatita (Cas(PO.)s(F,OH,Cl))
(<5%) Clorita ((Mg,AI,Fe)lz(Si, AI)gOzo(OH)ls)

(<5%) Epidoto((Ca(Fe3", A)Al,O(Si04)(Si,07)(OH)))
(25-30%) Hornblenda (Ca;Na(Mg,Fe)s(Al,Fe,Ti)AlISisAlO,,(OH,0),)
(5-10%) Imenita (FeTiOs)

(5-10%) Magnetita (Fe3zO4)

(10-15%) Ortocléasio (KAISi;Og)

(20-25%) Plagioclasio ((Ca, Na)Al (Al,Si)Si,0s))

(10-15%) Quartzo (SiOy)

(<5%) Sericita (KAIZ(OH)Z(A|S|3010))
(<5%) Titanita (CaTiOSiO,)

CAE-07
(Neossolo Regolitico /
Granodiorito)

Quartzo(SiO,),
Albita (NaAlSi3Og),
llita (Ki-1,5 Als [Siz-6,5 Al1-1.5 O20](OH)a4)

(<5%)Allanita (Ca,Fe,La,Ce,Y,Na),(Al,Mg,Mn,Fe);Si;0;,0H)
(<5%) Apatita (Cas(PO4)s(F,OH,Cl))

(<5%) Epidoto((Ca(Fe3", Al)ALO(SiO4)(Si,07)(OH)))
(15-20%) Hornblenda (Ca;Na(Mg,Fe)4(Al,Fe,Ti)AISisAlO,,(OH,0),)
(20-25%) Ortoclasio (KAISisOg)

(20-25%) Plagioclasio ((Ca, Na)Al (Al,Si)Si,0s))

(15-20%) Quartzo (SiO,)

(<5%) Sericita (KAl,(OH),(AlSiz010))
(<5%) Titanita (CaTiOSiOy)

(*) Andlise por DRX; (**) Analise petrogréfica de se¢ao delgada (Souza, 2004).
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Tabela 4.3: Densidade das particulas e densidade global das amostras de solo da area da
mineralizagdo de U de Sao José de Espinharas(PB).

DENSIDADE
(g.cm™)
PERFIL AMOSTRAS Das Global
particulas

Ap 2,56 1,39
CAE-01 RCr 2,60 1,43
R _— _—
Ap 2,60 1,53
CAE-02 Crs 2,50 1,02
Cr, 2,56 1,46
R _— _—
Ap 2,63 1,57
CAE-03 Crs 2,53 1,27
Cr; 2,60 1,57
R - -
Ap 2,56 1,42
CAE-04 A 2,60 1,50
Cr, 2,50 1,36
R _— _—
Ap 2,53 1,35
CAE-05 AC 2,53 1,31
CrR 2,50 1,11
R _— _—
Ap 2,56 1,48
CAE-06 Ci 2,60 1,41
C, 2,56 1,36
R _— _—
Ap 2,63 1,54
CAE-07 AC 2,60 1,54
Crs 2,60 1,44
Cr, 2,63 1,54
R _— _—

A partir dos valores da densidade das particulas e da densidade global, calculou-se a
porosidade total (%) de cada horizonte nos perfis rocha-solo (Figura 4.8), segundo a
equacao descrita no capitulo 3 (item 3.4.2.1.4), obtendo-se valores que variaram entre 39,61
e 59,2%. Em solos arenosos como 0s investigados nesta pesquisa, a porosidade total €, em
média, de 40% (Dijkerman, 1981 apud Oliveira, 2005), corroborando com o0s resultados
encontrados no presente estudo.

A densidade global do solo, juntamente com a porosidade, da uma idéia do seu grau
de compactacdo. Em solos com elevado grau de compactacdo, os valores da densidade
global sdo mais elevados (Couto et. al.,, 2002 apud Oliveira, 2005). J4 a porosidade do solo
esta diretamente relacionada ao empacotamento das particulas primarias. Quanto maior a
diversidade granulométrica dos grdos de areia (material mal selecionado), maior a
possibilidade de empacotamento mais fechado devido a habilidade dos grdos menores
penetrar nos espacos deixados pelos grdos maiores (Panayiotopoulos & Mullins, 1985),
resultando em maiores densidades e maior grau de compactagéo, consequentemente.

No caso dos perfis rocha-solo estudados, pode-se afirmar que, a partir dos
parametros considerados neste item, os solos possuem predominantemente poros do tipo

macroporo, compativel com sua textura e ndo estdo compactados.
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E importante salientar que os resultados referentes a densidade das particulas,
densidade global e porosidade total dos solos estudados, nédo sofreram variagbes entre as
estacOes climaticas consideradas no presente estudo.

60 -

50 A

40 1

30 1

Porosidade (%)

20 1

10 1

Ap RCr Ap Cr3 Cr2 Ap Cr3 Cr2 Ap ACr CrR Ap Cl1 cC2 Ap AC Cr3 Cr2

Perfis Solo-Rocha

Figura 4.8: Porosidade total (%) das amostras de solo da area da mineralizacdo de U de S&o José de
Espinharas(PB)

4.2.3 Teor de Umidade dos Solos e Rochas

Os teores de umidade nas amostras de solo variaram entre 0 e 3,8% e entre 1 a
7,5% nas estagOes seca e chuvosa respectivamente e, nas amostras de rocha os teores de
umidade variaram entre 1 e 3,5% na estacdo seca e entre 1 a 3% na estacdo chuvosa
(Figura 4.9). Em geral, esses teores foram coerentes com os tipos de solos encontrados e
as condicdes climaticas locais, uma vez que estes solos sdo de pequena profundidade,
arenosos e com alta porosidade, o que facilita a perda de umidade para a atmosfera,
especialmente na estacdo seca (Lepsch, 2002; Oliveira, 2005). Estes resultados corroboram
com a afirmacdo de que em geral, a textura arenosa condiciona a pequena capacidade de
retencdo de umidade, de maneira que os solos arenosos, ao longo do perfil, sGo em geral,
em igualdade de condi¢des, mais secos do que o0s outros de textura mais fina (Oliveira,
2005).
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ESTACAOQ SECA @ ESTACAO CHUVOSA

Teor de Umidade (%)

Ap RCr R |Ap Cr3 Cr2 R |Ap Cr3 Cr2 R |Ap A Cr2 R |Ap ACr CrR R Ap Cl1 C2

CAEO1 CAEO2

CAEO03 CAE04 CAEO05 CAE06

Perfis Solo-Rocha

R

Ap AC Cr3 Cr2
CAEO07

R

Figura 4.9: Teor de umidade das amostras de solo e rocha da &rea da mineralizagéo de U de Sédo

José de Espinharas(PB)

4.3 GEOQUIMICA DOS PERFIS ROCHA-SOLO

4.3.1 Conteldo de Matéria Organica nos solos

A concentracdo de matéria organica (Figura 4.10) variou entre 0-3% na estagao seca

e entre 1-3% na estacdo chuvosa, mas tal variacdo ndo deveria ser considerada significativa

guando se leva em conta a precisdo do método analitico utilizado (combustao por via seca).

Em geral, estas concentracdes nos solos dos perfis investigados, decresceram do horizonte

superficial para os subsuperficiais, em ambas as estacfes climaticas. Isto decorre do fato de

gue nos horizontes superficiais ha, geralmente, uma maior concentracdo de atividade

biol6gica e, consequentemente, maior quantidade de matéria organica.
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4 q ESTAGAO SECA B ESTAGAO CHUVOSA

i

Ap Cr3 Cr2 Ap A Cr2 Ap ACr CrR Ap Cl1 cC2

Matéria Organica (%)
N

Ap RCr Ap Cr3 Cr2

Ap AC Cr3 Cr2

CAEO1 CAEO02 CAE03 CAE04 CAE05 CAE06 CAEO07

Perfis Solo-Rocha

Figura 4.10: Concentracao de matéria organica das amostras de solo da &rea da mineralizagao de U
de Sao José de Espinharas(PB).

4.3.2 Concentracao de Carbonatos Totais nos Solos e Rochas

O conteudo de carbonatos totais variou de 0 a 5% (Figura 4.11) nas amostras de
solo estudadas, em ambas as estagfes climaticas. Analisando-se os perfis de Neossolo
Litdlico sobre o sienogranito albitizado (CAE-01, CAE-02, CAE-03 e CAE-05), pode-se
verificar que, na maioria destes, as concentracdes de carbonatos totais se distribuiram de
forma semelhante nos horizontes superficiais, em ambas as estacdes climaticas.
Excetuando-se apenas os horizontes dos perfis CAE-02 e CAE-05 que apresentaram
valores relativamente maiores na estacdo seca. Entretanto as diferencas de concentracdes
observadas neste caso ndo podem ser consideradas significativas. Na rocha estes valores
foram variaveis chegando a zero nos perfil CAE-05.

No perfil de Neossolo Regolitico sobre Sienogranito (CAE-04), as concentracfes de
carbonatos totais se distribuiram de forma semelhante nos dois primeiros horizontes na
estacdo seca e um pouco mais elevada no horizonte superficial na estacdo chuvosa.
Contudo, na rocha nao foi registrado nenhum contetdo de carbonatos totais.

No perfil de Neossolo Regolitico sobre o Augen Gnaisse (CAE-06), pode-se verificar
gue os conteudos de carbonatos totais foram mais elevados nos horizontes intermediarios,
sendo, contudo, semelhantes entre o horizonte superficial e a rocha em ambas esta¢gbes

climéticas.
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E, no perfil de Neossolo Regolitico sobre o Granodiorito (CAE-07), os teores de
carbonatos totais estdo distribuidos homogeneamente entre os horizontes superficiais e
mais concentrados no horizonte mais proximo a rocha em ambas estac6es climaticas.

Os resultados encontrados s@o coerentes com a condi¢éo climética do local, onde a
evaporacgao excede a precipitacdo e o0s solos mais arenosos e rasos, podem eventualmente,
apresentar uma acumulacdo de carbonatos logo abaixo do horizonte superficial, ou ainda
apresentarem valores mais elevados de carbonatos totais na estacdo seca (Lepsch, 2002;
Oliveira, 2005).

4 4

Carbonatos Totais (%)

| ESTAGAO SECA @ ESTAGAO CHUVOSA

0%

) LIINANL

Ap RCr R |Ap Cr3 cr2 R |Ap Cr3 Cr2 R [Ap A Cr2 R |Ap ACrcrR R |Ap Cl1 C2 R |Ap AC Cr3 Cr2 R

CAEO1 CAEO02 CAEO03 CAE04 CAEO05 CAE06 CAEO07

Perfis Solo-Rocha

Figura 4.11: Concentracdo de carbonatos totais das amostras de solo e rocha da é&rea da
mineralizagcdo de U de Sao José de Espinharas(PB).

4.3.3 pH dos Solos

Os valores de pH das amostras dos horizontes dos solos estudados variaram entre
5,3 e 6,6 (Figura 4.12), evidenciando o carater acido a levemente acido em todos os perfis
rocha-solo estudados, nas duas estacbes climaticas (seca e chuvosa). Estes valores sao
possivelmente explicados pelas caracteristicas texturais destes solos, uma vez que solos
mais arenosos sao, geralmente, mais acidos (Fassbender & Bornemisza, 1987). Contudo,
na maioria dos perfis, no horizonte superficial (horizonte Ap) os valores de pH foram
relativamente maiores que os horizontes subsuperficiais (AC, Cr, CrR). Isto possivelmente

esta relacionado ao maior conteldo de matéria organica dos horizontes superficiais, uma
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vez que a matéria organica exerce influéncia significativa na elevacdo dos valores de pH
(Hoyt & Turner, 1975; Lund & Doss, 1980).

Salienta-se, no entanto, que as concentracdes de carbonatos totais neste caso ndo
deve ter influenciado os valores de pH dos horizontes do solo, uma vez que néo foi
observada variagao significativa da concentragéo de carbonatos totais entre os horizontes.

ESTAGAO SECA B ESTAGAO CHUVOSA

Ap RCr| Ap Cr3 Cr2 Ap Cr3 Cr2 | Ap A Cr2 | Ap ACr CrR | Ap C1 C2 | Ap AC Cr3 Cr2

CAEO1 CAEO02 CAEO03 CAE04 CAEO05 CAE06 CAEO07

Perfis Solo-Rocha

Figura 4.12: Valores de pH das amostras de solo da area da mineralizagdo de U de S&do José de
Espinharas(PB).

4.3.4 Concentracao Biodisponivel de Al, Fe, Mn, Cd, Co, Ni, Cu e Pb nos Perfis Rocha-solo

Os metais pesados enfocados no presente estudo sdo constituintes naturais de
rochas e solos, onde ocorrem normalmente em baixas concentracdes, ndo representando,
em condi¢cbes naturais, riscos para o0 homem, animais ou plantas. Contudo, se estas
concentracdes forem elevadas podem provocar diversos efeitos toxicolégicos na biota,
inclusive no ser humano (McBride, 1994; Oliver, 1997).

A fracdo dos metais pesados analisadas é referente a fracdo biodisponivel, obtida
através da digestdo das amostras com acido fraco e diluido (HCI 0,5M), conforme
metodologia descrita no Capitulo 3, item 3.4.3.1. O uso deste tipo de solucdo extratora é
mais adequado para simular a dessor¢cdo de metais biodisponiveis pelo solo (McLaren et
al.,1998). A fracdo biodisponivel é a que estd mais fracamente ligada/adsorvida as
particulas solidas do solo e por isso reflete com maior aproximacédo a biodisponibilidade dos

metais presentes neste ambiente (US-EPA, 1998).
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De acordo com a classificacdo geoquimica dos elementos (Goldschmidt, 1945) os
elementos enfocados no presente estudo séo (entre parénteses estdo 0s elementos
quimcos que podem ou ndo ocorrer ha associa¢gdo geoquimica):

v Siderdfilos - possuem afinidade pelo ferro e se concentram no nicleo da Terra,

como Fe, Ni, Co, (Pb);

v’ Calcofilos — possuem afinidade pelo enxofre e se concentram nos sulfetos, como

Fe, (Ni), (Co), Cd, Cu, Pb e (Mn);

v Lit6filos — possuem afinidade com o oxigénio, formando éxidos estaveis, e se

concentram na crosta terrestre como Al, Mn, Fe, (Cu), (Pb), (Ni), (Co), (Ra), Th.

Os elementos colocados entre parénteses, embora pertencam preferencialmente a
um grupo, podem, eventualmente apresentar um comportamento que se enquadre em outro
grupo, dependendo das condig¢des fisico-quimicas do meio (Jackson, 1964).

A classificagdo geoquimica dos elementos acima referida é eficiente para explicar a
distribuicdo dos elementos menores e tracos em minerais e rochas, principalmente para os
elementos litéfilos, uma vez que os elementos quimicos agrupam-se segundo regras de
comportamento e de afinidade que possibilitam predizer a presenca de um elemento quando
detectada a presenca de outro com o qual tenha afinidade geoquimica (Warren & Delavault,
1958). Com base na similaridade geoquimica discutida acima, no presente estudo os metais
pesados investigados foram separados em trés grupos: (i) Al, Fe e Mn; (ii) Cd, Co e Ni e
(iii) Cu e Pb.

Nas Figuras 4.13 a 4.19 estdo discriminadas as concentracfes e respectivas
distribuicdes dos elementos Al, Cd, Co, Cu, Fe, Mn, Ni e Pb biodisponiveis, registradas nas
amostras de solos e rochas de cada um dos perfis rocha-solo estudados.

Comparando-se os valores das concentragdes dos metais pesados encontrados nos
solos e rochas dos perfis estudados com os valores orientadores propostos por trés
agéncias ambientais, a saber: brasileira (CETESB, 2005), holandesa (VROM, 1994) e
americana (US-EPA, 1996) (Tabela 4.4), verifica-se que, em nenhum dos perfis rocha-solo
estudados nas duas estacdes climaticas, as concentracfes dos metais pesados ficaram
acima dos valores de intervencdo para uso agricola (APMax) segundo os padrbes de
referéncia brasileiros, ou de intervengcdo para uso residencial segundo os padrées de
referéncia americanos, ou ainda, de intervencdo segundo os padrdes de referéncia
holandeses.

Estes padrbes de referéncia foram escolhidos para comparagcdo porque a éarea
investigada é predominantemente utilizada para fins residenciais e atividades agropastoris.
Neste contexto, os resultados obtidos indicam que ndo existem riscos para a saude humana
ou para o ambiente relacionados ao uso destes solos no tocante ao seu conteudo
biodisponivel dos metais Al, Cd, Co, Cu, Fe, Mn, Ni e Pb.
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Deve-se ressaltar que o ataque quimico utilizado no estabelecimento dos valores
orientadores mencionados acima foi para a digestao total. As concentragdes dos elementos
guimicos desta pesquisa foram obtidas através da digestédo parcial, que produz resultados
referentes as concentracdes biodisponiveis. Entretanto, estes valores orientadores foram
usados por ndo se ter estabelecido os niveis de background para a area estudada, e pelo
fato de que os dados obtidos nesta pesquisa ndo serem considerados espacialmente

representativos da area para o estabelecimento do background.
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Figura 4.16: Concentragio biodisponivel dos metais Al, Fe, Mn, Cd, Co, Ni, Cu & Pb no perfi CAE-04 da
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Figura 4.17: Concentragio bicdisponivel dos metais Al, Fe, Mn, Cd, Co, Ni, Cu & Pb no perfil CAE-05 da
grea de mineralizacdo de U de S50 José de Espinharas (PB)
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Figura 4.18: Concentragio biodisponivel dos metais Al, Fe, Mn, Cd, Co, Ni, Cu & Pb no perfil CAE-06 da

area de mineralizacio de U de S50 José de Espinharas (PB)
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Figura 4.19: Concentragio biodisponivel dos metais Al, Fe, Mn, Cd, Co, Ni, Cu e Pb no perfil CAE-07 da

area de minermlizagdo de U de S&o José de Espinharas (FB)
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Tabela 4.4: Valores orientadores para metais pesados em solos de varios paises (1CETESB, 2005;
*VROM, 1994; *US-EPA, 1996)

' BRASIL *ESTADOS UNIDOS
Referéncia Intervencéo
de Prevencéo (mg.Kg™) HOLANDA  Residencial Industrial
ELEMENTO qualidadle (mg.Kg™) ~Agricola Intervencao (mg.Kg™ (mg.Kg™)
(mg-Kg™) APMax  Residencial Industrial (mg.Kg™)
Fe
Cd <0,5 1,3 3 8 20 12 78 2.000
Co 13 25 35 65 90 240
Ni 13 30 70 100 130 210 1.600 41.000
Pb 17 72 180 300 900 530 400
Cu 35 60 200 400 600 190

4.3.4.1 Qualidade dos dados analiticos dos metais pesados

Nos anexos 7.1 a 7.16, podem ser visualizados todos os resultados referentes a

cada um dos metais pesados nas amostras de solo e rocha analisadas, e seus respectivos

parametros habitualmente usados para avaliagdo da qualidade dos resultados obtidos, tais

como limite de deteccéo, limite de quantificacéo, exatidao e preciséo.

E importante ressaltar que, de acordo com o INMETRO (2007):

v O limite de deteccao do método é definido como a concentracdo minima de um elemento

ou substancia medida e declarada com 95% ou 99% de confian¢a de que a concentragéo

do analito (elemento ou substancia analisada) é maior que zero;

v O limite de quantificacdo é a menor concentracdo do elemento ou substancia que pode

ser determinada com um nivel aceitavel de exatidao e precisdo. Algumas vezes é também

denominado “limite de determinac&o”. Na pratica, corresponde normalmente ao padrao de

calibracdo de menor concentragdo (excluindo o branco). Este limite, apés ter sido

determinado, deve ser testado para averiguar se a exatidao e a precisdo conseguidas sao

satisfatorias;

v’ Exatiddo do método é definida como sendo a concordancia entre o resultado de um

ensaio e o valor de referéncia aceito como convencionalmente verdadeiro. Os processos

normalmente utilizados para avaliar a exatiddo de um método sdo, entre outros: uso de

materiais de referéncia certificado (MRC), participacdo em comparacdes interlaboratoriais

e realizacdo de ensaios de recuperacdo. No caso do presente estudo, foi considerado

como padréo de referéncia certificado o IAEA-Soil 7 (Trace elements in soil) (Pszonicki et

al., 1984). E, como forma de avaliar a exatiddo do método, foi calculado o erro relativo

(ER), expresso em percentagem e obtido pela expresséo abaixo.



105

onde;

Nign = valor obtido experimentalmente ou media artmetica de valores obtidos
A= wvalor acento como verdaderro (valor certificado do MEC)

v Precisdo é um termo geral para avaliar a dispersdo de resultados entre ensaios
independentes, repetidos de uma mesma amaostra, amostras semelhantes ou padrdes, em
condicbes definidas. E usualmente expressa pelo desvio-padrdo considerada duas

repeticcdes para cada valor medido.

4.5 CARACTERIZACAO RADIOMETRICA DOS PERFIS ROCHA-SOLO

Este item engloba trés parametros radiométricos: radiagcao gama total in situ , a
concentracdo dos radionuclideos **®U, #*°Th, K, **Ra e ?’Rn e suas respectivas
atividades. Todos estes parametros podem ser visualizados nas Figuras 4.20 a 4.27.

4.5.1 Radiacdo Gama Total in situ

De uma maneira geral, no periodo chuvoso, os valores da radiacdo gama total in situ
(Figuras 4.20 a 4.26 (a)) emitida pelos solos e rochas nos sete perfis investigados, foram
mais elevados que os valores do periodo seco, provavelmente refletindo a mobilizacdo de
radionuclideos no periodo chuvoso. Isto sera discutido com mais detalhes no item 4.7,
referente ao estudo da mobilidade dos radionuclideos nos perfis rocha-solo.

Os maiores valores de da radiacdo gama total in situ (Tabela 4.5) ocorrem no perfil
rocha-solo CAE-02, cujo solo é o Neossolo Litolico e a rocha é o Sienogranito albitizado.
Este perfil CAE-02 encontra-se sobre a rocha mineralizada em U, como também ocorre com
os perfis CAE-01 e CAE-03. Entretanto, é o perfil que apresenta as maiores concentragdes e
atividades especificas dos elementos U e Th, o que reflete diretamente na elevacdo dos

valores da radiacdo gama total in situ.
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Figura4.20: Radiacho gama total in sty (a), atvidade aspecifica (b) @ concentragdo (o) dos radionud idess no parfil CAE-01 da drea da
mineralizacio de U de 340 José de Espinharas (PB).
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Figura 4.21: Radiacdo gama total in sifu (a), atividade especifica (b) e concentragio (¢) dos radionuclidecs no perfil CAE02 da area de
mineralizacio de U de Sdo José de Espinharas (PB).
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Figura 4.22: Radiacdo gamatotal in situ (a), atividade especifica (b) e concentracdo (c) dos radionuclideos no perfil CAE-03 da drea de
mineralizacio de U de Sao José de Espinharas (PB).
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Figura 4.23: Radiacao gama total in sifu (a), atividade espacifica (b) @ concentragdo (c) dos radionudl idess no perfil CAE<04 da ama de
mineralizacio de U de Sio José de Espinharas (PB).
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Figura 4.24: Radiacio gama total in situ (a), atvidade espacifica (b) e concantracdo (c) dos radionuc ideos no parfil CAEDS da drea de
mineralzacio de U de Sdo José de Espinharas (PB).
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Figura 425: Radia¢ao gama total in sitv (a), atividade especifica (b) e concentragio (c) dos radonuclideos no perfil CAE-06 da area de
mineralizacdo de U de Sio José de Espinharas (PB).
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Figura 426: Radiacao gama total in situ (a), atividade especifica (b) e concentracdo (c) dos radionuclideos no perfil CAE-07 da area de
mineralizaco de U de Sio José de Espinharas (PB).
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Tabela 4.5: Valores da Radiacdo Gama Total in situ das amostras de solo da area da mineralizacao
de U de S&o José de Espinharas(PB).

PERFIS AMOSTRAS

RADIACAO GAMA TOTAL IN SITU

(cps)

Seca Chuvosa
Ap 550 800
CAE-01 RCr 600 1000
R 1200 1100
Ap 4800 6000
CAE-02 Crs 5200 6000
Cr; 7000 7000
R 7000 7500
Ap 280 320
CAE-03 Crs 350 360
Cr, 380 410
R 400 420
Ap 150 150
CAE-04 A 150 170
Cr; 180 190
R 190 200
Ap 200 250
CAE-05 AC 220 270
CrR 280 290
R 550 500
Ap 120 130
CAE-06 C 145 150
Cz 200 160
R 150 160
Ap 100 100
CAE-07 AC 110 110
Crs 120 130
Cr; 120 150
R 120 150

4.5.2 Atividade Especifica dos Radionuclideos #*°U,

B2TH 4K 225Ra e #?2Rn nas Amostras

de Solo e Rocha

A curva de eficiéncia (Figura 4.27) do equipamento Espectrdbmetro com

Detector de Germanio Hiperpuro (HPGe) para as energias entre 63keV e 1.408KeV foi

determinada experimentalmente a partir do procedimento descrito no Capitulo 3, item

3.4.3.1.
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Figura 4.27: Curva de eficiéncia do equipamento HPGe.

A partir do espectro de calibracdo (Figura 4.28) dos padrdes utilizados, foram

determinadas as atividades dos radionuclideos estudados e suas respectivas concentragées

nas amostras.
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Figura 4.28: Espectro de calibragéo.
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Para a determinacdo da atividade especifica de cada radionuclideo considerado

(Bqg.kg™) utilizou-se a seguinte equacao abaixo (Tzortzis et al., 2003):

Onde: A é a atividade especifica do radionuclideo em consideracéo (Bqg. Kg™);
C é a érea total do pico do radionuclideo (contagem) determinada
experimentalmente;
€ € a eficiéncia de contagem para a energia especifica considerada;
t € o tempo de contagem (s);
I, € a probabilidade de emissé&o de fétons do radionuclideo especifico;

M é a massa da amostra em quilograma (Kg).

Os limites de detec¢éo para as energias entre 63 e 1.460KeV foram calculadas através
da equacéo, abaixo (Silva & Mazzilli, 2005):

LD = 4,66\C
. ly.M.t

Onde: 4,66 € uma constante para um limite de confianca de 95%;
C é a éarea total do pico do radionuclideo (contagem) determinada
experimentalmente;
€ € a eficiéncia de contagem para a energia especifica considerada;
ly € a probabilidade de emisséo de fotons do radionuclideo especifico;
M é a massa da amostra em quilograma (Kg).

t € o tempo de contagem (s);

A partir dos parametros descritos acima, foram calculados os limites de detecgéo do

equipamento para as energias em consideracao (Tabela 4.6).

Tabela 4.6: Limites de deteccéo (LD) das atividades do 28y, 22Th, “K e *Ra.

' ENERGIA LD
RADIONUCLIDEO  (KeV)  (Bg.Kg™)

=By 63 0,02
#32Th 911 0,00
0K 1.460 0,03

#°Ra 609 0,00
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Nas Figuras 4.20 a 4.26 (b) citadas anteriormente, pode-se verificar a distribuicdo das
Atividades Especifica dos radionuclideos analisados (**U, #°Th, *°K, ?**Ra, #Rn) nas
amostras dos perfis rocha-solo. Ressalta-se que o0s resultados referentes a atividade
especifica do ??Rn nas amostras analisadas s&o equivalentes a atividade especifica do
*’Ra, uma vez que 0 **’Rn atinge o equilibrio radioativo com o seu progenitor o **Ra, apds
cerca de 25 dias (Bonotto, 2004), e as amostras analisadas ficaram armazenadas em potes
hermeticamente fechados por um periodo de 60 dias, o que possibilitou o equilibrio
radioativo entre estes radionuclideos.

Através da razao entre as atividades de **?Th/?8U e ?**Ra/**®U, pode-se verificar qual
elemento esta sendo preferencialmente lixiviado e inferir sobre a condicdo de equilibrio
radioativo do sistema (Adams & Weaver, 1958; Holleman & Wiberg, 1960; Ivanovich &
Harmon, 1992).

Na Tabela 4.7, pode-se verificar as atividades especificas dos radionuclideos
estudados e as razdes entre as atividades ??Th/?8U e #°Ra/**®U encontradas em todos 0s
perfis rocha-solo.

No presente estudo, verifica-se que os valores referentes a razéo ***Th/?*®U em todos
os perfis rocha-solo estudados, em ambas as esta¢fes climaticas (seca e chuvosa), foram
menores que 2. Estes valores sugerem um relativo enriquecimento do meio em uranio em
relacdo ao ***Th (Adams & Weaver, 1958). Isto pode ser explicado pelo fato de que em
todos os perfis rocha-solo estudados, a condicdo geoquimica € provavelmente oxidante,
resultante da combinacdo das condi¢Bes climaticas locais (semi-aridez) com a textura
arenosa dos solos estudados. E, em ambiente superficial oxidante, em geral o Th*
permanece inalterado e imével enquanto o U™ oxida-se a U*, formando o fon uranila
(UO,)*, o que lhe confere uma grande mobilidade geoquimica em tal ambiente (Bowie &
Plant, 1983; Weidjen & Weidjen, 1995; Rebelo et al., 2002; Becegato & Ferreira, 2005).

Em relacéo a raz&o de atividade de **°Ra/ **®U, verifica-se, no presente estudo, que
apenas o horizonte Ap e a rocha, ambos do Perfil CAE-01, nas duas esta¢fes climaticas
consideradas, além das rochas dos Perfis CAE-02 e CAE-05, na estagdo seca,
apresentaram a razao de atividade de **°Ra/ **®U > 1, o que indica uma maior concentracéo
de **Ra em relacéo ao ?*®U. No entanto, na maioria dos horizontes dos solos e das rochas
estudadas, predominou a raz&o de atividade de **Ra/ #**U < 1, indicando que ocorreu uma
maior solubilidade e mobilidade do ***Ra em relacdo ao **U, e, conseqiientemente, uma
maior concentracéo do ***U em relagdo ao *°Ra na maioria dos horizontes dos solos e da
rocha, o que foi comprovado no estudo da mobilidade dos radionuclideos nos perfis rocha-
solo (Item 4.7)
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Tabela 4.7: Atividades especificas do **®U, ?*°Th, “°K, *°Ra e **Rn e as razdes **°Ra/**®U e ***Th/**®U das amostras de solo e rocha da area da
mineralizacdo de U de Sdo José de Espinharas(PB).

238U 232Th 4OK ZZSRa ZZZRn RAZAO
PERFIS  AMOSTRA (Ba.Kg?) (Ba.Kg?) (Ba.Kg?) (Ba.Kg™) (Bq.Kg™) R Thy
SECA CHUVOSA SECA CHUVOSA SECA CHUVOSA SECA CHUVOSA SECA CHUVOSA SECA CHUVOSA SECA CHUVOSA
Ap 289 286 286 295 652 418 487 505 487 505 1,7 18 1,0 1,0
CAE-O1 RCr 1079 1484 752 749 311 397 894 893 894 893 08 0,6 0,7 0,5
R 893 938 604 446 440 470 1046 1049 1046 1049 12 11 0,7 0,5
Ap 4056 5006 5774 6009 822 795 2593 2865 2593 2865 0,6 0,6 14 12
CAE-02 CRs 7114 5561 7373 7078 904 795 3663 3982 3663 3982 05 0,7 1,0 13
Cra 7452 5469 8402 7071 844 895 4063 3825 4063 3825 0,5 0,7 11 13
R 2691 4528 3134 6260 313 570 2838 3147 2838 3147 11 0,7 12 14
Ap 197 152 125 139 325 315 148 130 148 130 07 0,9 0,6 0,9
CAE-03 Crs 192 176 123 113 359 305 130 137 130 137 07 0,8 0,6 0,6
Cra 480 477 339 369 306 398 312 353 312 353 0,6 0,7 0,7 0,8
R 501 638 269 278 96 300 255 265 255 265 05 0,4 0,5 0,4
Ap 106 105 105 88 1423 1374 53 29 53 29 0,5 0,3 1,0 08
CAE-04 A 104 67 103 99 1529 1434 44 39 44 39 0,4 0,6 1,0 15
Cr, 133 213 84 95 1415 1619 59 70 59 70 0,4 0,3 0,6 0,4
R 144 130 90 85 1390 1628 62 59 62 59 0,4 0,5 0,6 07
Ap 371 202 118 104 494 524 135 151 135 151 0,4 0,7 0,3 0,5
CAE-05 AC 429 206 104 100 476 429 159 181 159 181 0,4 0,9 0,2 0,5
CrR 388 225 77 107 131 125 284 156 284 156 0,7 0,7 0,2 0,5
R 475 464 72 50 261 285 498 442 498 442 1,0 1,0 0,2 01
Ap 125 83 62 61 1744 2] 25 19 25 19 0.2 0,2 0,5 07
CAE-06 C 120 56 01 59 1632 1687 23 14 23 14 0,2 0,2 0,8 11
Cz 74 121 86 103 1505 1759 20 36 20 36 03 0,3 12 08
R 168 77 72 111 1551 1547 25 34 25 34 01 0,4 0,4 14
Ap 111 0 45 30 1541 1520 18 11 18 11 0.2 ; 0,4 ;
CAE-07 AC 105 0 50 4 1546 1562 17 10 17 10 0,2 . 0,5 1
Crs 137 116 52 53 1571 1880 16 30 16 30 01 0,3 0,4 0,5
Crz 123 141 72 55 1001 1545 15 27 15 27 01 0,2 0,6 0,4
R

79 74 84 72 1350 1493 24 30 24 30 0,3 0,4 1,1 1,0




118

Em relacdo ao “°K, pode-se verificar que no perfis rocha-solo CAE-04, CAE-06 e
CAE-07, os valores da atividade de “°K s&o superiores aos valores da atividade do ***U,
?2Th e **°Ra. Provavelmente, isto esta relacionado a ocorréncia do argilomineral ilita ((Ky.15
Aly(Sig 5 - 7Al1.1 5020)(OH),4) detectados pelas analises DRX apenas nestes perfis (Item 4.2.1).
Este argilomineral, ndo expansivel, do tipo 2: 1 é formado por duas camadas tetraédricas de
silica contendo no meio uma camada octaédrica de alumina (Brady, 1979) e, possui a
propriedade de fixar o K entre essas camadas (Besoain, 1985).

Os maiores valores encontrados no presente estudo relativos a atividade de 238,
22Th, “K e **Ra em solo foram 7.452, 8.402, 1.880 e 4.063 Bg.Kg™, respectivamente.
Estes valores sdo superiores a média mundial para atividades destes elementos no solo,
que correspondem a 25, 28, 400 e 26 Bq.Kg™, para *®U, %*2Th, *°K e ?*°Ra, respectivamente
(Malanca et al., 1993; AECB, 1995).

Comparando-se os valores da atividade do ?*®U encontrados no presente estudo e
agueles encontrados em solos de areas de algumas regibes do Globo (naturais, sem
influéncia antropogénica) (Tabela 4.8), verifica-se que os valores encontrados nas amostras
de solo de Séo José de Espinharas (PB), especialmente dos perfis Neossolo Litdlico -
Sienogranito albitizado (CAE-01 e CAE-02), s&o superiores a todos estes valores. Salienta-
se, no entanto, que, das areas que constam na Tabela 4.8, apenas os solos do municipio de
Pedra (PE) estdo localizados em uma area de clima semi-arido, semelhante ao da area do
presente estudo. E, que apenas os solos do Estado de Chihuahua (México), estdo

localizados em um deposito de U semelhante a area investigada neste trabalho.

Tabela 4.8: Valores da atividade de ***U em solos da area de S&o José de Espinharas (PB) e de

diversas outras localidades no Globo.

ATIVIDADE DE “*°U

LOCAL (Bg. Kg™ REFERENCIA DO ESTUDO
S&o José de Espinharas, Paraiba, Brasil 0-7.452 Presente estudo
Pedra, Pernambuco, Brasil 21,6 —268,1 Santos Junior, 2005
Ajka, Hungria 33-944 Papp et al., 1997
China 20 -520 Kannan et al., 2002
Espanha 8 —310 Kannan et al., 2002
Estados Unidos 9-1.558 Kannan et al., 2002
Gadalore, india 16,7 -62,4 Selvasekarapandian et al., 1999
Kalpakkam, india 5-71 Kannan et al., 2002
Udagamandalam, india 0-875 Selvasekarapandian et al., 1999
Tripoli, Libano 8,7-12,8 Shenber, 1997
Venezuela 15-37 Kannan et al., 2002

Chihuahua, México 46,6 — 460,5 Sujo et al., 2004
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4.5.3 Concentracdo dos Radionuclideos ?%U, 2*Th, “°K, ***Ra e ?*’Rn nas Amostras de Solo

e Rocha

A concentracéo dos radionuclideos ?**U, ?**Th, “K, ?*°Ra, ?*’Rn foi calculada a partir
do procedimento descrito no capitulo 3, item 3.4.3.2.

Nas figuras 4.20 a 4.26 (c), anteriormente citadas, pode-se verificar a distribuicdo das
concentracdes dos radionuclideos analisados (**®*U, ?*2Th, “°K, #*°Ra, **Rn) nas amostras
dos perfis rocha-solo. Os resultados referentes & concentracdo do *Rn nas amostras
analisadas sdo equivalentes a concentracédo do **°Ra, pela mesma razdo daquela exposta
no item 4.5.2.

As concentrages dos radionuclideos #*®U, ***Th e “K nos perfis rocha-solo
estudados correspondem a 0-599 ppm, 7-2.070 ppm e 0-7%, respectivamente (Tabela 4.9).
Estes valores séo superiores agueles encontrados nos solos da mina de uranio Mary
Kathleen localizada no semi-arido de Queensland (Australia) e que correspondem a 27-110
ppm de #®U, 25-210 ppm de #**Th e 0,88-3,22% de “°K (Lottermoser et al., 2005). Sendo,
os valores de concentracdo de ?*®U do presente estudo, também superiores aqueles
reportados para solos da Provincia Uranifera Lagoa Real (BA) e que correspondem a 8,2-
13,1 ppm de **U (Oliveira, 2006). Isto torna o caso de S&o José de Espinharas um
destaque no cenario nacional, e mesmo internacional, no tocante ao estudo da avaliagédo da
dose natural de radiacao.

No presente estudo, verifica-se que, excetuando-se o horizonte C1 do Perfil CAE-06,
e os horizontes Ap e AC do perfil CAE-07, todos na estagdo chuvosa, os horizontes do solo
de todos os perfis rocha-solo amostrados apresentam, na estacdo seca e chuvosa, uma
concentracdo ***U acima dos valores médios reportados para solos do Globo (1 a 5 mg.kg™)
(Bowie & Plant, 1983). Estes solos investigados em Sao José de Espinharas sdo autoctones
e relativamente jovens, portanto, refletem caracteristicas do material de origem (Oliveira,
2005). Dessa forma, o contetdo de ?**U dos solos, provavelmente esta relacionado ao
conteludo das suas respectivas rochas matrizes, que no caso do presente estudo, é
relativamente alta, mesmo nos perfis que foram desenvolvidos sobre as rochas que ndo séo
mineralizadas em urénio, como é o caso dos perfis CAE-04, CAE-06 e CAE-07. E
importante ressaltar, ainda, que durante os processos de intemperismo, os radionuclideos
sédo liberados da rocha, redistribuidos e incorporados ao solo, que por sua vez pode
apresentar concentracdes em radionuclideos diferentes daquelas da rocha original devido a
reorganizacao textural e geoquimica que ocorre no perfil intemperizado (Wilford et al., 1997).

No ambiente superficial, o ?**U representa 99,3% do urdnio total e o “**Th
corresponde a 100% do torio total (Wilford et al., 1997).
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A concentracéo de 232Th na maioria dos perfis estudados, foi relativamente maiores
que a concentracdo do ***U. Provavelmente, este resultado esté atrelado ao fato de que, os
solos estudados estdo sujeitos aos processos pedogenéticos (adicdo, perdas,
transformacoes, transporte no interior do perfil e remanejamentos mecénicos) (Simonson,
1959) e, a medida que estes processos ocorrem, h4 uma tendéncia para maior fixacao,
principalmente nos horizontes mais superficiais, do ***Th, que é um elemento com relativa
menor mobilidade que o *®U (Rosholt et al.,1966; Langmuir & Herman, 1980).

Considerando o perfil rocha-solo CAE-02, que é o que possui maiores concentracdes
em ?®®U e #2Th, verifica-se que as concentracfes destes radionuclideos sdo maiores nos
solos do que nas rochas. Isto indica que é possivel que esteja ocorrendo transferéncia
vertical de ?**U e #*2Th. O uranio é lixiviado em profundidade nos perfis de solo e tende a se
concentrar nos horizontes superiores, o que determina que as concentragfes de uranio sédo
tanto mais elevadas quanto maior é a distancia vertical da rocha mde. No entanto, esta
"acumulacdo” €& aparente uma vez que ela provém, principalmente, da fixagdo nos
argilominerais do uranio residual (e néo lixiviado) proveniente da rocha mae. A alteracéo da
rocha segue-se uma perda de matéria que ¢€ lixiviada, e o uranio residual ndo solubilizado
tende a se "acumular" no solo. Assim, concentracdes relativamente mais elevadas de uranio
podem ser encontradas no topo dos perfis de solo sem davida, gracas a presenca dos
argilominerais de alteracéo (Rosholt et al., 1966), que na area de S&o José de Espinharas é
dominantemente do tipo 2:1, e correspondem a montmorilonita (Al,Si;O10. NH,0) e llita (K115
Al; (Sizes Ali1s O20)(OH),) (reconhecidamente bons retentores para elementos quimicos
(Fassbender & Bornemisza, 1987)).

Em contrapartida, o **Th é solubilizado somente em condicdes muito especificas de
pH (> 3) e na presenca de agentes complexantes (Langmuir & Herman, 1980) sendo sua
mobilidade n&o apenas controlada por complexos sollveis mas, também, por estruturas
sélidas, tais como minerais transformados ou neoformados, amorfos ou coloidal, incluindo
oxidos e hidroxidos de Fe (Short et al.,1989). Dessa forma, sua baixa solubilidade é a
principal responsavel pelo enriquecimento em Th dos solos.

Considerando as concentragdes de **°Ra, equivalentes a 0 e 0,11ppb (Tabela 4.9) no
solo, pode-se verificar que sdo concentracdes extremamente baixas, quando comparadas
com as concentragbes de *®U e ?**Th. Contudo, essas concentracdes sdo consideradas
altas quando comparadas com o valor médio normalmente encontrados em solos (média do
Globo) que é equivalente a 0,0008 ppb (Rose et al., 1979). Dessa maneira, valores na
ordem de “ppb” sdo naturalmente encontrados em solos de areas com elevada
radioatividade natural (Arafa, 2004), como é o caso da area estudada, e em minérios que

contém uranio e torio (Gonsalves, 1959).
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Em relacdo ao “°K, sua concentracdo é expressa em % devido a sua relativa elevada
concentracdo em relagdo aos radionuclideos ***U e ***Th. O “K representa apenas 0,012%
do K total, e € uma fonte de radiagcdo muito mais discreta do que as séries de U e Th, mas
devido a sua abundancia na crosta (2%), sua contribuicdo ao fluxo de radiacdo natural é
considerada como equivalente aos das séries mencionadas (Wilford et al., 1997).

Os resultados obtidos na presente pesquisa indicam que as maiores concentragdes
de “°K podem ser verificadas, principalmente nos perfis CAE-04 (Neossolo Litélico —
Sienogranito), CAE-06 (Neossolo Regolitico-Augen Gnaisse) e CAE-07 (Neossolo
Regolitico-Granodiorito), ou seja, nos perfis cuja rocha ndo é enriquecida em %%®U.
Provavelmente esta elevada concentracdo em “°K destes perfis, esta relacionada a maior
atividade deste radionuclideo nos perfis considerados, o que possivelmente é explicado pela
presenca do argilomineral ilita ((Ki1s5 Aly(Siss . 7Al1.15020)(OH),4), detectado através da
analise mineralégica por DRX. Este mineral por sua vez possui a propriedade de fixar o K

entre suas camadas tetraédricas de silica e octaédrica de alumina (Besoain, 1985).
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Tabela 4.9: Concentracéo de **®U, ***Th, “K, *°Ra e **Rn das amostras de solo e rocha da 4rea da mineralizacdo de U de S&o José de Espinharas(PB).

238U 232Th 4OK ZZGRa ZZZRn

PERFIS AMOSTRA (ppm) (Ppm) (%) (ppb) (ppb)
SECA CHUVOSA SECA CHUVOSA SECA CHUVOSA SECA CHUVOSA SECA CHUVOSA
CAE-01 Ap 23 23 70 73 2,5 1,6 0,01 0,01 0,01 0,01
RCr 87 119 185 184 1,2 1,5 0,02 0,02 0,02 0,02
R 72 75 149 110 1,7 1,8 0,03 0,03 0,03 0,03
CAE-02 Ap 326 402 1422 1480 3,2 3,1 0,07 0,08 0,07 0,08
CRs 572 447 1816 1744 3,5 3,1 0,10 0,11 0,10 0,11
Cr 599 439 2070 1742 3,3 3,5 0,11 0,10 0,11 0,10
R 216 364 772 1542 1,2 2,2 0,08 0,09 0,08 0,09
CAE-03 Ap 16 12 31 34 1,3 1,2 0,00 0,00 0,00 0,00
Crs 15 14 30 28 1,4 1,2 0,00 0,00 0,00 0,00
Cr 39 38 83 91 1,2 1,5 0,01 0,01 0,01 0,01
R 40 51 66 68 0,4 1,2 0,01 0,01 0,01 0,01
CAE-04 Ap 9 8 26 22 5,5 5,3 0,00 0,00 0,00 0,00
A 8 5 25 24 5,9 5,5 0,00 0,00 0,00 0,00
Cre 11 17 21 23 5,5 6,2 0,00 0,00 0,00 0,00
R 12 10 22 21 5,4 6,3 0,00 0,00 0,00 0,00
CAE-05 Ap 30 16 29 26 1,9 2,0 0,00 0,00 0,00 0,00
AC 35 17 26 25 1,8 1,7 0,00 0,00 0,00 0,00
CrR 31 18 19 26 0,5 0,5 0,01 0,00 0,01 0,00
R 38 37 18 12 1,0 1,1 0,01 0,01 0,01 0,01
CAE-06 Ap 10 7 15 15 6,7 6,6 0,00 0,00 0,00 0,00
Ci 10 4 22 14 6,3 6,5 0,00 0,00 0,00 0,00
C. 6 10 21 25 5,8 6,8 0,00 0,00 0,00 0,00
R 14 6 18 27 6,0 6,0 0,00 0,00 0,00 0,00
CAE-07 Ap 9 0 11 7 5,9 5,9 0,00 0,00 0,00 0,00
AC 8 0 12 10 6,0 6,0 0,00 0,00 0,00 0,00
Crs 11 9 13 13 6,1 7,3 0,00 0,00 0,00 0,00
cr, 10 11 18 14 4,0 6,0 0,00 0,00 0,00 0,00

R 6 6 21 18 50 5,8 0,00 0,00 0,00 0,00
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4.6 ANALISE DE CORRELACAO

Os resultados das analises de todas as amostras de solo e rocha desta pesquisa
quanto a todos os parametros fisico-quimicos (profundidade, granulometria, porosidade
total, umidade, matéria organica, carbonatos totais e pH), geoquimicos (concentracéo de Al,
Fe, Mn, Cd, Co, Ni, Pb, Cu) e radiométricos (radiagcdo gama in situ; atividade especifica e
concentracdo dos radionuclideos 23U, #?Th, “°K, #°Ra, %*Rn) foram correlacionados entre
si, através de uma matriz de correlacdo envolvendo o calculo dos coeficientes de correlacdo
de Pearson (Tabela 4.10). Conforme informado no Capitulo 3, item 3.5, considerou-se neste
tratamento estatistico que: para os valores abaixo do limite de detec¢cdo 0s mesmos seriam
equivalentes a metade deste limite e, como correlagdo significativa todos os valores dos
coeficientes de correlagdo de Pearson (r) superiores a 0,8 (valor absoluto), tanto positivo
quanto negativo.

Os resultados da matriz de correlagdo ndo revelaram nenhuma correlagdo
significativa importante entre todos os parametros analiticos envolvidos. Apenas indicaram

correlagdes 6bvias entre os parametros abaixo:

v Os teores da fracdo granulométrica silte estdo negativamente correlacionadas (r = -0,8)
com os teores da fragcéo areia, e os teores da fracdo argila também estdo negativamente
correlacionados (r = -0,9) com os teores da fragéo areia;

v As atividades especificas dos radionuclideos ?*®U, 2?*Th, **Ra e %’Rn estio
correlacionadas positivamente com as suas respectivas concentracdes (r = 1,0) e com a
radiagdo gama emitida in situ (r = 1,0). Isto é esperado porque as atividades destes

radionuclideos sé@o proporcionais as concentra¢cdes dos mesmos.

Vale salientar que também foram feitas matrizes de correlagdo considerando os
resultados de todos os parametros acima descritos considerando duas situacdes:

- Envolvendo apenas as amostra de solo, e

- Envolvendo apenas as amostras de rocha.

Os resultados destas matrizes de correlacdo também ndo revelaram nenhuma
correlacao significativa importante entre todos os pardmetros analiticos envolvidos. Por esta
razdo optou-se por se apresentar apenas a matriz de correlagdo envolvendo todos os

parametros analiticos e todas as amostras (Figura 4.10).
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Tabela 4.10: Matriz de correlacdo mostrando os coeficientes de correlacdo (r) entre todos os parametros estudados, e considerando-se todos os perfis

rocha-solo da area da mineralizacéo de U de Sao José de Espinharas(PB).

PARAMETROS Profundidade Areia Silte Argila Poros. Umid. Mat.Org. Carbon. pH Gamat. Ativ.U Ativ. Th Ativ. K Ativ. Ra Ativ.Rn Conc.U Conc.Th Conc.K Conc.Ra Conc.Rn Al Cd Co Cu Fe Mn Ni Pb
Profundidade 1,0
Areia -0,1 1,0
Silte -0,2 -08 1,0
Argila 02 -09 05 1,0
Porosidade 0,0 -0,2 -01 0,3 1,0
Umidade 0,0 -0,1 01 0,1 0,1 1,0
Matéria organica -06 02 01 -03 -0,3 0,0 1,0
Carbonatos -0,3 -0,1 0,3 0,1 -0,1 0,1 0,1 1,0
pH 02 03 -03 -02 0,3 0,1 -0,1 -03 1,0
Gama total in situ 00 -0,2 0,2 0,1 -0,2 -0,2 -0,1 0,3 0,2 1,0
Atividade U -01 -01 0.2 0,1 0,3 0,0 -0,1 0,2 0.2 0,9 1,0
Atividade Th -01 -01 0.2 0,1 0,2 0,0 -0,1 0,2 0.2 1,0 1,0 1,0
Atividade K 01 -02 01 0,2 -0,3 -0,3 0,1 -04 -04 -0,2 -0,2 -0,2 1,0
Atividade Ra -0,1 -02 0.2 0,1 0,3 0,1 -0,1 03 0.2 1,0 1,0 1,0 -03 1,0
Atividade Rn -0 -0,2 0.2 0,1 0,3 0,1 -0,1 03 0.2 1,0 1,0 1,0 -03 1,0 1,0
Concentragéo U -0, -01 0,2 0,1 0,3 0,0 -0,1 0,2 0.2 0,9 1,0 1,0 -0,2 1,0 1,0 1,0
Concentragéo Th -0, -0, 0,2 0,1 0,2 0,0 -0,1 0,2 0,2 1,0 1,0 1,0 -0,2 1,0 1,0 1,0 1,0
Concentragao K 01 -02 01 0,2 -0,3 -03 0,1 -04 -04 -02 -02 -0,2 1,0 -0,3 -0,1 -0,2 -0,2 1,0
Concentragéo Ra -01 -02 0.2 0,1 0,3 0,1 -0,1 03 0.2 1,0 1,0 10 -03 1,0 1,0 1,0 1,0 -0,3 1,0
Concentragdo Rn -01 -02 0.2 0,1 0,3 0,1 -0,1 03 0.2 1,0 1,0 1,0 -03 1,0 1,0 1,0 1,0 -0,3 1,0 1,0
Al 01 -04 04 0,3 0,2 0,1 -0,2 03 01 0,6 0,5 05 -0,2 0,6 0,6 0,5 0,5 -0,2 0,6 0,3 1,0
cd -01 -04 04 0,3 0,1 0,1 0,1 01 -01 -0,2 -02 -0,2  -0,2 -0,2 0,1 -0,2 -0,2 -0,2 -0,2 01 01 1,0
Co -01 -03 03 0,2 0,1 0,2 0,2 01 -01 -0,1 -01 -0,1 -01 0,0 0,0 -0,1 -0,1 -0,1 0,0 00 03 04 1,0
Cu -01 -01 -01 0,2 0,1 0,1 0,1 -0,2 03 -0,1 -01 -0,1 0,0 -0,1 0,0 -0,1 -0,1 -0,1 -0,1 00 01 05 03 1,0
Fe 01 02 -02 -02 0,1 0,0 0,0 0,2 0.2 0,5 0,4 04 -0,3 0,5 0,5 0,4 0,4 0,0 -0,1 00 01 05 03 10 1,0
Mn -0,2 -02 03 0,2 0,2 0,1 0,3 0,0 -01 0,2 0,3 0,2 0,0 0,3 0,2 0,3 0,2 0,0 0,3 02 03 04 05 03 00 1,0
Ni -01 -01 01 0,1 0,1 0,1 0,2 00 03 0,0 0,0 00 -0,2 0,0 0,0 0,0 0,0 -0,2 0,0 00 02 05 05 06 01 04 10
Pb -0,2 -04 06 0,2 -0,1 -0,2 0,1 01 -04 0,2 0,2 0,2 0,2 0,2 0,2 0,2 0,2 0,2 0,2 02 02 02 01 -01 -01 020,110

Abreviacdes: Poros. = Porosidade; Umid.= Umidade; Mat. Org.= Matéria Organica; Carbon.= Carbonatos; Gama t = Gama total in situ; Ativ. U= Atividade do ?**U; Ativ.Th = Atividade do ***Th; Ativ.K =

Atividade do “°K; Ativ.Ra = Atividade do *Ra; Ativ.Rn = Atividade do **’Rn; Conc.U = Concentracdo de 2*®U; Conc.Th= Concentracdo de **Th; Conc.Ra = Concentracdo de **Ra;
Conc.Rn = Concentracéo de ?*’Rn)
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4.7 ESTUDO DA MOBILIDADE DOS RADIONUCLIDEOS E METAIS PESADOS
INVESTIGADOS NOS PERFIS ROCHA-SOLO

Neste item, a andlise da mobilidade relativa dos radionuclideos e metais pesados
enfocados no presente estudo € tratada considerando-se duas condigbes: (i) “status” da
formacao do solo e (ii) “sazonal” no solo ja formado. Esta andlise sera feita através dos
diagramas ISOCON (Grant, 1986), cuja metodologia esta descrita no Capitulo 3, item 3.5.
Para construcdo dos referidos diagramas, alguns valores de concentracdo foram
multiplicados por um determinado valor, a fim de ajusta-los a escala e comportar todos os
parametros em um mesmo diagrama. Para o balanco quimico escolheu-se a reta ISOCON
do Al a fim de se fazer inferéncias com relagdo as variacdes quimicas em cada um dos
horizontes dos solos estudados, uma vez que o Al é um elemento considerado imével no
sistema considerado (Wedepohl, 1969).

Vale salientar que as observacdes realizadas a partir dos diagramas ISOCON seréo
feitas em diagramas sequenciados na ordem do sentido vertical, de baixo para cima, ou seja,
da rocha para o horizonte mais superficial (Ap), quando considerada a condicdo de
determinacgao do “status” do solo. Isto se deve ao entendimento de que os processos de
intemperismo que levam a formagé&o de solos autoctones ocorrem no sentido da rocha para
0 solo. Ja quando considerada a condicdo de mobilidade sazonal dos elementos no solo,
esta analise sera feita em diagramas sequenciados na ordem do sentido vertical de cima
para baixo, ou seja, do horizonte superficial Ap para os horizontes subsuperficiais (AC, C1,
C2, RCr e CrR), uma vez que 0s processos a serem considerados para avaliar a mobilidade
dos elementos no solo, neste contexto, € a eluviacdo, iluviacdo (processos de perda e
adicdo de material, respectivamente) e lixiviacao (remoc¢do de sais soluveis), resultantes da
entrada de agua no sistema por ocasido da estacdo chuvosa, 0s quais atuariam
verticalmente de cima para baixo.

As analises para definicdo do “status” do solo e para avaliacdo da mobilidade dos
elementos serdo feitas considerando os perfis que tém como material de origem a mesma
rocha. Desta forma, serdo analisados conjuntamente os perfis rocha-solo constituidos por
Neossolo Litélico desenvolvido sobre Sienogranito albitizado (perfis CAE-01, CAE-02, CAE-
03 e CAE-05), e, analisados separadamente os perfis rocha-solo constituidos por Neossolo
Litolico desenvolvido sobre Sienogranito (CAE-04), Nessolo Regolitico desenvolvido sobre
Augen Gnaisse (CAE-06) e Neossolo Regolitico desenvolvido sobre Granodiorito (CAE-07).

Um outro aspecto importante a ser ressaltado é que os conteudos de radionuclideos

enfocados neste estudo s&@o especificamente relacionados aos is6topos 2**U, ?**Th, “K,
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“Ra e **?Rn. E, que os resultados referentes aos radionuclideos *°Ra e #’Rn, sdo
semelhantes, uma vez que considerou-se neste estudo, que estes radionuclideos estdo em
equilibrio radioativo. E, ainda que o contetdo dos metais pesados Al, Cd, Co, Cu, Fe, Mn, Ni
e Pb, sdo aqueles que constituem apenas a fracdo biodisponivel.

Além dos diagramas ISOCON, na interpretacdo dos processos de mobilidade serdo
considerados os aspectos fisico-quimicos do solo (profundidade, pH, contetdo de argila,

matéria organica e carbonatos totais) de forma a contextualizar as analises.

4.7.1 Mobilidade de Radionuclideos e de Metais Pesados para as Condicdes do

“Status” da Formacéio do Solo

Na denominacédo dos horizontes do solo e das rochas que comp8&em os perfis rocha-
solo estudados foi acrescentado “(s)” em subscrito, a fim de identifica-los quanto a estacao
climatica (seca), na qual foram coletadas as amostras para se avaliar a mobilidade para as
condicdes do “Status” da formacéao do solo.

A fim de facilitar a compreensdo de como ocorre a distribuicdo dos horizontes
superficiais e subsuperficiais (no sentido vertical de cima para baixo) em todos os perfis
rocha-solo estudados foi elaborada a Tabela 4.11.

Tabela 4.11: Distribuicéo dos horizontes superficiais e subsuperficiais em todos os perfis rocha-solo
da &rea da mineralizagéo de U de S&o José de Espinharas(PB).
PERFIS Horizontes
Ap
CAE-01 RCr
R
Ap
CAE-02 CRs
Cro
R
Ap
CAE-03 Crs
Crz
R
Ap
CAE-04 A
Cro
R
Ap
CAE-05 AC
CrR

CAE-06 Ci1

CAE-07 AC
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4.7.1.1 Perfis CAE-01, CAE-02, CAE-03 e CAE-05 — Neossolo Litélico desenvolvido
sobre Sienogranito albitizado

Considerando o processo progressivo e vertical de formagédo do solo, os diagramas
ISOCON mostram que, nos perfis rocha-solo constituidos por Neossolo Lit6lico desenvolvido
sobre Sienogranito albitizado (perfis CAE-01, CAE-02, CAE-03 e CAE-05), durante a
formacgéo do horizonte mais inferior (RCrs), no perfil CAE-01; Crys) nos perfis CAE-02 e CAE-
03, CrR) no perfil 5) a partir da rocha (R), ocorreu:

v No perfil CAE-01, um ganho em #8U, #?Th, Mn e Cd em relag&o & rocha original e perda
em Fe e Cu da rocha original (R(s) em relagdo ao horizonte RCr(s)) (Anexo 2, Figura
4.29);

v No perfil CAE-02, um ganho em #%U, #2Th e Mn em relag&o & rocha original e perda em

Fe desta rocha em relagéo ao horizonte Crys)( Anexo 2, Figura 4.30);

v'No perfil CAE-03, um ganho em **®U, #*Th e Fe em relacdo a rocha original (Anexo 2,
Figura 4.31);

v'No perfil CAE-05, um ganho em #*®U, ?**Th, Mn, Cu e Fe em relacdo a rocha original
(Anexo 2, Figura 4.32);

Ja considerando-se como material original a rocha e o horizonte subsuperficial (Cry)
nos perfis CAE-02 e CAE-03, CrR no perfil CAE-05) para a formacéo do horizonte que Ihe
esta imediatamente sobrejacente (Crys) nos perfis CAE-02 e CAE-03, AC) no perfil CAE-

05), o tratamento nos diagramas ISOCON revela que ocorreu:

v No perfil CAE-02, um ganho em #*®U, ?**Th, Fe, Mn e Pb em relacdo a rocha original
(Anexo 2, Figura 4.33) e um ganho em ?®U, ?**Th, ?*Ra, Fe, Mn e Pb em relacéo ao

horizonte subjacente Cry) (Anexo 2, Figura 4.34);

v No perfil CAE-03, um ganho em ?**Th e Fe em relacdo a rocha original (Anexo 2, Figura
4.35) e um ganho em Fe em relacdo ao horizonte subjacente Cr,s acompanhado de
perda em **U e ?**Th do horizonte subjacente Cry em relagdo ao horizonte Cra (Anexo
2, Figura 4.36);
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v No perfil CAE-05, um ganho em #*®U, #?Th, Fe, Mn, Co, Ni, Cu e Pb e em relagéo a rocha
original (Anexo 2, Figura 4.37) e um ganho em Mn e Ni em relagcdo ao horizonte
subjacente CrR(), além de perda em **U e Fe do horizonte CrRg em relagdo ao
horizonte AC) (Anexo 2, Figura 4.38).

Durante a formacédo do horizonte superficial (Aps) em todos os perfis), a partir da
rocha e do horizonte imediatamente subjacente (RCr), no perfil CAE-01; Crzs) nos perfis
CAE-02 e CAE-03, AC no perfil CAE-05) ocorreu:

v No perfil CAE-01, um ganho em Mn, Cd e Pb em relacédo a rocha original, além de perda
em **U, ?**Th e Fe da rocha original (R) em relac&o ao horizonte superficial Ap (Anexo
2, Figura 4.39); ganho em Pb em relag&@o ao horizonte subjacente RCr) e perda em 238y,
2%2Th e Mn deste horizonte (RCr)) em relagcdo ao horizonte superficial (Aps) (Anexo 2,
Figura 4.40);

v No perfil CAE-02, um ganho em #*®U, **Th, Mn e Pb em relac&o a rocha original além de
perda em Fe da rocha em relagéo ao horizonte superficial Ap (Anexo 2, Figura 4.41); um
ganho em Pb em relagéo ao horizonte subjacente Cr;s acompanhado de perda em 238,
?2Th, Fe e Mn deste horizonte (Crse) ) em relagéo ao horizonte Ap (Anexo 2, Figura 4.42);

v No perfil CAE-03, um ganho em Fe em relacdo a rocha original (Anexo 2, Figura 4.43) e
também em relag&o ao horizonte subjacente Crs) (Anexo 2, Figura 4.44);

v No perfil CAE-05, um ganho em ***Th, Mn, Cu, Ni, Pb e Co em relacéo & rocha original,
acompanhado de perda em ?*®U e Fe desta rocha em rela¢do ao horizonte Ap (Anexo 2,
Figura 4.45); além de perda em **®U, ***Th, Fe, Mn, Ni e Cu em relagéo ao horizonte

subjacente RCr (Anexo 2, Figura 4.46).

4.7.1.2 Perfil CAE-04 — Neossolo Litdlico desenvolvido sobre Sienogranito

Considerando o processo progressivo e vertical de formag&o do solo, os diagramas
ISOCON mostram que, perfil rocha-solo constituido por Neossolo Lit6lico desenvolvido sobre

Sienogranito (perfil CAE-04) durante a formag&o do horizonte do solo, ocorreu:

v perda em **®U, **Th, K, Fe, Mn e Pb da rocha original (R(), em relagdo ao horizonte

subsuperficial RCr (Anexo 2, Figura 4.47);
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v perda em ***U, ?**Th, *K, Fe, Mn e Pb da rocha original (R¢), em relagdo ao horizonte

subsuperficial Ay (Anexo 2, Figura 4.48);

v do horizonte subsuperficial As) em relacdo ao horizonte subjacente Crys, OCOrreu um
ganho em Fe e Mn, porém do horizonte Cr,s em relagéo ao horizonte A ocorreu perda
em #*8U (Anexo 2, Figura 4.49);

v" do horizonte superficial Ap) ocorreu um ganho em Mn em relagdo a rocha original (R)),
porém desta rocha em relac&o ao horizonte Ap, ocorreu perda em U, ?%2Th, “°K, Co e Pb
(Anexo 2, Figura 4.50);

v" do horizonte superficial Ap, a partir do horizonte em relagdo ao horizonte imediatamente
subjacente A, ocorreu um ganho em U, ?**Th, Fe, Mn e Pb (Anexo 2, Figura 4.51).

4.7.1.3 Perfil CAE-06 — Neossolo Regolitico desenvolvido sobre Augen Gnaisse

Considerando o processo progressivo e vertical de formacédo do solo, os diagramas
ISOCON mostram que, no perfil rocha-solo constituido por Neossolo Regolitico desenvolvido

sobre Augen Gnaisse (perfil CAE-06) durante a formacéo:

v" do horizonte mais inferior (C,e) ) a partir da rocha (R()) ocorreu ganho em %2Th e Cu em
relacdo a rocha original e perda em #*®U, Fe e Mn desta rocha em relacdo ao horizonte
Cys) (Anexo 2, Figura 4.52);

v’ do horizonte subsuperficial (Cy) a partir da rocha (R()) ocorreu ganho em Ni em relagéo a
rocha original e perda em ***U, Fe e Mn desta rocha em relagéo ao horizonte C, (Anexo
2, Figura 4.53);

v' do horizonte subsuperficial (Cys) em relacdo ao horizonte sobrejacemte (C,s) ocorreu
perda em ?**Th, “)K e Fe (Anexo 2, Figura 4.54);

v" do horizonte superficial (Ap) a partir da rocha (Rs)) ocorreu ganho em Cu e Pb em relagéo
a rocha original e perda em #*®U, #°Th e Fe desta rocha em relacdo ao horizonte Ap
(Anexo 2, Figura 4.55);
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v" do horizonte superficial (Ap) a partir do horizonte subsuperficial subjacente (Cy)) ocorreu
um enriquecimento relativo em Mn e **U, além de perda em **Th e Fe do horizonte Cy

em relagéao ao horizonte Ap (Anexo 2, Figura 4.56).

4.7.1.4 Perfil CAE-07 — Neossolo Reqgolitico desenvolvido sobre Granodiorito

Considerando o processo progressivo e vertical de formacéo do solo, os diagramas
ISOCON mostram que, no perfil rocha-solo constituido por Neossolo Regolitico desenvolvido

sobre Granodiorito (perfil CAE-07) durante a formacé&o:

v"do horizonte mais inferior (Crys ) a partir da rocha (Rg) ocorreu um ganho em Fe,

acompanhado de uma perda em ?**Th, “°K, Mn, Co e Cu em relagéo a rocha original
(Anexo 2, Figura 4.57);

v" do horizonte subsuperficial (Cry) a partir da rocha (R) ocorreu um ganho em 28U, Fee
Cu, acompanhado de uma perda em ***Th e Mn em relac&o a rocha original (Anexo 2,
Figura 4.58);

v do horizonte subsuperficial (Crss) a partir do horizonte subsuperficial imediatamente
subjacente (Cryg) ocorreu um ganho em **U, **Th, “K, Fe, Mn e Cu em relagio ao

horizonte subsuperficial imediatamente subjacente (Cr,) (Anexo 2, Figura 4.59);

v do horizonte subsuperficial (AC)) a partir partir da rocha (R()) ocorreu um ganho em Fe,
acompanhado de uma perda em **U, #*Th, “°K, Co e Cu em relac¢do a rocha original
(Anexo 2, Figura 4.60);

v'do horizonte subsuperficial (AC) a partir do horizonte subsuperficial imediatamente
subjacente (Crs) ocorreu perda em **®U, **Th, “K, Fe e Cu, em relagdo ao horizonte

subsuperficial imediatamente subjacente (Crs)) (Anexo 2, Figura 4.61);

v do horizonte superficial Aps) a partir da rocha (Rg) ocorreu um ganho em Fe e Mn,
acompanhado de uma perda em **U, #*Th, “°K, Co e Cu em relac¢do a rocha original
(Anexo 2, Figura 4.62);
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v'do horizonte superficial (Aps) a partir do horizonte subsuperficial imediatamente
subjacente (AC)) ocorreu um ganho em Fe e Mn em relagdo ao horizonte subsuperficial
imediatamente subjacente (AC)) (Anexo 2, Figura 4.63).

De uma maneira geral, com relacdo a mobilidade de radionuclideos e de metais
pesados para as condigbes do “status” da formacao do solo (amostras coletadas na
estacdo seca), os diagramas ISOCON permitiram verificar que, durante o processo de
formacdo dos solos em relacdo a rocha original ocorreram comportamentos por vezes
ambiguos com relacdo a perda e ganho de um mesmo radionuclideo ou elemento quimico.

Para efeito de simplificacdo do entendimento acerca dos processos envolvidos na
mobilidade quimica dos radionuclideos e elementos na condicao “status” da formacao do
solo, foram consideradas duas situacgdes: (i) a transformagdo da rocha original para o
horizonte do solo imediatamente superior (Tabela 4.12); (i) a transformacdo da rocha
original para o horizonte mais superficial (Tabela 4.13). Estas situa¢des foram escolhidas por
se considerar que representam condi¢cdes extremas da formacédo do solo, e que, portanto,
contém todas as transformacdes intermediarias ocorridas entre os horizontes do solo.

A seguir, as tabelas 4.12 e 4.13 sintetizam as situagfes acima referidas, as quais
ilustram que radionuclideos e elementos quimicos sofreram ganho ou perda, e o0s
respectivos processos que se considera como 0s principais envolvidos em cada caso.

Neste contexto considera-se importante destacar que as caracteristicas da rocha original
e dos solos autéctones formados sdo importantes para compreender 0s processos de
intemperismo e pedogénese (adicdo, perdas, transformacdes e transporte no interior do
perfil de substancias quimicas, além de remanejamentos mecéanicos) atuantes. Tais
caracteristicas também contribuem para a definicAo do ambiente geoquimico onde ocorre
concentracéo e/ou disperséo dos radionuclideos e metais pesados, uma vez que influenciam
na mobilidade relativa de cada um destes nos perfis rocha-solo.

E provavel que, no solo, processos de adsorcdo, fixacdo, complexagdo, substituicdo
isomorfica e iluviagdo sejam 0s principais responsaveis pelo enriquecimento relativo de
radionuclideos e elementos quimicos nos horizontes nos perfis estudados. Ao passo que 0s
processos de lixiviacdo, eluviacdo e dissolucdo promovam a mobilizacdo desses
radionuclideos e elementos quimicos entre os horizontes, ocasionando consequentes

perdas em um determinado horizonte em relag&o a outro.
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Tabela 4.12: Sintese do estudo sobre a mobilidade dos radionuclideos e metais pesados estudados nos perfis rocha-solo da area de mineralizacédo de U de
Sao José de Espinharas considerando a transformacéo da rocha original para o horizonte do solo imediatamente superior na condigéo “status”

da formacéo do solo

“STATUS” DA FORMAGCAO DO SOLO

PERFIL ROCHA-SOLO Ganho Perda
Radionuclideos / Processos Radionuclideos / Processos
Elementos Quimicos Elementos Quimicos
CAE-01
Neossolo Litélico / Sienogranito albitizado 8y, **Th, Mn, Cd Fe
(Rocha original (Rs) — Horizonte imediatamente
superior (RCr))
CAE-02
Neossolo Litélico / Sienogranito albitizado 238, 2%2Th, Mn Intemperismo e Fe Intemperismo e
(Rocha original (Rs) — Horizonte imediatamente Pedogénese Pedogénese
superior (Cryg)) (provocando adi¢des de (provocando perdas de
CAE-03 elementos), elementos),
Neossolo Litélico / Sienogranito albitizado 238y 2%2Th Fe adsorcdo, fixacdfo, = - remanejamento

(Rocha original (Rs) — Horizonte imediatamente
superior (Cryg))

complexacao,
substituicdo isomorfica

CAE-04
Neossolo Litélico / Sienogranito
(Rocha original (Rs) — Horizonte imediatamente
superior (Crys))

e iluviagédo

CAE-05
Neossolo Litélico / Sienogranito albitizado
(Rocha original (Rs) — Horizonte imediatamente
superior (CrR)

238, %2Th, Fe, Mn, Cu

CAE-06
Neossolo Regolitico / Augen Gnaisse
(Rocha original (Rs) — Horizonte imediatamente
superior (Cy)))

232Th, Cu

CAE-07
Neossolo Regolitico / Granodiorito
(Rocha original (Rs) — Horizonte imediatamente
superior (Crys))

Fe

mecanico, lixiviagao,
eluviacéo e dissolucao

238, 32T, *K, Fe, Mn, Pb

238U, Fe, Mn

232Th %K, Mn, Co, Cu
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Tabela 4.13: Sintese do estudo sobre a mobilidade dos radionuclideos e metais pesados estudados nos perfis rocha-solo da area de mineralizacédo de U de
Sao José de Espinharas considerando a transformagao da rocha original para o horizonte mais superficial na condigéo “status” da formagao do

solo

PERFIL ROCHA-SOLO

“STATUS” DA FORMAGCAO DO SOLO

Ganho

Perda

Radionuclideos / Processos

Elementos Quimicos

Radionuclideos / Processos

Elementos Quimicos

CAE-01
Neossolo Litélico / Sienogranito albitizado
(Rocha original (Rs) — Horizonte superficial (Aps))

Mn, Cd, Pb

CAE-02
Neossolo Litélico / Sienogranito albitizado
(Rocha original (Rs) — Horizonte superficial (Aps))

2%y, #**Th, Mn, Pb
Intemperismo e

CAE-03
Neossolo Litélico / Sienogranito albitizado
(Rocha original (Rs) — Horizonte superficial (Aps))

CAE-04
Neossolo Litélico / Sienogranito
(Rocha original (Rs) — Horizonte superficial (Aps))

CAE-05
Neossolo Litélico / Sienogranito albitizado
(Rocha original (Rs) — Horizonte superficial (Aps))

CAE-06
Neossolo Regolitico / Augen Gnaisse
(Rocha original (Rs) — Horizonte superficial (Aps))

CAE-07
Neossolo Regolitico / Granodiorito
(Rocha original (Rs) — Horizonte superficial (Aps))

Pedogénese
Fe (provocando adi¢Ges de
elementos),
adsorcao, fixagao,
Mn complexacao,
substituicdo isomorfica
e iluviagéo
?2Th, Mn, Cu, Ni, Pb,
Co
Pb, Cu
Fe, Mn

238U, 232Th, Fe

Fe
Intemperismo e

Pedogénese
(provocando perdas de
elementos),

remanejamento
238, | mecanico, lixiviacao,
eluviacéo e dissolucao

28y, Fe,

ZSSU, ZSZTh, Fe

238U’ ZSZTh,4OK, Co. Cu
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Os horizontes subsuperficiais sobrejacentes a rocha original dos perfis CAE-01, CAE-02,
CAE-03 e CAE-05 foram enriquecidos em ?**U e **Th durante aos processos de
intemperismo e pedogenése, que possibilitou a transferéncia vertical desses radionuclideos
da rocha para o solo em formacdo. O enriquecimento relativo € mais expressivo no Perfil
CAE-02, provavelmente, porque este perfil possui a rocha mineralizada em uranio como
substrato e é o perfil que apresenta as maiores atividades e concentracdes de **®U e ?**Th
(Tabelas 4.7 e 4.9, respectivamente).

Os processos de intemperismo e pedogénese rompem as séries de decaimento por
causarem a perda ou a adicdo de radionuclideos no sistema, ocasionando mudancas nas
proporgcdes dos isdtopos “pais” em relagao aos seus “filhos”, causando assim, desequilibrio
radioativo. Se ap0s a abertura, o sistema voltar a ser fechado para trocas quimicas e fisicas,
o equilibrio novamente sera restabelecido, tanto pelo acimulo de possiveis produtos de
decaimento que tenham sido perdidos, como também pelo decaimento do produto membro
da série que tenha sido enriquecido durante o processo (Ilvanovich & Harmon, 1992; Oliveira,
2006). Os perfis rocha-solo aqui estudados ndo se comportam como um sistema fechado,
uma vez que se encontram em um ambiente superficial expostos aos processos de
intemperismo, onde, provavelmente, o ?®U e ***Th estdo sendo mobilizados no sentido da
rocha para os horizontes do solo e devem estar sendo redepositados. Uma vez no solo,
estes radionuclideos encontram condi¢cdes de acidez que influenciam sua solubilidade e,
provavelmente, definem suas formas quimicas, o0 que, por sua vez, permitem que sejam
hospedados em minerais de alteracdo como a carnotita ((K>(UO2),(VO,4)..3H,0), presente no
perfil CAE-02; elou adsorvidos a superficie ou mesmo incorporados nos espacos
interplanares da estrutura do argilomineral montmorilonita (Al,Si;O10. NH,0), presente nos
perfis CAE-02 e CAE-03, e/ou sejam adsorvidos e/ou formem complexos com a matéria
organica e carbonatos existentes no solo dos perfis estudados.

Especificamente em relacéo ao radionuclideo “°K, no solo dos perfis CAE-04 e CAE-
07, é possivel que o mesmo esteja enriquecendo os horizontes mais superficiais do solo
através do processo de migragao fluida (Heier & Billings, 1969), cuja dire¢do do fluxo de
lixiviagdo ocorre no sentido de baixo para cima, principalmente na estacdo seca, quando as
taxas de evapotranspiracdo sdo maiores que as de precipitagdo.

Com relagdo aos metais pesados enfocados no presente estudo, pode-se afirmar
que, em solos autéctones jovens, como é o caso dos solos aqui estudados, as
concentracdes naturais destes elementos dependem principalmente do tipo de rocha sobre a
qual os solos se desenvolveram, especialmente dos constituintes minerais desta rocha
(Zzhang et al., 2002). Além disso, dependem também dos processos pedogenéticos, da
composicao e proporcdo dos componentes de sua fase sélida (Fadigas et al., 2002), tais

como a concentracdo e a composicao da fracao argila e o conteddo de matéria orgéanica e
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ainda de suas condi¢des fisico-quimicas (Barona & Romero, 1996). Contudo, a natureza dos
constituintes minerais e organicos é o fator determinante final para o acumulo de metais
pesados na fase solida do solo, sendo que as mais importantes interfaces envolvidas na
adsorcdo destes elementos sdo devidas a presencga no solo de colbides inorganicos, tais
como os argilominerais (especialmente os filossilicatos), 6xidos e hidroxidos de Fe, Al, Mn,
fosfatos e carbonatos, além dos coléides organicos (Soares, 2004).

Desta forma, é provavel que os elementos Fe, Mn, Co, Cu e Pb estejam sendo
perdidos da rocha, através dos processos de intemperismo e pedogénese. Estes elementos
quimicos por sua vez sdo adicionados ao solo, onde, provavelmente, devido as reacoes de
adsorcao, complexacao, solubilizacdo, oxi-reducéo e precipitacao (Sparks, 1995), ocorre sua
posterior redistribuicdo entre os varios horizontes e ocasiona relativo enriquecimento do solo
nestes elementos.

Vale salientar que, embora estes sejam 0s principais processos que regulam as
mobilidades dos metais no solo e que ocorrem simultaneamente, 0os mecanismos de
adsorcdo sdo determinantes no controle da mobilidade destes elementos (Ford et al., 2001).
Assim, nos solos acidos dos perfis estudados, os metais supracitados encontram condi¢des
fisico-quimicas que influenciam sua solubilidade e, provavelmente, definem suas formas
quimicas que, por sua vez, permitem que sejam adsorvidos ao argilomineral montmorilonita
(Al;Si4040. NH,0), especificamente no caso dos perfis CAE-02 e CAE-03, & muscovita
(KAI,(AISi3010)(OH),) nos perfis CAE-01, CAE-03 e CAE-05), a ilita (Ki.15 Aly (Sizes Ali1s
0O20)(OH),) nos perfis CAE-04, CAE-06 e CAE-07, e/ou sejam adsorvidos e/ou formem
complexos com a matéria organica e carbonatos existentes nos solos dos perfis estudados.

Com relagdo ao enriquecimento relativo do solo em Cd em relacéo a rocha original,
observado no diagrama ISOCON, especificamente do perfil CAE-01 (Figura 4.41), é possivel
que este elemento tenha sido proveniente da rocha original, onde, provavelmente ocorre
associado ao Zn (cuja concentracéo na rocha é de 10 ppm (Souza Neto, 2004)), com o qual
tem semelhanca em relagédo a estrutura atbmica e comportamento quimico (Alloway, 1990).
E, sua ocorréncia, pode ainda estar associada aos sulfetos de Cu e Pb, devido a sua
afinidade por grupos contendo S (Greenwood & Earnshaw, 1989). No solo, o Cd é
considerado um elemento imével (Alloway, 1990), mas tende a aumentar sua mobilidade em
solos &cidos (Naidu et al.,1994), como os do presente estudo, sendo os processos de
adsorcdo que, provavelmente controlam sua distribuicdo entre as formas solGveis e as
retidas pelos constituintes sélidos do solo (Kabata-Pendias & Pendias, 2001).

Ja no caso especifico do Pb que é mobilizado da rocha para o solo nos perfis CAE-
01, CAE-02, CAE-05 e CAE-06, é provavel que esteja sendo formado no proéprio solo, por
decaimento radioativo dos radionuclideos das séries do U e Th (Arya, 1966) e/ou ainda

esteja contido no plagioclasio albita (NaAlSisOg), pelo processo de substituicdo isomorfica
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uma vez que possui raio idnico intermediario entre K* e Ca*", que podem, por sua vez, ser

substituidos pelo Pb e assim este elemento ser incorporado & estrutura do plagioclasio
(BGS, 1991; Kabata-Pendias & Pendias, 2001), presente em todos os perfis estudados.

4.7.2 Mobilidade sazonal de Radionuclideos e de Metais Pesados para as condicoes

do solo ja formado

Na denominac¢éo dos horizontes do solo e das rochas que compdem os perfis rocha-
solo estudados foi acrescentado “(s)” e “(ch)” em subscrito, a fim de identifica-los quanto a
estacdo climatica (seca (s) ou chuvosa (ch)) na qual foram coletadas as amostras para se
avaliar a mobilidade para as condi¢des do solo ja formado.

Para entender os resultados obtidos neste estudo é importante compreender que 0s
processos de intemperismo, especialmente quimicos, que atuam sobre as rochas que
contém radionuclideos das séries radioativas naturais, ocasionam a separacdo destes
elementos e o rompimento do estado de equilibrio radioativo secular das rochas. No
ambiente superficial, os radionuclideos apresentam diferentes propriedades quimicas
(estado de oxidacdo, mobilidade) e sua distribuicdo em um perfil de alteracéo é o resultado
de mudancas quimicas ocorridas entre fases, em um modelo de sistema aberto (Rosholt,
1966; Ivanovich & Harmon, 1992; Dickin, 1995). Da mesma forma, a maior ou menor
mobilidade dos metais pesados serd determinada pelas caracteristicas do solo, tais como
conteudo original do metal, textura, teores e tipos de argila, pH, teor de matéria organica
entre outros, que influenciardo as reacfes de adsorcdo/dessorcao, precipitacdo/dissolucéo,
complexacéao e oxi-reducao (Oliveira & Mattiazzo, 2001).

E importante considerar ainda, que no contexto climatico dos tropicos, durante o
intemperismo quimico e a pedogénese, a lixiviagcao, o transporte e deposi¢cdo de elementos
soluveis sdo comandados principalmente pela circulagdo da fase aquosa do sistema de
alteracdo, enquanto modificagbes de volume da rocha fazem aparecer niveis de
concentracdes relativas, neste caso, sem o deslocamento dos elementos. Em tal ambiente,
em geral oxidante acima do nivel freatico, podem ocorrer duas situacdes limite, que variam
em funcdo do pH e das condicdes de lixiviagdo: o elemento considerado migra para a parte
inferior do perfil ou permanece na parte superficial, e, dependendo das condi¢des do relevo
local, pode ser lixiviado nos sentidos vertical e/ou lateral (Granier,1973). Assim, a porcao
superficial dos solos formados pelo intemperismo fica sujeita aos chamados processos
pedogenéticos que promovem a adicao, perda, transformacéo e transporte do material do
solo. Os principais processos sdo o de eluviacdo e iluviacdo, respectivamente processos de

perda e adicdo de material; e a lixiviacdo, que remove 0s sais sollveis (Oliveira, 2005).
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Tomando como base os diagramas ISOCON, serdo feitas, a seguir, consideracdes
quanto a mobilidade vertical dos radionuclideos e metais pesados, alvos deste estudo, nos
perfis rocha-solo, relacionando os horizontes dos solos destes perfis nas duas condi¢cbes
climéticas (seca e chuvosa), nas quais foram coletadas as amostras para se avaliar a
mobilidade para as condi¢des do solo ja formado.

Vale salientar que as observacoes realizadas a partir dos diagramas ISOCON seréo
feitas em diagramas sequenciados na ordem do sentido vertical, de cima para baixo, ou seja,
do horizonte superficial Ap para os horizontes subsuperficiais (AC, C4, C,, RCr e CrR), uma
vez que 0s processos a serem considerados para avaliar a mobilidade dos elementos no
solo, neste contexto, € a iluviacdo, eluviacao e lixiviacdo resultantes da entrada de agua no
sistema por ocasido da estagcdo chuvosa, os quais atuariam verticalmente de cima para

baixo.

4.7.2.1 Perfis CAE-01, CAE-02, CAE-03 e CAE-05 — Neossolo Litolico desenvolvido sobre
Sienogranito albitizado

Analisando-se os perfis rocha-solo constituido por Neossolo Litélico desenvolvido
sobre Sienogranito albitizado, a partir dos diagramas ISOCON, verifica-se que:

v" No perfil CAE-01:

- ocorreu perda em #®U, #?Th, Fe, Mn e Pb no horizonte superficial Ap na estacdo seca
(Api) em relacéo a este horizonte na estacdo chuvosa (Apen). Ocorrendo ganho em Cu
neste horizonte na estagdo chuvosa (Apcn) em relagdo a estagdo seca (Ape) (Anexo 2,
Figura 4.64);

- ocorreu perda em Cd e Pb no horizonte subsuperficial RCr na esta¢do seca (RCr) em
relagdo a este horizonte na estagdo chuvosa (RCry). Ocorrendo ganho em 2*®U, **Th, Fe e
Mn neste horizonte na estacdo chuvosa (RCr) em relagdo a estacdo seca (RCr) (Anexo
2, Figura 4.65);

- ocorreu perda em Pb no horizonte superficial (Apcr) em relagéo ao horizonte subsuperficial
subjacente (RCry), na estagdo chuvosa. Ocorrendo ganho em 2**U, ***Th, Fe e Mn no
horizonte subsuperficial (RCrc,) em relacdo ao horizonte superficial imediatamente

sobrejacente Ap), na estagcdo chuvosa (Anexo 2, Figura 4.66).
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v No perfil CAE-02:

- ocorreu perda em Fe, Mn e Pb no horizonte superficial Ap na estagcdo seca (Aps) em
relagdo a este horizonte na estagéo chuvosa (Ap.r). Ocorrendo ganho em ?*®U e ***Th neste
horizonte na estagédo chuvosa (Apn) em relagéo a estacdo seca (Ape) (Anexo 2, Figura
4.67);

- ocorreu perda relativa em #*®U, #2Th, Fe, Mn e Pb no horizonte subsuperficial Cr; na
estagao seca (Crzs) em relacéo a este horizonte na estagéo chuvosa (Crsr). Ocorrendo um
ganho relativamente pequeno em “*Ra neste horizonte na estacdo chuvosa (Craen) em

relagé@o a estacéo seca (Crse) (Anexo 2, Figura 4.68);

- ocorreu perda relativa em U, ?**Th e Fe, no horizonte subsuperficial Cr, na estacio seca

(Crys)) em relagéo a este horizonte na estagéo chuvosa (Crycny (Anexo 2, Figura 4.69);

- ocorreu perda em ***U, **Th, ?°Ra, Mn e Pb, no horizonte superficial Apn em relagéo ao
horizonte subsuperficial Crscny na estagédo chuvosa e, ocorreu ganho em Fe no horizonte
subsuperficial Crcny €m relagéo ao horizonte superficial Apn), Na estagédo chuvosa (Anexo 2,
Figura 4.70);

- ocorreu perda em Fe no horizonte subsuperficial Crsc,y em relagdo ao horizonte
subsuperficial Cryen Na estagdo chuvosa e, ocorreu ganho em **U e **Th no horizonte
subsuperficial Crzcy em relagdo ao horizonte subsuperficial Crseny na estagdo chuvosa
(Anexo 2, Figura 4.71);

v" No perfil CAE-03:
- ocorreu perda em **®U no horizonte superficial Ap na estagéo seca (Ap) em relagédo a este
horizonte na estagdo chuvosa (Ap.n), ocorrendo ganho em Fe neste horizonte na estagéo

chuvosa (Ap(r) em relacéo a estagao seca (Aps) (Anexo 2, Figura 4.72);

- ocorreu perda em ***U, **Th e Fe no horizonte subsuperficial Crs; na estacio seca (Crs)

em relagéo a este horizonte na estacéo chuvosa (Crsn). (Anexo 2, Figura 4.73);

- ocorreu ganho em **®U, **Th, Fe e Pb neste horizonte na estagio chuvosa (Crycn) em

relacé@o a estacéo seca (Crys) (Anexo 2, Figura 4.74);
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- ocorreu perda em U, ?*?Th, Fe, Mn e Pb, no horizonte superficial Ap.n em relagdo ao

horizonte subsuperficial Crycny Na estagéo chuvosa (Anexo 2, Figura 4.75);

- ocorreu ganho em **®U,**Th, Fe e Pb no horizonte subsuperficial Crycn,y em relagéo ao
horizonte subsuperficial Crycny Na estagéo chuvosa (Anexo 2, Figura 4.76);

v No perfil CAE-05:

- ocorreu perda em ?**U, Fe, Mn, Ni, Cu e Pb no horizonte superficial Ap na estacio seca
(Api)) em relagéo a este horizonte na estacdo chuvosa (Ap). Ocorrendo ganho em #32Th
neste horizonte na estagdo chuvosa (Apn) em relacdo a estacéo seca (Ape) (Anexo 2,
Figura 4.77);

- ocorreu perda em ?®U, #°Th, Fe, Mn, Ni, Cu e Pb no horizonte subsuperficial AC na
estagdo seca (AC) em relagdo a este horizonte na estagéo chuvosa (ACqn) (Anexo 2,
Figura 4.78);

- ocorreu perda em 238 Fe, Cu, Ni e Pb no horizonte subsuperficial CrRna estagcdo seca
(CrR()) em relacéo a este horizonte na estagéo chuvosa (CrR ), ocorrendo ganho em 232Th

e Mn, neste horizonte na estacéo chuvosa (Anexo 2, Figura 4.79);

- ocorreu perda em **U, **Th, Mn e Pb, no horizonte superficial Ap.n, em relagdo ao
horizonte subsuperficial AC ) na estagéo chuvosa, ocorrendo ganho em Fe, Co, Ni e Cu, no
horizonte subsuperficial AC ¢ em relagéo ao horizonte superficial Aph, na estagdo chuvosa
(Anexo 2, Figura 4.80);

- ocorreu perda em Co, Ni e Pb no horizonte subsuperficial AC em relacdo ao horizonte
subsuperficial CrR., na estagio chuvosa, e ocorreu ganho em **U,**Th, Fe e Mn no
horizonte subsuperficial CrR¢y em relagdo ao horizonte subsuperficial AC, na estagéo

chuvosa (Anexo 2, Figura 4.81).

4.7.2.2 Perfil CAE-04— Neossolo Litdlico desenvolvido sobre Sienogranito

Analisando-se o perfil rocha-solo constituido por Neossolo Litélico desenvolvido sobre

Sienogranito, a partir dos diagramas ISOCON, verifica-se que:
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v ocorreu perda em ***Th, Fe, Mn e Pb no horizonte superficial Ap na estacio seca (Aps)

em relacdo a este horizonte na estagdo chuvosa (Apn) (Anexo 2, Figura 4.82);

v" ocorreu perda em Fe no horizonte subsuperficial A na estagdo seca (Ai) em relacdo a
este horizonte na estagdo chuvosa (Aer), € ganho em ***Th e Mn, neste horizonte na
estacéo chuvosa (A.n) em relagéo a estagéo seca (A)) (Anexo 2, Figura 4.83);

v" ocorreu perda em Fe no horizonte subsuperficial Cr, na estagcéo seca (Crys) em relagéo a
este horizonte na estagdo chuvosa (Craen), € ganho em 2*U, #**Th, Mn e Pb, neste
horizonte na estacéo chuvosa (Cr,cn) em relacdo a estagéo seca (Cry) (Anexo 2, Figura
4.84);

v ocorreu perda em #**U, ?**Th, “°K, Fe, Mn e Cu no horizonte superficial Aper em relagéo
ao horizonte subsuperficial imediatamente subjacente A, na estacdo chuvosa (Anexo 2,
Figura 4.85);

v" ocorreu perda em Fe no horizonte subsuperficial Acn em relagio ao horizonte subjacente
Craehy Na estagdo chuvosa, e ganho em **U, Mn e Pb no horizonte subsuperficial Cry)
em relagdo ao horizonte subsuperficial imediatamente sobrejacente Acn, na estagdo

chuvosa (Anexo 2, Figura 4.86);

4.7.2.3 Perfil CAE-06— Neossolo Reqolitico desenvolvido sobre Augen Gnaisse

Analisando-se o perfil rocha-solo constituido por Neossolo Regolitico desenvolvido

sobre Augen Gnaisse, a partir dos diagramas ISOCON, verifica-se que:

v’ ocorreu perda em ***U, Fe, Mn e Cu no horizonte superficial Ap na estacdo seca (Ap) em
relacdo a este horizonte na estacdo chuvosa (Apen), € ganho em *?Th e “K neste
horizonte, na estacdo chuvosa (Ap.n) em relagéo a estagéo seca (Ap) (Anexo 2, Figura
4.87);

v ocorreu perda em #8U, #Th, Fe e Cu no horizonte subsuperficial C; na estacdo seca
(Cys) em relacéo a este horizonte na estagéo chuvosa (Cich), € ganho em K e Mn,
neste horizonte na estagédo chuvosa (Cycn) em relacdo a estacdo seca (Cy) (Anexo 2,
Figura 4.88);
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v  ocorreu perda em ***Th, “)K, Fe e Cu no horizonte subsuperficial C, na estag&o seca (Cys)
em relacdo a este horizonte (Cycny) Na estagéo chuvosa, e ganho em 28 e Mn, neste
horizonte na estagéo chuvosa (C,.n) em relacéo a estacéo seca (Cys) (Anexo 2, Figura
4.89);

v ocorreu perda em **U, **Th, “K, Fe e Mn no horizonte superficial Ap.r em relagio ao
horizonte subsuperficial imediatamente subjacente C; na estacdo chuvosa (Anexo 2,
Figura 4.90)

v ocorreu perda em 40k 'Mn e Pb no horizonte subsuperficial Cycny €em relagéo ao horizonte
subsuperficial subjacente C,s) na estagdo chuvosa e ganho em **U, **Th e Fe no
horizonte subsuperficial (Cxcr) €m relagcdo ao horizonte imediatamente sobrejacente Cyc),

na estacao chuvosa (Anexo 2, Figura 4.91).

4.7.2.4 Perfil CAE-07— Neossolo Reqolitico desenvolvido sobre Granodiorito

Analisando-se o perfil rocha-solo constituido por Neossolo Regolitico desenvolvido
sobre Granodiorito, a partir dos diagramas ISOCON, verifica-se que:

v ocorreu perda em **®U, ***Th, Fe e Cu no horizonte superficial Ap na estagdo seca (Ap(s)
em relacdo a este horizonte na estagdo chuvosa (Ap(n), € ganho em Mn e Pb, neste
horizonte na estagéo chuvosa (Ap.n) em relagéo a estagéo seca (Ap) (Anexo 2, Figura
4.92);

v ocorreu perda em ***U, ?**Th e Cu no horizonte subsuperficial AC na estag&o seca (AC)
em relacdo a este horizonte na estagdo chuvosa (ACch), € ganho em Fe e Pb, neste
horizonte na estacdo chuvosa (ACr) em relacdo a estacédo seca (AC) (Anexo 2, Figura
4.93);

v ocorreu perda em *®U, #*?Th, “°K e Cu no horizonte subsuperficial Cr; na estacéo seca
(Crss)) em relagéo a este horizonte na estagdo chuvosa (Crzcn), € ganho em Fe, neste
horizonte na estagéo chuvosa (Crscn) em relagdo a estacdo seca (Crs) (Anexo 2, Figura
4.94);
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v’ ocorreu perda em ?**U, ?**Th e Cu no horizonte subsuperficial Cr, na estagdo seca (Crys)
em relacéo a este horizonte na estagéo chuvosa (Crycpn), € ganho em “K, Fe e Mn, neste
horizonte na estagéo chuvosa (Crycn) em relagéo a estagéo seca (Crp) (Anexo 2, Figura
4.95);

v  ocorreu perda em “K, Fe, Mn e Pb no horizonte superficial Ap.ny em relagéo ao horizonte

subsuperficial subjacente AC) na estagéo chuvosa (Anexo 2, Figura 4.96);

v ocorreu perda em Pb no horizonte subsuperficial ACc, em relagdo ao horizonte
subsuperficial subjacente Crs, Na estagio chuvosa e, ganho em **U, ?**Th, Fe e Co no
horizonte subsuperficial Crzc,y em relagdo ao horizonte subsuperficial imediatamente

sobrejacente AC), na esta¢éo chuvosa (Anexo 2, Figura 4.97);

v ocorreu perda em Co no horizonte subsuperficial Crsc,y em relagdo ao horizonte
subsuperficial subjacente Cr,¢,y na estagdo chuvosa e ganho em K. Fe e Mn no
horizonte subsuperficial Crycny €m relagdo ao horizonte subsuperficial imediatamente

sobrejacente Crsr, Na estagéo chuvosa (Anexo 2, Figura 4.98);

Da mesma forma que o estudo anterior (item 4.7.1), para efeito de simplificacdo do
entendimento acerca dos processos envolvidos na mobilidade quimica dos radionuclideos e
elementos na condi¢do “sazonal” do solo ja formado, foram consideradas duas situagdes: (i)
a transformacao do horizonte superficial na condicao “status” da formagao do solo para o
horizonte superficial na condi¢do “sazonal’ do solo ja formado (Tabela 4.14); (i) a
transformacdo de um horizonte para o outro imediatamente sobrejacente (Tabela 4.15).
Estas situagbes foram escolhidas por se considerar que representam situacdes que
possibilitam o entendimento sobre a mobilidade vertical, no sentido de cima para baixo, dos
elementos e radionuclideos estudados e que podem ser observadas nas tabelas 4.14 e 4.15
as quais ilustram que radionuclideos e elementos quimicos sofreram ganho ou perda, e 0s

respectivos processos considerados como 0s principais envolvidos em cada caso.
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Tabela 4.14: Sintese do estudo sobre a mobilidade dos radionuclideos e metais pesados estudados nos perfis rocha-solo da area de mineralizacédo de U de
Sao José de Espinharas considerando a transformagao do horizonte superficial na condigao “status” da formagao do solo para o horizonte

superficial na condigédo “sazonal” do solo ja formado

PERFIL ROCHA-SOLO

“SAZONAL” NO SOLO FORMADO

Ganho

Perda

Radionuclideos / Processos
Elementos Quimicos

Radionuclideos /
Elementos Quimicos

Processos

CAE-01
Neossolo Litélico / Sienogranito albitizado
(Horizonte superficial na estacéo seca (Ap)) — Horizonte superficial na
estacdo chuvosa (Apeh))

Cu

CAE-02
Neossolo Litélico / Sienogranito albitizado
(Horizonte superficial na estagao seca (Ap)) — Horizonte superficial na
estacdo chuvosa (Apin)

238U, 32Th
lluviagéo,
Complexacéo,

CAE-03
Neossolo Litélico / Sienogranito albitizado
(Horizonte superficial na estagao seca (Ap)) — Horizonte superficial na
estacdo chuvosa (Apin)

Formacéo de novos
Fe compostos,
Adsorcao,
Fixacao,

CAE-04
Neossolo Litélico / Sienogranito
(Horizonte superficial na estagéo seca (Ap)) — Horizonte superficial na
estacdo chuvosa (Apeh) )

Substituicdo

232Th, Mn isomorfica,
Decaimento

radioativo

CAE-05
Neossolo Litélico / Sienogranito albitizado
(Horizonte superficial na estagéo seca (Ap)) — Horizonte superficial na
estacéo chuvosa (Apen)

232-|—h

CAE-06
Neossolo Regolitico / Augen Gnaisse
(Horizonte superficial na estagéo seca (Ap)) — Horizonte superficial na
estacdo chuvosa (Apcn)

232Th, 4OK

CAE-07
Neossolo Regolitico / Granodiorito
(Horizonte superficial na estagao seca (Ap)) — Horizonte superficial na
estacdo chuvosa (Apich)

Mn, Pb

238y 2%2Th Fe, Mn, Pb

Fe, Mn, Pb

238
U

Fe

238 Fe, Mn, Ni, Cu, Pb

2%, Fe, Mn, Cu

*%U, **Th, Fe, Cu

Dissolucéo
Eluviacdo
Lixiviagdo

Decaimento
radioativo
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Tabela 4.15: Sintese do estudo sobre a mobilidade dos radionuclideos e metais pesados estudados nos perfis rocha-solo da area de mineralizacédo de U de
Sao José de Espinharas considerando a transformacao de um horizonte para o outro imediatamente sobrejacente

PERFIL ROCHA-SOLO

CONDICOES DO ESTUDO SOBRE A MOBILIDADE

“STATUS” DA FORMAGAO DO SOLO

“SAZONAL” NO SOLO FORMADO

Ganho Processos Perda Processos Ganho Processos Perda Processos
CAE-01 Mn, Cd, Pb U, >y, #®U, *°Th,
Neossolo Litélico / Sienogranito *Th, Fe %Th, Fe, Fe, Mn,
albitizado Mn, Cu Cd, Pb
(Rocha original (Rs) — Horizonte
superficial (Ap))
CAE-02 8y, #*Th, Intemperismo Fe Intemperismo 2By, lluviagao, ZBY, TN, Dissolugéo
Neossolo Litélico / Sienogranito Mn, Pb e Pedogénese, 32T, Complexacdo ?*Ra, Mn, Eluviagéo
albitizado Pedogénese, provocando | **Ra, Fe Formagéo de Pb Lixiviac&o
(Rocha original (Rs) — Horizonte provocando perdas de novos Decaimento
superficial (Ap)) adicOes de elementos, compostos, radioativo
CAE-03 Fe elementos, remanejamen Z3/Y, Adsorcéo, ZBYy 3T,
Neossolo Litélico / Sienogranito remanejamen - to mecanico, | *2Th, Fe, Fixagéo, Fe, Mn, Pb
albitizado to mecénico, eluviacao Pb Substituicdo
(Rocha original (Rs) — Horizonte iluviacéo isomorfica,
superficial (Ap)) Migragao
CAE-04 8y, *Th, =8y, 8y, fluida, 78y, 3T,
Neossolo Litélico / Sienogranito Fe, Mn, Pb 32Th,*K, %Th, Mn, Decaimento Fe, Mn
(Rocha original (Rs) — Horizonte Fe, Mn, Pb radioativo
superficial (Ap)) Co, Ni,
Pb
CAE-05 **Th, Mn, “8U, Fe 8, 28y, Th,
Neossolo Litélico / Sienogranito Co, Ni, Cu, %2Th, Fe, Fe, Mn, Ni,
albitizado Pb Mn, Ni, Co, Cu, Pb
(Rocha original (Rs) — Horizonte Co, Cu
superficial (Ap))
CAE-06 23y, #**Th, =8y, 28y, 8y, 3T,
Neossolo Regolitico / Augen Gnaisse “°K, Mn, Ni, TN, Fe, 32Th, YK, 0K, Fe,
(Rocha original (Rs) — Horizonte Cu, Pb Mn Fe, Mn Mn, Cu,
superficial (Ap)) Pb
CAE-07 2y, 2*T1h, =8y, 8y, 8y, 3T,
Neossolo Regolitico / Granodiorito K, Fe, 32Th, %K, %Th, *K, K Fe,
(Rocha original (Rs) — Horizonte Mn, Cu Fe, Mn, Fe, Mn, Mn, Co,
superficial (Ap)) Co, Cu Co, Pb Cu, Pb
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O ambiente geoquimico dos solos dos perfis estudados é caracterizado pela acidez
(pH variando entre 5,3-6,6) e, provavelmente, condi¢des oxidantes uma vez que s&o
predominantemente arenosos e estdo em uma condi¢do climéatica de semi-aridez.

Provavelmente, os processos que promoveram perdas relativas em radionuclideos e
metais pesados nos solos destes perfis, na estacdo chuvosa, foram aqueles relacionados
com a dissolucgéo, eluviacéo e lixiviagdo, e, os processos relacionados com o enriquecimento
relativo, provavelmente, foram migracdo fluida, iluviacdo, complexacdo, substituicdo
isomérfica, fixacdo, formacédo de novos compostos, como a carnotita (Kx(UO,)2(VOy,),.3H,0)
no perfil CAE-02, e, principalmente adsorcéo aos coléides do solo.

Um fator muito importante a ser considerado com relacdo aos aspectos relativos a
mobilidade de ?**U e #°Th no solo, é o pH, uma vez que, dependendo do pH do meio, estes
radionuclideos, bem como a maior parte dos minerais e fases coloidais que os contém,
podem ser afetados pelos processos pedogenéticos de eluviacao-iluviagdo (Langmuir, 1978;
Dickson & Scott 1997; Wilford et al., 1997).

O intervalo de pH de méxima sorcdo do fon uranila (UO,?") em oxihidroxido férrico
amorfo esté entre 5 e 8 (Langmuir, 1978), faixa na qual estdo enquadrados os perfis rocha-
solo aqui enfatizados. Esta faixa de pH é também a de solubilidade minima dos minerais de
U*" que podem, ainda, formar solugdes sélidas com elementos tetravalentes como Ce, Zr e
2%2Th, por exemplo, nos minerais acessorios cerianita ((Ce*,Th)O,), zircdo (ZrSiO,) e
uranotorianita ((Th, U)O,), os quais sdo altamente resistentes ao intemperismo (Langmuir,
1978). Além disso, esta € a faixa de pH considerada como zona de estabilidade do Fe,O; e
Al,O3 e na qual a carga elétrica superficial do complexo coloidal silicato-6xido é negativa. Tal
conjunto de fatores favorece a adsorcéo de parcelas importantes do (UO,)**, assim como do
Th*', liberados durante o intemperismo quimico e pedogénese (Rebelo et al.,2002).

No ambiente geoquimico oxidante e &acido dos solos aqui estudados, o **®U possui
alta mobilidade sendo relativamente soltivel como espécies U®* (Weijden & Weijden, 1995).
Nestas formas quimicas, pode ser lixiviado e resultar em empobrecimento relativo do
horizonte do solo ou ainda pode ser adsorvido aos oxihidroxidos de Fe e Mn e/ou a matéria
organica e/ou ao argilomineral (Rogers & Adams, 1969b) montmorilonita ((Al,Si;O10.nH,0)
presente nos perfis CAE-02 e CAE-03, ou ilita (Ky.1 5 Aly (Size s Al1.15 O)(OH)4) presente nos
perfis CAE-06 e CAE-07, e resultar em enriquecimento relativo dos horizontes do solo. O
2% pode ainda se associar a carbonatos, a sulfatos e fosfatos para formarem espécies
soluveis (Dickson & Scott, 1997). Vale salientar, que isto pode ocorrer principalmente no que
diz respeito ao ion fostato nos perfis cuja rocha original € o Sienogranito albitizado (CAE-01,
CAE-02, CAE-03 e CAE-05). Isto porque esta rocha mineralizada em uranio é enriquecida
em P,Os (concentracdo total equivalente a 4,89% (Souza Neto, 2004)) e, durante os

processos de intemperismo e pedogénese pode ter enriquecido o solo em fosfato. E
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possivel, ainda, que o 28 contido nesta rocha tenha sido hidrolizado, solubilizado, oxidado
e lixiviado na forma do ion uranila (UO,?"), de acordo com o que propde Rdsler & Lange
(1972), e tenha sido fixado na carnotita (K,(UO;),(VO,)..nH,0), presente no solo do perfil
CAE-02. A carnotita € um mineral de alteracdo formado principalmente nos climas com
caracteristicas de aridez, como € o caso da &rea estudada, onde a evapotranspiracao
concentra o uranio no ambiente superficial e precipita ligantes como vanadatos e fosfatos,
entre outros (Bonotto, 2004).

Ja o #2Th, em condicbes de acidez, como as dos solos aqui estudados, tem sua
mobilidade aumentada (Langmuir & Herman, 1980) e pode ser lixiviado. Contudo, também
pode ficar adsorvido aos oxihidréxidos de Fe e Mn, e/ou & matéria organica e/ou a superficie
do argilomineral (Rogers & Adams, 1969a) montmorilonita ((Al,Si;O19.nH,0) dos perfis CAE-
02 e CAE-03, ou do argilomineral ilita (K;.15 Aly (Siz.e5 Al1.15 O20)(OH),) dos perfis CAE-06 e
CAE-07, ou ser acumulado em graos minerais (Vinogradov, 1959) ou ainda adsorvido aos
oxihidréxidos de Fe e Mn (Dickson & Scott, 1997).

Com relagdo a perda do “°K nos solos do perfil CAE-06, é possivel que este
radionuclideo esteja sendo removido por migracao fluida (no sentido vertical, de cima para
baixo) (Heier & Billings, 1969). Ao passo, que o ganho de “°K nos horizontes dos perfis CAE-
06 e CAE-07 pode ser devido a sua adsorcao aos oxihidroxidos de Fe e Mn e/ou a matéria
organica e/ou a superficie do argilomineral ilita (Ki1s Aly [Sizes Ali.1s Ox](OH)4) (Heier &
Billings, 1969), ou ainda fixacdo do *°K na estrutura deste argilomineral (Besoain, 1985) ou
pela presenca de fragmentos de feldspato alcalino (KAISi;Og) e potassico (Ca, Na)Al
(Al,Si)Si,Og), que podem estar presentes nestes solos como heranga do material de origem.

Os metais em formas sollveis ou adsorvidos eletrostaticamente as superficies dos
coléides e dos argilominerais do solo correspondem a fracdo biodisponivel (Benton, 2000),
gue é a fragdo considerada neste estudo. Desta forma, 0s aspectos mais importantes a
serem considerados na avaliacdo da mobilidade desses elementos no solo, no caso do
presente estudo, sdo os relacionados a solubilidade e adsor¢cdo destes no meio &acido e
oxidante, que é o ambiente geoquimico dos perfis rocha-solo aqui enfocados.

Os diagramas ISOCON evidenciaram que os metais Fe, Mn, Co, Ni, Cu e Pb
apresentaram mobilidade vertical de cima para baixo. E com relacdo aos metais Fe, Mn e
Pb, os horizontes do solo foram ora empobrecidos, ora enriquecidos nestes elementos.

E provavel que a mobilidade relativa dos metais supracitados, nos solos dos perfis
estudados, tenha sido devido aos processos de dissolugéo, lixiviagdo e eluviagdo que
ocasionaram empobrecimento relativo e processos de iluviacdo, adsorcdo, precipitacdo e
complexacdo que ocasionaram enriguecimento nestes elementos, e que ocorreram nos

horizontes dos solos devido a entrada de agua, por ocasido do periodo chuvoso.
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Contudo, os citados processos séo influenciados por diferentes atributos do solo (pH,
conteudo de argila, matéria organica, presenca de revestimentos de 6xidos de Fe, Al e Mn)
(Hayes & Traina, 1998), sendo o pH, o potencial redox e a complexacdo por ligantes
(organicos e inorganicos) os mais relevantes (Kabata-Pendias & Pendias, 2001), pois, além
de afetarem diretamente a adsorcédo/dessorcéo e a precipitagdo/dissolucdo (Barrow, 1985;
McBride, 1989; Basta & Tabatabai, 1992), sdo também os principais fatores que controlam a
especiacdo dos elementos-traco no ambiente, afetando, por conseguinte sua mobilidade
(Guilherme et al., 2005).

Os elementos Fe e Mn ocorrem, geralmente, nos solos nas formas de quelatos com a
matéria organica, além de precipitados de 6xido e hidréxido. Estes Ultimos por sua vez
podem recobrir a superficie de argilominerais, adsorver, e co-precipitar com outros
elementos quimicos (Kabata-Pendias & Pendias, 2001), influenciando, portanto,
significativamente na solubilidade do Fe e do Mn, bem como na dos outros elementos que
com eles interagem. Um exemplo disto é o Cu que forma o 6xido estavel com Fe*, a ferrita
cuprica (CuFe,0,4) que é pouco soluvel (Lindsay, 1979), ao contrario dos complexos de Cu
com a matéria organica, que sdao muito sollveis em condicbes de acidez e oxidagao
(Alloway, 1990), tais como aquelas encontradas e admitidas, respectivamente, para os perfis
rocha-solo aqui enfocados. Portanto, com base no exposto, vislumbra-se que na area
estudada, o Fe e o Mn encontram-se precipitados na forma de oéxidos e/ou formando
quelatos orgéanicos.

O diagrama ISOCON (Anexo 2, Figura 4.81) evidenciou o empobrecimento em Co do
horizonte subsuperficial para outro imediatamente subjacente do perfil CAE-05. Da mesma
forma, no perfil CAE-07, houve perda de um horizonte para um outro imediatamente
sobrejacente (Anexo 2, Figura 4.98). Isto indica que ocorre mobilidade vertical, de cima para
baixo, do elemento Co, na estacdo chuvosa. Provavelmente, esta mobilidade é decorrente
do fato de que em condi¢cbes de acidez, o Co é relativamente médvel e pode sofrer
dissolugdo. Contudo, deve estar adsorvido a fracdo argila (Alloway, 1990), podendo ainda
estar associado aos oOxidos de Fe (FesO,) (Ure & Berrow apud BGS, 1991), que
provavelmente ocorrem no horizonte mais inferior dos solos aqui considerados.

O elemento Ni & semelhanca do Co, com o qual tem similaridade geoquimica
(Goldschmidt ,1945), apresentou mobilidade vertical, de cima para baixo, no solo do perfil
CAE-05, na estacdo chuvosa,o que foi evidenciado pelos diagramas ISOCON (Anexo 2,
Figuras 4.77 e 4.81). A distribuicdo de Ni em perfis de solo estéd relacionada a matéria
organica, aos 6xidos amorfos e a fracéo argila. E um elemento que é faciimente mobilizado
durante o intemperismo, sendo reprecipitado com 6xidos de Fe e Mn (Kabata-Pendias &
Pendias, 2001). E, geralmente sua mobilidade é média sob condi¢ges de oxidagdo e elevada

em ambiente 4cido (Reimann & Caritat, 1998), assim como o ambiente do solo estudado.
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Desta forma, vislumbra-se que o Ni esteja sendo lixiviado do horizonte superficial,
onde provavelmente ocorre em uma forma solUvel, como por exemplo, na forma de NiSO,
(Haynes & Traina, 1998) e/ou se reprecipitando com oOxidos de Fe e Mn nos horizontes
subsuperficiais.

No que se refere ao elemento Cu, os diagramas ISOCON evidenciam que este
elemento apresenta mobilidade apenas nos perfis CAE-01 (Anexo 2, Figura 4.64) e CAE-05
(Anexo 2, Figuras 4.77 e 4.81). No perfil CAE-01, o Cu ocorre no horizonte superficial na
estacao chuvosa, provavelmente, adsorvido a fracdo argila e/ou a matéria organica e/ou aos
oxidos de Fe e Mn, ou formando hidréxidos e/ou ou carbonatos (Koljonen et al.,1992).

Embora o Cu seja, em geral, um elemento de pouca mobilidade nos solos, sua
mobilidade é aumentada sob condi¢bes de acidez, tais como aquelas encontradas no solo
do perfil CAE-05, onde este elemento apresenta mobilidade vertical de cima para baixo, na
estacdo chuvosa, evidenciada pelos diagramas ISOCON (Anexo 2, Figuras 4.77 e 4.81). Isto
ocorre, provavelmente, porque no horizonte superficial 0 Cu deve estar em uma forma
guimica mais soltvel, como por exemplo o CuCl* (Haynes & Traina, 1998), sendo lixiviado
para os horizontes subsuperficiais onde, possivelmente, é adsorvido aos 6xidos de Fe e Mn,
e/ou forma hidréxidos e/ou ou carbonatos (Koljonen et al.,1992).

No tocante ao Pb, os diagramas ISOCON evidenciaram que este elemento
apresentou mobilidade vertical, de cima para baixo, nos solos de todos os perfis estudados.
Sua perda pode ter ocorrido devido ao processo de lixiviagdo, que removeu o Pb numa
forma quimica mais sollvel nas condi¢des de acidez do solo, como por exemplo, na forma
de PbSO, (Haynes & Traina, 1998). Contudo, o enriquecimento relativo dos solos neste
elemento, provavelmente, deve-se ao processo de adsorcdo aos 6xidos de Fe e Mn, e/ou
aos colbides organicos, e/ou a superficie do argilomineral montmorilonita (Al,Si;O1o. NH,0)
(Alloway, 1990) nos perfis CAE-02 e CAE-03, do argilomineral ilita (Ki.15 Aly (Sizes Al11s
0,0)(OH),) presente nos perfis CAE-06 e CAE-07, e/ou ainda ter sido formado no préprio
solo, por decaimento radioativo dos radionuclideos das séries do U e Th (Arya, 1966) e/ ou
ainda pode ocorrer no plagioclasio albita (NaAISi;Og), presente nos solos de todos os perfis,
devido ao processo de substituicdo isomorfica (BGS, 1991; Kabata-Pendias & Pendias,
2001).



149

4.8 CONSIDERACOES SOBRE USO E OCUPACAO DA AREA ESTUDADA

Os solos autéctones devem refletir, em tese, a composicao quimica da rocha original,
apesar dos processos intempéricos e pedogénicos que se encarregam de redistribuir os
elementos quimicos no ambiente superficial (Oliveira, 2005). Contudo, essa redistribuicdo
esta condicionada a processos geoquimicos de migracdo e dispersdo que, por sua vez,
dependem das condi¢cdes do meio (Rohde, 2004).

De acordo com os resultados obtidos no presente estudo, ocorrem processos de
concentracdo, mobilizacéo e dispersdo vertical dos elementos radioativos %®U, #*?Th e “K
nos perfis rocha-solo, mais intensamente nos perfis constituidos por Neossolo Litélico
desenvolvido sobre Sienogranito albitizado. Estes elementos séo 0s principais responsaveis
pelo aumento da radiacédo de fundo, que é definida na area de protecédo radiol6gica, como a
soma de toda forma de radiacdo natural ou artificial que pode ser encontrada no meio
ambiente e que ndo pode ser removida (Tauhata et al., 2003). Dessa forma, qualquer estudo
epidemioldgico (como por exemplo: estudo de incidéncia de leucemia, de cancer de pele ou
de pulmao, entre outros) ou estudo para definicdo de parédmetros que definam o uso e a
ocupacao de areas que contenham os radionuclideos citados em concentra¢cdes anémalas,
requer o conhecimento dos niveis de radiacdo ambiental da area em questéo.

Neste item, verificar-se-a o nivel de radiacdo da area estudada a fim de gerar subsidios
que permitam estudos ambientais, epidemiologicos e definicdo de politicas publicas para uso

e ocupacao adequada da area de mineralizagédo de U-ETR de S&o José de Espinharas (PB).

4.8.1 Niveis de radiacdo da area de mineralizacdo de U-ETR de S&o José de Espinharas

(PB)

Existem diversas formas de avaliar a radiacdo emitida em areas. Neste estudo, para
verificar o nivel de radiacdo da area estudada, foram calculados os seguintes parametros:
dose anual de radiacéo (DAR), dose gama externa e interna (Raeg), taxa de exposic¢éo (TE) e
indice de concentracdo da atividade gama (l). A seguir serdo mostrados e comentados 0s

valores encontrados em cada um destes parametros.
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4.8.1.1 Dose Anual de Radiacdo (DAR)

A Dose Anual de Radiacdo (DAR) expressa em pSv/ano, é obtida pela expressao

(Grasty et al., 1994):
DAR = 320 + 52,56x [(K x 1,505)+ (U x 0,625) + (Th x 0,310)]

Onde: DAR é a dose anual de radiacéo (uSv.ano™);

K é a concentracdo de potassio na amostra (%);

Th € a concentragdo de torio na amostra (ppm);

U é a concentragdo de uranio na amostra (ppm).

Os valores da DAR devida ao solo, encontrados no presente estudo variaram, entre
793 a 53.716 uSv.ano'l, na estacao seca, e entre 441 a 43.412 uSv.ano'l , Na estacao
chuvosa. Os valores da DAR devida a rocha variou entre 867 a 20.003 uSv.ano™ e entre 805
a 37.403 pSv.ano™ nas estacbes seca e chuvosa, respectivamente (Tabela 4.19 e Figura
4.99). Os valores maximos obtidos para solo e rocha, em ambas as esta¢cbes climaticas,
estdo muito acima de 1.000 uSv.ano™, que é o limite internacionalmente recomendado e que

serve de alerta para risco carcinogénico para populacdo em geral (IAEA-ICRP, 1990).

Tabela 4.16: Valores da Dose Anual de Radiagdo (DAR), Dose gama externa e interna (Raeg), Taxa
de exposicdo (TE) e indice de Concentracdo de Atividade Gama (I) calculados para as
amostras de solo e rocha estudadas na area do Depoésito de U-ETR da Séo José de
Espinharas (PB).

DAR Raeq TE I
ROCHA SOLO PERFIL HORIZONTE (uSv/ano) (Bg.Kg™) (nGy.h™)
Seca Chuvosa Seca Chuvosa Seca Chuvosa Seca Chuvosa
Ap 2.230 2.261 1.397 1.249 269 268 3 3
CAE 01 RCr 6.187 7.243  2.209 2.269 472 475 7 9
R 5.100 4587 2.248 2.048 538 531 6 6
Ap 34206 37.658 11.483  12.070 1589 1728 43 47
CAEO2 Crs 48.695  43.412 14.902  14.715 2186 2310 61 54
Cr, 53.716  43.141 16.727  14.626 2432 2241 67 54
SIENOGRANITO ~ NEOSSOLO R 20.003 37.403 7.560 12.539 1516 1864 25 47
ALBITIZADO LITOLICO Ap 1344 1280 577 572 89 82 1 1
CAE 03 Crs 1.322 1.239 583 534 83 83 1 1
Cr, 2.947 3.060 1.032 1.187 178 202 3 4
R 2.724 3.120 714 894 138 152 3 4
Ap 1.020 952 1.298 1.213 90 76 1 1
CAE 05 ACr 1.008 893 1.369 1.284 90 83 1 1
CrR 1.010 1.264 1.269 1452 91 105 1 2
R 1.064 1.006 1.261 1434 92 100 1 1
Ap 1.774 1.270 684 702 90 98 2 1
SIENOGRANITO ~ NEOSSOLO  CAE 04 A 1.871 1.266 674 654 99 107 2 1
LIToLIco cr, 1.653 1.346 495 406 141 84 2 1
R 1.863 1.745 802 733 245 219 2 2
Ap 898 782 1.456 1.431 87 84 1 1
AUGEN GNAISSE  NEOSSOLO  CAE 06 C. 1.002 704 1.410 1.397 84 80 1 1
REGOLITICO C, 860 1.051 1.301 1537 77 96 1 2
R 1.052 968 1.322 1.383 80 86 1 1
Ap 793 441  1.269 1224 75 70 1 1
GRANODIORITO ~ NEOSSOLO AC 797 485 1.278 1272 75 72 1 1
REGOLITICO  CAE 07 Crs 892 841 1.300 1554 76 95 1 1
Cr, 934 913 958 1.296 57 80 1 1
R 867 805 1.184 1.282 72 80 1 1
LIMITE RECOMENDADO 1.000 pSv.ano™ 544 Bg.Kg™ 55 nGy.h™ 6

IAEA-ICRP, 1990;
FONTES IAEA-ICRP, 1990 UNSCEAR, 1993 UNSCEAR, 1993




151

Mapa Geoldgico simplificadeo da drea da mineralizagio de
U de Sdo José de Espinharas (PE) com DAR dos perfis solosocha estudados
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Figura 4.99: Mapa geoldgico da area de mineralizagcao de U-ETR de S&o José de Espinharas (escala
1:40.000) com valores de DAR calculados para cada perfil rocha-solo estudado

(Simplificado de Souza (2004)).
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4.8.1.2 Dose gama externa e interna (Raeg)

A estimativa da dose gama externa e interna devido aos radionuclideos (Raeg) € feita
através da utilizagdo do Raeg, assumindo que 370 Bq de **°Ra.Kg™, 259 Bq de **Th.Kg™ e
4810 Bq de “°K Kg™, produzem a mesma dose gama. Desta forma, o Raeq de uma amostra é
definido pela expresséo (Beretka & Mathew, 1985):

Ragq = Ara + 1,43 Aty + 0,77 A

Onde: Ra., Dose gama externa e interna (Bg.Kg™)
Ay Atividade especifica do **U (Bq.Kg™)
A, Atividade especifica do ?*Th (Bg.Kg™)
A« Atividade especifica do “°K (Bg.Kg™)

Os valores da Ragq encontrados no presente estudo variaram entre 495 a 16.727
Bg.Kg™, na estacdo seca, e entre 406 a 14.715 Bq.Kg™", na estacéo chuvosa. Os valores
maximos obtidos, na estacdo seca e chuvosa, séo superiores ao valor de 544 Bg.Kg™, que
por sua vez equivale a 2,4 mSv.ano’, correspondente & média da dose efetiva anual
originada por fontes naturais (UNSCEAR, 1993).

4.8.1.3 Taxa de Exposicéo (TE)

A taxa de exposicao (TE), pode ser estimada pelo uso de DRCF (fator de conversao
de taxa de exposicdo gama) que é igual a 0,0414 de “°K, 0,623 de ***Th e 0,461 de ?°Ra. O
calculo é feito através da expressao (UNSCEAR, 1993):

TE = 0,0414 A + 0,0623 A, + 0,461 Ag,

Onde: TE : taxa de exposi¢do (nGy.h™)
A« Atividade especifica do “°K (Bq.Kg™)
Ar, Atividade especifica do **Th (Bq.Kg™)
Ar. Atividade especifica do **Ra (Bq.Kg™)

Os valores da TE encontrados no presente estudo, variaram entre 57 a 2.432 Gy.h™
na estacdo seca, e entre 70 a 2.241 nGy.h™, na estacdo chuvosa (Tabela 4.19). Os valores
obtidos, na estacdo seca e chuvosa, s&o superiores ao valor de 55 nGy.h™, que representa

64% da média mundial de exposicao devido a radiacdo gama terrestre (UNSCEAR, 1993).
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4.8.1.4 indice de Concentracdo da Atividade Gama (1)

O indice de concentracdo de atividade gama pode ser utilizado como uma ferramenta
para identificar materiais (solos, rochas, por exemplo) que podem produzir alteracées no
nivel de radiacdo de fundo. Valores de | < 2 correspondem a uma dose de 0,3 mSv/ano;
valores de | < 6 correspondem a uma dose de até 1 mSv/ano. Desta forma, valores do indice
de concentracdo de atividade gama superiores a 6 indicam que o material observado podera
provocar uma taxa de dose anual acima do limite internacionalmente recomendado para
populacdo em geral que é de 1 mSv/ano ou 1.000 pSv/ano (IAEA-ICRP, 1990; UNSCEAR,
1993).

O indice de concentracdo de atividade gama correlaciona a taxa de dose devido a
radioatividade natural com a taxa de dose no ar para diferentes combinagbes dos
radionuclideos ***U, ***Th e “°K. Este indice, que pode ser empregado para obter critérios
para taxas de doses, é obtido pela equacgéo (ICRP, 1999):

= Ay/300 + Ag/200 + Ax/3000

Onde: | indice de concentracéo de atividade gama
Ay Atividade especifica do ?**U (Bqg.Kg™)
A, Atividade especifica do ?**Th (Bg.Kg™)
A« Atividade especifica do “°K (Bg.Kg™)

No presente estudo, os valores do indice de concentracdo de atividade gama (I)
variaram entre 1 e 67 na estacdo seca, e entre 1 e 54 na estagdo chuvosa (Tabela 4.19).
Portanto, os maiores valores excederam ao limite de | < 6, correspondente a uma dose de
até 1 mSv.ano™ (valor limite recomendado para exposicdo humana e que serve de alerta
para risco carcinogénico) (IAEA-ICRP, 1990; UNSCEAR, 1993).

4.8.2 Consideracoes sobre os niveis de radiacdo da area de mineralizacdo de U-ETR de Séo

José de Espinharas (PB)

De acordo com os resultados obtidos referentes a dose anual de radiagdo (DAR),
dose gama externa e interna (Raeg), taxa de exposi¢do (TE) e indice de concentragdo da
atividade gama (I), tem-se que:

v Os valores de DAR méaximos obtidos para solo e rocha, em ambas as esta¢des climaticas,
ultrapassam o limite internacionalmente recomendado para populagdo em geral e que

serve de alerta para risco carcinogénico;
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v' Os valores maximos obtidos da Ra.q, na estagio seca e chuvosa, ultrapassam ao valor
médio da dose efetiva anual originada por fontes naturais na Terra,;

v' Todos os valores da TE encontrados no presente estudo ultrapassam ao valor que
representa 64% da média mundial de exposicéo devido a radiacdo gama terrestre;

v" Os valores maximos do indice de concentracédo de atividade gama (l) ultrapassam o valor
gue corresponde a uma dose limite para exposicdo humana e que serve de alerta para

risco carcinogénico.

E importante salientar que todos os valores maximos referentes aos parametros em
questdo sdo encontrados, principalmente, no perfil rocha-solo CAE-02, constituido por
Neossolo Litdlico desenvolvido sobre Sienogranito albitizado.

Este perfil, assim como todos os perfis rocha-solo constituidos por Neossolo Litélico
desenvolvido sobre Sienogranito albitizado (CAE-01, CAE-03 e CAE-05), localizam-se na
area urbana habitada do municipio de S&o José de Espinharas-PB (Anexo 1), evidenciando
o fato que o nucleo urbano foi desenvolvido exatamente sobre a zona mineralizada em
uranio.

Existem regides no mundo onde o0s niveis de radiacdo natural sao
consideravelmente altos, tais como Yangjing (China) e a regido litoranea de Kerala (india),
nas quais a taxa de dose externa devido a radiacdo gama varia entre 1,5 e 20 mSv.ano™.

Em véarios municipios brasileiros, tais como Caetité (BA), Buena (RJ), Pocos de
Caldas (MG) e Guarapari (ES), a dose de radiagcdo gama varia entre 3,5 e 10 mSv.ano™.

Em todas estas regibes ha elevadas concentracdes, nos solos e rochas, dos
minerais monazita e zirconita, que sdo ricos em “**Th e 28U (UNSCEAR, 2000; Anjos, 2004).

Neste contexto, a area estudada localizada no municipio de S&o José de
Espinharas (PB), integra o quadro de regifes de elevado nivel de radiacdo natural da Terra,
uma vez que, considerando-se o valor de Rae igual a 544 Bg.Kg™, equivalente a 2,4
mSv.ano®’ (UNCEAR, 1993), pode-se calcular o valor da dose efetiva anual na éarea
estudada e verificar que este valor varia entre 2,18 a 73,79 mSv.ano™, na estacdo seca, e

entre 1,79 a 64,92 mSv.ano™?, na estacdo chuvosa.
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CAPITULO V

CONSIDERACOES FINAIS

5.1 CONCLUSOES

v Os solos encontrados na area correspondem ao Neossolo Litélico e Neossolo
Regolitico que sdo rasos e pouco profundos, respectivamente. Sao pouco
desenvolvidos, acidos, e, em geral, possuem o horizonte superficial com maior
conteudo da fragdo areia e matéria organica, e maiores valores de carbonatos totais

nos horizontes subsuperficiais;

v Dentre os perfis solo-rocha estudados, destacou-se o CAE-02 constituido pelo
Neossolo Litélico desenvolvido sobre Sienogranito albitizado. Este perfil, localizado
mais proximo ao nucleo urbano de S&do José de Espinharas (PB), possui maiores
valores da atividade gama in situ, maior concentrac@o e atividade dos radionuclideos
281 e #*Th, e apresentou valores maximos dos parametros relacionados aos niveis de
radiacdo ambiental da area, nas duas estacbes climaticas consideradas (seca e

chuvosa);

v A mineralogia do perfil CAE-02 deve ser investigada com mais detalhes a fim de melhor

definir as fases minerais hospedeiras dos elementos ?**U e ?**Th;

v Em relagdo as concentragfes da fragdo biodisponivel dos metais pesados Al, Cd, Co,
Cu, Fe, Mn, Ni e Pb, nenhum dos perfis solo-rocha estudados, nas duas estacdes
climéticas, apresentou concentracdes acima dos valores de referéncia de qualidade

para os padrdes brasileiro, ou de interferéncia, para os padrées holandés e americano.
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Isto indica, portanto, que, ndo ha risco para uso destes solos no tocante ao seu
contetdo dos metais Al, Cd, Co, Cu, Fe, Mn, Ni e Pb biodisponiveis, considerando as
condicdes analiticas deste estudo. Contudo, excetuando-se o Al, todos os demais
metais estudados apresentaram, nas condigbes deste estudo, mobilidade nos perfis
solo-rocha estudados. O que indica a possibilidade de ocorrer entrada desses
elementos em outros compartimentos ambientais da area, tais como agua, sedimentos,

vegetacao;

v' De uma maneira geral, durante os processos de intemperismo e pedogénese, 0 solo
dos perfis:

- constituidos por Neossolo Litolico desenvolvido sobre Sienogranito albitizado
(CAE-01, CAE-02, CAE-03 e CAE-05) apresentaram, em geral, um relativo
enriquecimento em 28U , 3**Th, Fe, Mn, Cd, Co, Ni e Pb;

- constituido por Neossolo Litélico desenvolvido sobre Sienogranito (CAE-04)
ocorreu enriquecimento em U, ?*2Th, Fe, Mn e Pb.;

- constituido por Neossolo Regolitico desenvolvido sobre Augen Gnaisse (CAE-06)
foi enriquecido em #®U, **Th, Mn, Ni, Cu e Pb

- constituido por Neossolo Regolitico desenvolvido sobre Granodiorito (CAE-07) foi
enriquecido em #%U, ??Th, “°K, Fe, Mn e Cu;

v Considerando a mobilidade sazonal dos elementos estudados no solo, verificou-se que,
de uma maneira geral, os radionuclideos e elementos que apresentaram mobilidade
vertical nos perfis solo-rocha estudados foram:

- 8y, #2Th, Fe, Mn, Cd, Co, Ni, Cu e Pb nos perfis de Neossolo Litélico
desenvolvido sobre Sienogranito albitizado (CAE-01, CAE-02, CAE-03 e CAE-05);
- 28y, #2Th, Mn e Fe no perfil de Neossolo Litélico desenvolvido sobre Sienogranito

(CAE-04);

- 28y, #2Th, “K, Fe, Mn, Cu e Pb no perfil de Neossolo Regolitico desenvolvido
sobre Augen Gnaisse (CAE-06);
- 28y, 2%Th, “K, Fe, Mn, Co, Cu e Pb no perfil solo-rocha composto por Neossolo

Regolitico desenvolvido sobre Granodiorito (CAE-07);
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v A mobilidade sazonal dos radionuclideos e metais pesados estudados foi devida,
principalmente aos processos de perda (dissolucdo, lixiviagcdo, eluviagcdo) e ganho
(iluviacdo, decaimento radioativo, formacdo de novos compostos, precipitacao,
complexagéo, adsorcdo, fixacdo em fases minerais hospedeiras) que ocorreram em
consequéncia do ambiente &cido e oxidante do solo, da presenca destes radionuclideos
e elementos no solo, da presenca de argilominerais, coldides organicos e carbonatos, e
pela entrada de agua nos solos por ocasido da estacdo chuvosa;

v O valor da dose efetiva anual variou entre 2,18 a 73,79 mSv.ano™, na estacéo seca, e
entre 1,79 a 64,92 mSv.ano™, na estacdo chuvosa, o que a caracteriza como de alta
exposi¢cdo natural, e classifica esta area localizada no municipio de S&o José de
Espinharas (PB), como uma das regifes de elevado nivel de radiacdo natural da Terra

v  Considerando o fato de que a area estudada pode ser classificada como de alta
exposi¢ao natural, conforme os dados obtidos neste estudo, e que a area é urbanizada,
todas as formas de uso e ocupacdo do solo devem considerar 0s riscos potenciais a
eles associados e, desta forma, serem elaboradas medidas que minimizem esses

riscos.

5.2 CONTRIBUICAO DO ESTUDO PARA PESQUISAS FUTURAS

A partir dos resultados obtidos neste estudo e que servem de subsidios para
avaliacdo do uso e ocupagdo da area estudada, alguns pontos merecem destaque para
serem investigado em estudos posteriores. Abaixo serdo feitas breves consideragdes a

esse respeito.

v Os solos da area estudada sdo rasos ou pouco profundos, com textura arenosa e
porosidade constituida, basicamente, por macroporos. As rochas sdo enriquecidas em
28U e **Th, o que facilita a ocorréncia de processos radioativos de geragao,
emanacéo, migracdo e exalacdo do ?*’Rn. Dessa forma, esses processos devem ser
investigados, considerando-se as condicfes climaticas e o regime hidrico do aquifero

freatico;
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v Considerando que os solos da area estudada sao relativamente jovens e ainda sujeitos
aos processos de intemperismo, possuem concentra¢des de radionuclideos como #*®U,
22Th e “K, e sdo solos cobertos por vegetacdo do tipo caatinga hipoxerdfila com
espécies vegetais utilizadas como forrageira pelos habitantes locais, estudos mais
detalhados devem ser efetuados de forma a investigar processos de transferéncia
(solo-planta-animal) ou entrada dos radionuclideos citados na cadeia alimentar;

v'Na area estudada, ocorrem muitos agudes e reservatérios de agua que sao utilizados
pela populacéo local. Como ha predominéncia de solos de textura arenosa que facilitam
a lixiviacdo de cations, metais pesados e, eventualmente, radionuclideos, a agua
desses agquiferos superficiais, assim como o sedimento de fundo, devem ser
investigados com relag&o ao conteudo e disponibilidade desses elementos;

v Considerando todos os riscos potenciais que envolvem uma area com elevados niveis
de radiacdo ambiental, estudos epidemiolégicos e geoquimicos integrados devem ser
conduzidos, a fim de avaliar os reais riscos para os habitantes locais associados a
presenca dos radionuclideos 23U, %3?Th, “°K, #°Ra e “*Rn nos varios componentes do
ambiente (solo, vegetacdo, sedimento, agua) da area de mineralizacdo em U de Séo

José de Espinharas;

v' Todas as informagBes produzidas acerca dos itens acima listados, devem ser
integradas para definicdo de um zoneamento da area, baseado em critérios ambientais
multidisciplinares, que permitam a elaboracdo de um planejamento para uso e

ocupacao adequados.
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ANEXO 1

Neste item estdo discriminados através de tabelas (Tabelas 7.1 a 7.16), todos os
valores das concentracfes dos metais pesados analisados neste estudo (Al, Fe, Mn, Cd,
Co, Ni e Pb) com a indicagédo dos respectivos parametros para avaliacdo da qualidade dos
dados analiticos (limite de detecgéo, limite de quantificacdo, exatiddo e precisdo do método)
e em cada estacgao climatica considerada (seca e chuvosa).

Vale salientar que as amostras foram numeradas de 1 a 28 e que correspondem a:

- Amostra 01: horizonte Ap do perfil CAE-01;
- Amostra 02: horizonte RCr do perfil CAE-01;
- Amostra 03: rocha do perfil CAE-01;

- Amostra 04: horizonte Ap do perfil CAE-02;
- Amostra 05: horizonte Cr; do perfil CAE-02;
- Amostra 06: horizonte Cr, do perfil CAE-02;
- Amostra 07: rocha do perfil CAE-02;

- Amostra 08: horizonte Ap do perfil CAE-03;
- Amostra 09: horizonte Cr; do perfil CAE-03;
- Amostra 10: horizonte Cr, do perfil CAE-03;
- Amostra 11: rocha do perfil CAE-03;

- Amostra 12: horizonte Ap do perfil CAE-04;
- Amostra 13: horizonte A do perfil CAE-04;

- Amostra 14: horizonte Cr, do perfil CAE-04;
- Amostra 15: rocha do perfil CAE-04;

- Amostra 16: horizonte Ap do perfil CAE-05;
- Amostra 17: horizonte AC do perfil CAE-05;
- Amostra 18:harizonte CrR do perfil CAE-05;
- Amostra 19: rocha do perfil CAE-05;

- Amostra 20: horizonte Ap do perfil CAE-06;
- Amostra 21: horizonte C; do perfil CAE-06;
- Amostra 22: horizonte C, do perfil CAE-06;
- Amostra 23: rocha do perfil CAE-06;

- Amostra 24: horizonte Ap do perfil CAE-07;
- Amostra 25: horizonte AC do perfil CAE-07;
- Amostra 26: horizonte Cr; do perfil CAE-07;
- Amostra 27: horizonte Cr, do perfil CAE-07;
- Amostra 28: rocha do perfil CAE-07.



173

Tabela 7.1: Concentracédo de Al nas amostras dos perfis solo-rocha da area de mineralizacdo de U de
Sé&o José de Espinharas, na estacéo seca.

Limite de deteccao Limite de Exatiddo do método Precisdo do método
do método quantificacdo do (Erro relativo)* (coeficiente de variacao)*
método
50,46 mg.kg™ 110,36 mg.kg™ -0,17 % 2,04 %

* Calculados em relacdo ao material certificado IAEA-SOIL-7 (Trace Elements in Sail).

Amostra Al

(mg-kg™)
01 870+ 20
02 1150 + 24
03 1700 = 36
04 1003 + 22
05 691 + 37
06 1735 + 36
07 2019 £ 43
08 384 + 11
09 340+ 11
10 595 + 15
11 933+21
12 717 £ 17
13 983+ 24
14 775+ 18
15 285+ 11
16 1101 £ 24
17 850+ 17
18 707 £ 17
19 1031 + 23
20 802 + 18
21 993 + 22
22 627 +18
23 771+£18
24 830+ 19
25 813+ 19
26 465 + 12
27 841+ 20
28 487 £ 13

Material certificado (valor tabelado) 47.500 mg.kg™ (44.000 — 51.000)

Material certificado (valor encontrado) 47.420 + 970 mg.kg™ (46.450 — 48.390)
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Tabela 7.2: Concentracédo de Al nas amostras dos perfis solo-rocha da area de mineralizacdo de U de
Séo José de Espinharas, na estacdo chuvosa

Limite de deteccao Limite de Exatiddo do método Precisdo do método
do método quantificacdo do (Erro relativo)* (coeficiente de variacao)*
método
25,23 mg.kg™ 55,18 mg.kg™ -0,17 % 2,04 %

* Calculados em relacdo ao material certificado IAEA-SOIL-7 (Trace Elements in Sail).

Amostra Al
(mg-kg™)
01 1077 + 23
02 791 + 17
03 2439 £+ 50
04 1012 + 21
05 2075+ 43
06 1768 + 37
07 1716 + 36
08 420+ 10
09 590 + 14
10 269+7
11 693 + 15
12 697 + 16
13 822 + 17
14 751 + 16
15 450 + 10
16 975+ 20
17 1123 + 23
18 665 + 21
19 766 + 16
20 611 + 13
21 692 + 16
22 806 + 28
23 1390 + 30
24 732+ 10
25 832 + 23
26 822+ 6
27 713 + 26
28 889 + 37
Material certificado (valor tabelado) 47.500 mg.kg™ (44.000 — 51.000)

Material certificado (valor encontrado) 47.420 + 970 mg.kg™ (46.450 — 48.390)
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Tabela 7.3: Concentracdo de Fe nas amostras dos perfis solo-rocha da area de mineralizacdo de U
de Sé&o José de Espinharas, na estacdo seca

Limite de deteccao Limite de Exatiddo do método Precisdo do método
do método quantificacdo do (Erro relativo)* (coeficiente de variacao)*
método
23,61 mg.kg™ 54,55 mg.kg™ 0,73 % 1,29 %

* Calculados em relacdo ao material certificado IAEA-SOIL-7 (Trace Elements in Sail).

Amostra Fe
(mg-kg™)
01 512+ 8
02 652+7
03 1234 + 10
04 1200 + 15
05 3346 + 20
06 3125+ 12
o7 4704 £5
08 9520 + 30
09 314+ 14
10 460+ 5
11 545 + 40
12 290 £ 6
13 300 £ 27
14 171,08 £ 0,05
15 110+ 7
16 1105 + 40
17 1668 £ 2
18 1500 + 10
19 1560 + 30
20 293+1
21 415+10
22 425 + 30
23 1909 + 20
24 1132 £ 10
25 873+ 30
26 568 + 1
27 833+ 34
28 418 + 50

Material certificado (valor tabelado)

Material certificado (valor encontrado)

25.700mg.kg™ (25.200-26.300)
25.889 + 335 mg.kg™ (24.972 — 26.528)
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Tabela 7.4: Concentracdo de Fe nas amostras dos perfis solo-rocha da area de mineralizacdo de U
de Sé&o José de Espinharas, na estacdo chuvosa

Limite de deteccao Limite de Exatiddo do método Precisdo do método
do método quantificacdo do (Erro relativo)* (coeficiente de variacao)*
método
23,61 mg.kg™ 54,55 mg.kg™ 0,73 % 1,29 %

* Calculados em relacdo ao material certificado IAEA-SOIL-7 (Trace Elements in Sail).

Amostra Fe
(mg-kg™)
01 405 £ 25
02 375+ 15
03 2650 + 50
04 985+ 20
05 3474 £ 64
06 2650 + 40
o7 2957 £ 30
08 575+ 5
09 450 + 13
10 267 £ 3
11 367+8
12 1935
13 1575
14 112 +3
15 170+ 8
16 932 £ 45
17 810+ 30
18 513+ 19
19 1247 + 16
20 138+ 3
21 147 £ 5
22 254 +7
23 2096 + 24
24 849+ 1
25 937 £ 20
26 1517 + 10
27 1383 £ 50
28 1056 £ 100

Material certificado (valor tabelado)

Material certificado (valor encontrado)

25.700 mg.kg™ (25.200-26.300)

25.889 + 335 mg.kg™ (24.972 — 26.528)
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Tabela 7.5: Concentracdo de Mn nas amostras dos perfis solo-rocha da area de mineralizacédo de U
de Sédo José de Espinharas, na estacao seca

Limite de deteccao Limite de Exatiddo do método Precisdo do método
do método quantificacdo do (Erro relativo)* (coeficiente de variacao)*
método
0,54 mg.kg™ 0,94 mg.kg™ 3,08 % 1,11 %

* Calculados em relacdo ao material certificado IAEA-SOIL-7 (Trace Elements in Sail).

Amostra Mn
(mg-kg™)
01 105,3+0,1
02 183 +0,9
03 122+1
04 147,8 + 0,8
05 116,1 + 0,6
06 134,7+0,7
07 95+ 1
08 46+0,6
09 2,66 £ 0,06
10 1,47 + 0,06
11 4,47 £ 0,06
12 137,87 + 0,06
13 58,5+0,3
14 253+ 0,1
15 20,7 0,1
16 247 + 1
17 213,7+0,7
18 95+1
19 42,3+0,5
20 137,3+0,2
21 66,9 £ 0,3
22 41,5+ 0,2
23 133,7+0,7
24 109,1+0,5
25 62,1+0,3
26 31,3+0,3
27 46,3+ 0,2
28 39,5+0,2
Material certificado (valor tabelado) 627mg.kg™ (604 - 650)

Material certificado (valor encontrado) 646 + 7 mg.kg™ (639 - 653)
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Tabela 7.6: Concentracdo de Mn nas amostras dos perfis solo-rocha da area de mineralizacédo de U
de Sé&o José de Espinharas, na estacdo chuvosa

Limite de deteccao Limite de Exatiddo do método Precisdo do método
do método quantificacdo do (Erro relativo)* (coeficiente de variacao)*
método
0,54 mg.kg™ 0,94 mg.kg™ 3,08 % 1,11 %

* Calculados em relacdo ao material certificado IAEA-SOIL-7 (Trace Elements in Sail).

Amostra Mn
(mg-kg™)
01 79,9 £ 0,06
02 164+1
03 109+ 2
04 136 £ 1
05 120+1
06 124 +1
07 50+1
08 29+0,6
09 3,83 +£0,07
10 2,43+0,7
11 101
12 59,5+ 0,6
13 59,5+ 0,6
14 70,5+0,7
15 40,7+ 0,4
16 63,7+ 0,7
17 86,9+0,3
18 208 £ 2
19 61+1
20 87,7+0,7
21 92,5+0,9
22 77+1
23 66,0 £ 0,6
24 225+ 2
25 65+2
26 605
27 123+1
28 837
Material certificado (valor tabelado) 627 mg.kg™ (604 - 650)

Material certificado (valor encontrado) 646 + 7 mg.kg™" (639 - 653)
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Tabela 7.7: Concentracdo de Cd nas amostras dos perfis solo-rocha da area de mineralizacéo de U
de Sédo José de Espinharas, na estacao seca

Limite de deteccao Limite de Exatiddo do método Precisdo do método
do método quantificacdo do (Erro relativo)* (coeficiente de variacao)*
método
0,0105 mg.kg™ 0,0139 mg.kg™ 511 % 6,16 %

* Calculados em relacdo ao material certificado IAEA-SOIL-7 (Trace Elements in Sall).

Amostra Cd
(mg.kg™)
01 0,078 = 0,005
02 0,106 = 0,007
03 0,036 + 0,002
04 <0,0139
05 <0,0139
06 0,017 + 0,001
07 <0,0139
08 <0,0139
09 <0,0139
10 <0,0139
11 <0,0139
12 0,016 + 0,001
13 0,041 + 0,003
14 0,077 + 0,005
15 0,040 £ 0,002
16 0,120 £ 0,007
17 0,084 = 0,005
18 0,048 + 0,003
19 0,053 + 0,003
20 0,048 + 0,003
21 0,043 = 0,003
22 0,015 £ 0,001
23 0,022 £ 0,001
24 0,014 + 0,001
25 0,016 + 0,001
26 <0,0139
27 <0,0139
28 <0,0139
Material certificado (valor tabelado) 1,9 mgkg™ (1,1-2,7)

Material certificado (valor encontrado) 1,8 +0,1 mg.kg™ (1,7-1,9)
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Tabela 7.8: Concentracdo de Cd nas amostras dos perfis solo-rocha da area de mineralizacdo de U
de Sé&o José de Espinharas, na estacdo chuvosa

Limite de deteccao Limite de Exatiddo do método Precisdo do método
do método quantificacdo do (Erro relativo)* (coeficiente de variacao)*
método
0,0105 mg.kg™ 0,0139 mg.kg™ 511 % 6,16 %

* Calculados em relacdo ao material certificado IAEA-SOIL-7 (Trace Elements in Sail).

Amostra Cd
(mg.kg™)
01 0,026 + 0,001
02 0,021 + 0,001
03 0,017 £ 0,001
04 <0,0139
05 <0,0105
06 <0,0105
07 <0,0105
08 <0,0105
09 <0,0105
10 <0,0105
11 <0,0105
12 <0,0105
13 0,015 + 0,001
14 <0,0105
15 <0,0105
16 0,037 £ 0,002
17 0,043 £ 0,002
18 <0,0105
19 <0,0105
20 <0,0139
21 <0,0139
22 <0,0105
23 0,020 £ 0,001
24 0,020 + 0,001
25 0,021 + 0,001
26 <0,0105
27 <0,0105
28 <0,0105
Material certificado (valor tabelado) 1,9 mg.kg™ (1,1-2,7)

Material certificado (valor encontrado) 1,8 +0,1 mg.kg™ (1,7-1,9)
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Tabela 7.9: Concentracdo de Co nas amostras dos perfis solo-rocha da area de mineralizacdo de U
de Sédo José de Espinharas, na estacado seca

Limite de deteccao Limite de Exatiddo do método Precisdo do método
do método quantificacdo do (Erro relativo)* (coeficiente de variacao)*
método
0,0780 mg.kg™ 0,2620 mg.kg™ 22,05 % 4,41 %

* Calculados em ralacdo ao material certificado IAEA-SOIL-7 (Trace Elements in Sall).

Amostra Co
(mg-kg™)
01 32+0,1
02 7,0£0,5
03 6,2+0,3
04 20x0,1
05 2,10 £ 0,05
06 18+0,1
07 1,9+0,3
08 0,70 + 0,08
09 0,61 = 0,07
10 0,31 + 0,05
11 0,27 £ 0,07
12 1,06 = 0,08
13 1,27 £ 0,09
14 0,43 + 0,06
15 0,42 £ 0,08
16 76x0,2
17 4,3+0,2
18 23+0,1
19 1,4+0,09
20 1,0+0,2
21 1,6+0,1
22 0,9+0,9
23 1,2+0,2
24 25+0,1
25 2,85+ 0,07
26 16+0,1
27 235+0,1
28 2,50+ 0,01
Material certificado (valor tabelado) 9,25 mg.kg™ (8,4-10,1)

Material certificado (valor encontrado) 11,3+ 0,5 mg.kg™ (10,8-11,8)
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Tabela 7.10: Concentracdo de Co nas amostras dos perfis solo-rocha da area de mineralizacao de U
de Sé&o José de Espinharas, na estacdo chuvosa

Limite de deteccao Limite de Exatiddo do método Precisdo do método
do método quantificacdo do (Erro relativo)* (coeficiente de variacao)*
método
0,0693 mg.kg™ 0,2311 mg.kg™ 12,43 % 1,92 %

* Calculados em ralacdo ao material certificado IAEA-SOIL-7 (Trace Elements in Sail).

Amostra Co
(mg-kg™)
01 25+0,2
02 4,26 + 0,09
03 54+0,1
04 1,55+ 0,04
05 1,80+0,4
06 1,71+ 0,04
07 1,35+ 0,03
08 0,64 £ 0,03
09 0,58 £ 0,03
10 0,27 £ 0,02
11 0,40 £ 0,05
12 1,81+ 0,04
13 1,26 + 0,07
14 1,30 £ 0,06
15 0,98 + 0,06
16 7,8+0,2
17 57+0,1
18 1,97 £ 0,04
19 1,90 + 0,03
20 0,91 £ 0,03
21 0,80 £ 0,03
22 1,18 + 0,02
23 1,58 £ 0,04
24 2,34 +0,03
25 3,0+£0,2
26 75+0,1
27 4,46 + 0,09
28 7,24 + 0,01
Material certificado (valor tabelado) 9,25 mg.kg™ (8,4-10,1)

Material certificado (valor encontrado) 10,4 + 0,2 mg.kg™ (10,2-10,6)
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Tabela 7.11: Concentracdo de Ni nas amostras dos perfis solo-rocha da area de mineralizacdo de U
de Sé&o José de Espinharas, na estacdo seca

Limite de deteccao Limite de Exatiddo do método Precisdo do método
do método quantificacdo do (Erro relativo)* (coeficiente de variacao)*
método
0,0315 mg.kg™ 0,1051 mg.kg™ 27,59 % 2,7 %

* Calculados em relacdo ao material certificado IAEA-SOIL-7 (Trace Elements in Sail).

Amostra Ni
(mg-kg™)
01 40+0,1
02 3,7+x0,1
03 3,00 + 0,08
04 6,3+0,2
05 3,17 £ 0,09
06 2,38 + 0,07
07 1,11 + 0,04
08 2,49 + 0,07
09 0,34 £ 0,08
10 0,50 = 0,02
11 0,47 £ 0,03
12 0,88 + 0,04
13 0,8+0,3
14 0,81+ 0,03
15 0,40 £ 0,07
16 13,604
17 11,6 £0,3
18 36 +0,1
19 32+0,1
20 2,40 + 0,08
21 2,43 0,02
22 0,84 + 0,03
23 1,24 + 0,04
24 2,10 + 0,06
25 3,18 + 0,09
26 2,15+0,3
27 3,2+0,1
28 1,8+0/4
Material certificado (valor tabelado) 29 mg.kg™* (21-37)

Material certificado (valor encontrado) 37+ 1 mg.kg™ (36-38)
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Tabela 7.12: Concentracdo de Ni nas amostras dos perfis solo-rocha da area de mineralizacdo de U
de Sé&o José de Espinharas, na estacdo chuvosa

Limite de deteccao Limite de Exatiddo do método Precisdo do método
do método guantificacdo do (Erro relativo)* (coeficiente de variacao)*
método
0,0587 mg.kg™ 0,1956 mg.kg™ 37,93 % 5%

* Calculados em relacdo ao material certificado IAEA-SOIL-7 (Trace Elements in Soll).

Amostra Ni
(mg-kg™)
01 1,11 + 0,06
02 3,3+£0,2
03 22+0,1
04 0,64 + 0,03
05 1,10 £ 0,07
06 1,68 = 0,06
07 7,704
08 20+0,1
09 1,4+0,3
10 0,90 + 0,05
11 1,56 £ 0,08
12 0,68 + 0,05
13 0,52 + 0,04
14 0,81 + 0,04
15 6,6 +0,3
16 6,85+ 0,3
17 10,5+ 0,3
18 2,25+ 0,07
19 21+0,1
20 0,54 + 0,03
21 0,65 + 0,04
22 0,80 + 0,08
23 22+0,1
24 21+0,1
25 2,7+0,1
26 31+0,1
27 19+04
28 3,2+0,1
Material certificado (valor tabelado) 29 mg.kg™ (21-37)

Material certificado (valor encontrado) 40 + 2 mg.kg™ (38-42)
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Tabela 7.13: Concentracdo de Cu nas amostras dos perfis solo-rocha da area de mineralizacao de U
de Sédo José de Espinharas, na estacao seca

Limite de deteccao Limite de Exatiddo do método Precisdo do método
do método quantificacdo do (Erro relativo)* (coeficiente de variacao)*
método
0,2151 mg.kg™ 0,3297 mg.kg™ -10,18 % 7,24 %

* Calculados em relacdo ao material certificado IAEA-SOIL-7 (Trace Elements in Sail).

Amostra Cu
(mg-kg™)
01 1,7+0,1
02 1,14 + 0,08
03 49+04
04 45+0,3
05 3,0+£0,2
06 18+0,1
07 53+£04
08 0,70 + 0,05
09 <LQ
10 <LQ
11 <LD
12 14+0,1
13 0,85+ 0,2
14 <LD
15 <LD
16 201
17 171
18 13+1
19 10,6 £0,9
20 13,1+0,9
21 15,2+ 0,8
22 11,9+0,9
23 76+0,5
24 10,5+0,8
25 8,9+0,8
26 10,0+ 0,7
27 8,2+0,6
28 7,45+0,6
Material certificado (valor tabelado) 11 mg.kg™ (9-13)

Material certificado (valor encontrado) 9,9+ 0,7 mg.kg™ (9,2-10,6)
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Tabela 7.14: Concentracdo de Cu nas amostras dos perfis solo-rocha da area de mineralizacao de U
de Sé&o José de Espinharas, na estacdo chuvosa

Limite de deteccao Limite de Exatiddo do método Precisdo do método
do método quantificacdo do (Erro relativo)* (coeficiente de variacao)*
método
0,2558 mg.kg™ 0,4910 mg.kg™ -8,11 % 6,4 %

* Calculados em relacdo ao material certificado IAEA-SOIL-7 (Trace Elements in Sail).

Amostra Cu
(mg.kg™)
01 16+0,1
02 19+0,1
03 3,2+0,2
04 42+0,3
05 1,17 £ 0,08
06 4,4+0,1
07 35+0,2
08 0,95 + 0,07
09 0,60 + 0,06
10 0,67 + 0,05
11 3,3+x0,2
12 25+0,2
13 0,70 + 0,06
14 <LD
15 <LQ
16 9,0+£0,6
17 12,2+ 0,8
18 22+0,1
19 24+0,2
20 19+0,1
21 15+0,1
22 0,62 + 0,05
23 0,58 + 0,06
24 28+0,3
25 22+0,1
26 20+0,1
27 21+0,1
28 1,8+0,1
Material certificado (valor tabelado) 11 mg.kg™ (9-13)

Material certificado (valor encontrado) 9,9+ 0,7 mg.kg™ (9,2-10,6)
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Tabela 7.15: Concentracdo de Pb nas amostras dos perfis solo-rocha da area de mineralizacao de U
de Sédo José de Espinharas, na estacao seca

Limite de deteccao Limite de Exatiddo do método Precisdo do método
do método quantificacdo do (Erro relativo)* (coeficiente de variacao)*
método
0,04 mg.kg™ 0,13 mg.kg™ 6,86 % 6,73 %

* Calculados em relacdo ao material certificado IAEA-SOIL-7 (Trace Elements in Sail).

Amostra Pb
(mg-kg™)
01 9,1+0,2
02 75+0,3
03 5,95+0,2
04 14,1+ 0,6
05 7,7+0,3
06 9,95+ 0,07
o7 85+04
08 2,8+0,1
09 2,6 +0,1
10 3,25+£0,2
11 2,05+ 0,07
12 13,30 £ 0,01
13 15+1
14 12,05+0,8
15 6,7+0,5
16 12,1+ 0,7
17 7,05+0,6
18 44+0,6
19 3,4+£0,3
20 6,5+0,4
21 6,15+0,3
22 4,3+0,3
23 2,95+ 0,07
24 5,15+0,4
25 51+0,3
26 28+0,1
27 3,2+0,1
28 1,85+ 0,07
Material certificado (valor tabelado) 60 mg.kg™ (55 - 71)

Material certificado (valor encontrado) 64 + 4 mg.kg™ (60 - 68)
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Tabela 7.16: Concentracdo de Pb nas amostras dos perfis solo-rocha da area de mineralizacao de U
de Sé&o José de Espinharas, na estacdo chuvosa

Limite de deteccao Limite de Exatiddo do método Precisdo do método
do método quantificacdo do (Erro relativo)* (coeficiente de variacao)*
método
0,0546 mg.kg™ 0,1819 mg.kg™ -3,17 % 13,11 %

* Calculados em relacdo ao material certificado IAEA-SOIL-7 (Trace Elements in Sail).

Amostra Pb
(mg-kg™)
01 79+0,1
02 39+£05
03 85%0,7
04 1051
05 6,7+0,8
06 8,5+0,7
07 3,8+0,3
08 58+0,5
09 2,35+ 0,07
10 50+0,6
11 115+0,8
12 11,05 + 0,05
13 135+2
14 14,8 +0,3
15 85+0,9
16 8+1
17 4,2+0,6
18 2,45 + 0,07
19 46+0,2
20 4,4+0,5
21 5,25+0,8
22 53x0,1
23 45+0,6
24 7,3+£0,7
25 7,3+0,7
26 45+0,8
27 49+0,6
28 85+0,7
Material certificado (valor tabelado) 63 mg.kg™ (55 - 71)

Material certificado (valor encontrado) 61 + 8 mg.kg™ (53 - 69)
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ANEXO 2
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Figura 4.29: Diagrama ISOCON do “status” de formagéo do solo no perfil rocha-solo CAE-01,
considerando as concentragBes dos radionuclideos e metais pesados no
horizonte subsuperficial RCry em relagéo a rocha original (R)).
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Figura 4.30: Diagrama ISOCON do “status” de formagéo do solo no perfil rocha-solo CAE-02,
considerando as concentracBes dos radionuclideos e metais pesados no
horizonte subsuperficial Cr, em relagéo a rocha original (R(s)).
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Figura 4.31: Diagrama ISOCON do “status” de formagéo do solo no perfil rocha-solo CAE-03,
considerando as concentragbes dos radionuclideos e metais pesados no
horizonte subsuperficial Cry) em relagéo a rocha original (R)).
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Figura 4.32: Diagrama ISOCON do “status” de formagéo do solo no perfil rocha-solo CAE-05,
considerando as concentragbes dos radionuclideos e metais pesados no
horizonte subsuperficial CrR(, em relagéo a rocha original (R(s).
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Figura 4.33: Diagrama ISOCON do “status” de formagéo do solo no perfil rocha-solo CAE-02,
considerando as concentragbes dos radionuclideos e metais pesados no

horizonte subsuperficial Crs) em relagéo a rocha original (R(s)).
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Figura 4.34: Diagrama ISOCON do “status” de formagao do solo no perfil rocha-solo CAE-02,

subsuperficial Crs

em

considerando as concentragbes dos radionuclideos e metais pesados no
horizonte

imediatamente subjacente (Cryg)).

relacio ao horizonte subsuperficial
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Figura 4.35: Diagrama ISOCON do “status” de formacao do solo no perfil rocha-solo CAE-03,
considerando as concentragbes dos radionuclideos e metais pesados no
horizonte subsuperficial Crs) em relagéo a rocha original (Rs))
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Figura 4.36: Diagrama ISOCON do “status” de formagéo do solo no perfil rocha-solo CAE-03,
considerando as concentragfes dos radionuclideos e metais pesados no

horizonte subsuperficial Crssy em relacdo ao horizonte subsuperficial
imediatamente subjacente (Cryg)).
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Figura 4.37: Diagrama ISOCON do “status” de formagao do solo no perfil rocha-solo CAE-05,
considerando as concentragbes dos radionuclideos e metais pesados no

horizonte subsuperficial AC ) em relagéo a rocha original (R(s)
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Figura 4.38: Diagrama ISOCON do “status” de formagéo do solo no perfil rocha-solo CAE-05,
considerando as concentracbes dos radionuclideos e metais pesados no

horizonte  subsuperficial AC
imediatamente subjacente (CrR)).

em

relagdo ao horizonte

subsuperficial
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Figura 4.39: Diagrama ISOCON do “status” de formagéo do solo no perfil rocha-solo CAE-01,
considerando as concentragbes dos radionuclideos e metais pesados no

horizonte superficial Ap(s) em relagéo a rocha original (R(s))
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Figura 4.40:

Diagrama ISOCON do “status” de formacao do solo no perfil rocha-solo CAE-01,
considerando as concentragBes dos radionuclideos e metais pesados no

horizonte superficial Api) em relagéo ao horizonte subsuperficial imediatamente
subjacente (RCr).
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Figura 4.41: Diagrama ISOCON do “status” de formagéo do solo no perfil rocha-solo CAE-02,

considerando as concentragBes dos radionuclideos e metais pesados nho
horizonte superficial Ap(s) em relagéo a rocha original (R)
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Figura 4.42: Diagrama ISOCON do “status” de formagéo do solo no perfil rocha-solo CAE-02,
considerando as concentragfes dos radionuclideos e metais pesados no
horizonte superficial Ap) em relagéo ao horizonte subsuperficial imediatamente
subjacente (Crs).
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Figura 4.43: Diagrama ISOCON do “status” de formacao do solo no perfil rocha-solo CAE-03,

considerando as concentragbes dos radionuclideos e metais pesados no
horizonte superficial Ap) em relagéo a rocha original (Rys))
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Figura 4.44: Diagrama ISOCON do “status” de formacgéo do solo no perfil rocha-solo CAE-03,
considerando as concentragbes dos radionuclideos e metais pesados no
horizonte superficial Api) em relagéo ao horizonte subsuperficial imediatamente

subjacente (Crs).
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Figura 4.45:; Diagrama ISOCON do “status” de formagéo do solo no perfil rocha-solo CAE-05,

considerando as concentragbes dos radionuclideos e metais pesados no
horizonte superficial Ap(s) em relagéo a rocha original (R)
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Figura 4.46: Diagrama ISOCON do “status” de formagao do solo no perfil rocha-solo CAE-05,
considerando as concentragbes dos radionuclideos e metais pesados no
horizonte superficial Ap) em relagéo ao horizonte subsuperficial imediatamente
subjacente (ACs)).
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Figura 4.47: Diagrama ISOCON do “status” de formacao do solo no perfil rocha-solo CAE-04,
considerando as concentragbes dos radionuclideos e metais pesados no
horizonte subsuperficial Cr, em relagéo a rocha original (R(s)).
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Figura 4.48: Diagrama ISOCON do “status” de formagao do solo no perfil rocha-solo CAE-04,
considerando as concentragbes dos radionuclideos e metais pesados no
horizonte subsuperficial Ay em relagéo a rocha original (R(s)).
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Figura 4.49: Diagrama ISOCON do “status” de formagéo do solo no perfil rocha-solo CAE-04,
considerando as concentragbes dos radionuclideos e metais pesados no
horizonte subsuperficial A, em relagdo ao horizonte subsuperficial

imediatamente subjacente (Cryg)).
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Figura 4.50: Diagrama ISOCON do “status” de formagao do solo no perfil rocha-solo CAE-04,
considerando as concentragBes dos radionuclideos e metais pesados no

horizonte superficial Ap) em relag&o a rocha original (Rs))
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Figura 4.51: Diagrama ISOCON do “status” de formacao do solo no perfil rocha-solo CAE-04,
considerando as concentragBes dos radionuclideos e metais pesados no
horizonte superficial Apy em relagdo ao horizonte subsuperficial imediatamente

subjacente (A)).
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Figura 4.52: Diagrama ISOCON do “status” de formagao do solo no perfil rocha-solo CAE-06,
considerando as concentracBes dos radionuclideos e metais pesados no

horizonte subsuperficial C,s) em relagéo a rocha original (Rs)
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Figura 4.53: Diagrama ISOCON do “status” de formagao do solo no perfil rocha-solo CAE-06,
considerando as concentragbes dos radionuclideos e metais pesados no

horizonte subsuperficial Cys) em relagéo a rocha original (Rs))
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Figura 4.54: Diagrama ISOCON do “status” de formagéo do solo no perfil rocha-solo CAE-06,
considerando as concentragBes dos radionuclideos e metais pesados no
horizonte subsuperficial Cys em relagdo ao horizonte subsuperficial

imediatamente subjacente (C2))
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Figura 4.55: Diagrama ISOCON do “status” de formacao do solo no perfil rocha-solo CAE-06,

considerando as concentragBes dos radionuclideos e metais pesados no
horizonte superficial Aps) em relagéo a rocha original (R(s).
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Figura 4.56: Diagrama ISOCON do “status” de formagéo do solo no perfil rocha-solo CAE-06,

considerando as concentracBes dos radionuclideos e metais pesados no
horizonte superficial Ap) em relagdo ao horizonte subsuperficial imediatamente
subjacente (Cy()
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Figura 4.57: Diagrama ISOCON do “status” de formagao do solo no perfil rocha-solo CAE-07,
considerando as concentragbes dos radionuclideos e metais pesados no
horizonte subsuperficial Cr,) em relagéo a rocha original (Rs))
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Figura 4.58: Diagrama ISOCON do “status” de formagao do solo no perfil rocha-solo CAE-07,
considerando as concentracBes dos radionuclideos e metais pesados no
horizonte subsuperficial Crs) em relagéo a rocha original (Rs))
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Figura 4.59: Diagrama ISOCON do “status” de formagéo do solo no perfil rocha-solo CAE-07,
considerando as concentragbes dos radionuclideos e metais pesados no
horizonte  subsuperficial Crgsy em relagdo ao horizonte subsuperficial

imediatamente subjacente (Cryg))
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Figura 4.60: Diagrama ISOCON do “status” de formagéo do solo no perfil rocha-solo CAE-07,
considerando as concentragbes dos radionuclideos e metais pesados no
horizonte subsuperficial ACy em relagéo a rocha original (R(s)
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Figura 4.61: Diagrama ISOCON do “status” de formagéo do solo no perfil rocha-solo CAE-07,
considerando as concentragBes dos radionuclideos e metais pesados no
horizonte subsuperficial

imediatamente subjacente (Crg))
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Figura 4.62: Diagrama ISOCON do “status” de formacgéo do solo no perfil rocha-solo CAE-07,
considerando as concentracbes dos radionuclideos e metais pesados no

horizonte superficial Ap) em relagéo a rocha original (R))
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Figura 4.63: Diagrama ISOCON do “status” de formacao do solo no perfil rocha-solo CAE-07,

considerando as concentragbes dos radionuclideos e metais pesados no

horizonte superficial Apy em relagdo ao horizonte subsuperficial imediatamente
subjacente (AC,))
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Figura 4.64: Diagrama ISOCON da mobilidade sazonal no perfil rocha-solo CAE-01,
considerando as concentragBes dos radionuclideos e metais pesados ho

horizonte superficial Ap na estagio chuvosa (Ap(n) em relagdo a estacéo seca
(Aps))-
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Figura 4.65: Diagrama ISOCON da mobilidade sazonal no perfil rocha-solo CAE-01,
considerando as concentragbes dos radionuclideos e metais pesados no
horizonte subsuperficial RCr na estagéo chuvosa (RCrp) em relagéo a estagédo

seca (RCry).

100

(10%)%2 e |

50
Ap(ch)

100

Figura 4.66: Diagrama ISOCON da mobilidade sazonal no perfil rocha-solo CAE-01,
considerando as concentragfes dos radionuclideos e metais pesados no
horizonte subsuperficial RCr, em relagdo ao horizonte superficial

imediatamente sobrejacente Ap ), Na esta¢éo chuvosa.
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Figura 4.67: Diagrama ISOCON da mobilidade sazonal no perfil rocha-solo CAE-02,
considerando as concentragbes dos radionuclideos e metais pesados no
horizonte superficial Ap na estagio chuvosa (Ap(n) em relagdo a estacéo seca
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Figura 4.68: Diagrama ISOCON da mobilidade sazonal no perfil rocha-solo CAE-02,
considerando as concentracbes dos radionuclideos e metais pesados no

horizonte subsuperficial Cr; na estagédo chuvosa (Crscn) em relacéo a estagéo
seca (Cry)).
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Figura 4.69: Diagrama ISOCON da mobilidade sazonal no perfil rocha-solo CAE-02,
considerando as concentragfes dos radionuclideos e metais pesados no

horizonte subsuperficial Cr, na estagéo chuvosa (Cr,cn) em relacéo a estagéo
seca (Cryg).
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Figura 4.70: Diagrama ISOCON da mobilidade sazonal no perfil rocha-solo CAE-02,
considerando as concentragBes dos radionuclideos e metais pesados no

horizonte subsuperficial Crscny €m relagéo ao horizonte superficial imediatamente
sobrejacente Ap(r), ambos na estagédo chuvosa.
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Figura 4.71: Diagrama ISOCON da mobilidade sazonal no perfil rocha-solo CAE-02,
considerando as concentragfes dos radionuclideos e metais pesados no
horizonte subsuperficial Crycy em

relacdo ao horizonte subsuperficial
imediatamente sobrejacente Crsr), ambos na esta¢éo chuvosa.

40

¥ 1/20A

* 238U

40

20

40
Ap(s)

Figura 4.72: Diagrama ISOCON da mobilidade sazonal no perfil rocha-solo CAE-03,

(Ap(s))-

considerando as concentragBes dos radionuclideos e metais pesados no
horizonte superficial Ap na estagéo chuvosa (Ap(n) em relagéo a estagéo seca
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Figura 4.73: Diagrama ISOCON da mobilidade sazonal no perfil rocha-solo CAE-03,
considerando as concentragbes dos radionuclideos e metais pesados no

horizonte subsuperficial Cr; na estagéo chuvosa (Crscn) em relacéo a estacgéo
seca (Crs).
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Figura 4.74: Diagrama ISOCON da mobilidade sazonal no perfil rocha-solo CAE-03,
considerando as concentragbes dos radionuclideos e metais pesados no

horizonte subsuperficial Cr, na estacéo chuvosa (Cr,cn) em relagéo a estagéo
seca (Cry)).
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Figura 4.75: Diagrama ISOCON da mobilidade sazonal no perfil rocha-solo CAE-03,
considerando as concentragfes dos radionuclideos e metais pesados no

horizonte subsuperficial Crscny €m relagéo ao horizonte superficial imediatamente
sobrejacente Apr, ambos na estagéo chuvosa.
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Figura 4.76: Diagrama ISOCON da mobilidade sazonal no perfil rocha-solo CAE-03,
considerando as concentragbes dos radionuclideos e metais pesados no

horizonte subsuperficial Crycy em relagdo ao horizonte subsuperficial
imediatamente sobrejacente Crgr), ambos na estagéo chuvosa.
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Figura 4.77: Diagrama ISOCON da mobilidade sazonal no perfil rocha-solo CAE-05,
considerando as concentragbes dos radionuclideos e metais pesados no
horizonte superficial Ap na estagio chuvosa (Ap(n) em relagdo a estacéo seca
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Figura 4.78: Diagrama ISOCON da mobilidade sazonal no perfil rocha-solo CAE-05,
considerando as concentracBes dos radionuclideos e metais pesados no
horizonte subsuperficial AC na esta¢éo chuvosa (ACn) em relagéo a estacgéo
seca (AC)).
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Figura 4.79: Diagrama ISOCON da mobilidade sazonal no perfil rocha-solo CAE-05,
considerando as concentragbes dos radionuclideos e metais pesados no
horizonte subsuperficial CrR na estac¢éo chuvosa (CrRn) em relagéo a estacéo
seca (CrR).
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Figura 4.80: Diagrama ISOCON da mobilidade sazonal no perfil rocha-solo CAE-05,
considerando as concentragfes dos radionuclideos e metais pesados no
horizonte subsuperficial AC em relagéo ao horizonte superficial imediatamente
sobrejacente Apn), ambos na estagéo chuvosa.
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Figura 4.81: Diagrama ISOCON da mobilidade sazonal no perfil rocha-solo CAE-05,
considerando as concentragbes dos radionuclideos e metais pesados no
horizonte subsuperficial CrRe, em relagdo ao horizonte subsuperficial

imediatamente sobrejacente AC,), ambos na estag&o chuvosa.
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Figura 4.82: Diagrama ISOCON da mobilidade sazonal no perfil rocha-solo CAE-04,
considerando as concentracBes dos radionuclideos e metais pesados no
horizonte superficial Ap na estagéo chuvosa (Ap(n) em relagdo a estagéo seca

(Ap(s))-
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Figura 4.83: Diagrama ISOCON da mobilidade sazonal no perfil rocha-solo CAE-04,
considerando as concentragBes dos radionuclideos e metais pesados no
horizonte subsuperficial A na estac¢éo chuvosa (Ar) em relagédo a estagdo seca
(Ae)-
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Figura 4.84: Diagrama ISOCON da mobilidade sazonal no perfil rocha-solo CAE-04,
considerando as concentracBes dos radionuclideos e metais pesados no
horizonte subsuperficial Cr, na estacéo chuvosa (Cr,cn) em relagéo a estagéo
seca (Cry)).
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Figura 4.85: Diagrama ISOCON da mobilidade sazonal no perfil rocha-solo CAE-04,
considerando as concentragBes dos radionuclideos e metais pesados no
horizonte subsuperficial A, em relagéo ao horizonte superficial imediatamente
sobrejacente Apr, ambos na estagéo chuvosa
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Figura 4.86: Diagrama ISOCON da mobilidade sazonal no perfil rocha-solo CAE-04,
considerando as concentragBes dos radionuclideos e metais pesados no

horizonte  subsuperficial = Cryc

em

relagdo ao horizonte subsuperficial

imediatamente sobrejacente A.,), ambos na estagéo chuvosa.
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Figura 4.87: Diagrama ISOCON da mobilidade sazonal no perfil rocha-solo CAE-06,
considerando as concentragbes dos radionuclideos e metais pesados no
horizonte superficial Ap na estagdo chuvosa (Apn) em relacéo a estacdo seca
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Figura 4.88: Diagrama ISOCON da mobilidade sazonal no perfil rocha-solo CAE-06,
considerando as concentracBes dos radionuclideos e metais pesados no
horizonte subsuperficial C, na estagdo chuvosa (Cyy) em relagdo a estagéo

seca (Cy().
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Figura 4.89: Diagrama ISOCON da mobilidade sazonal no perfil rocha-solo CAE-06,
considerando as concentragbes dos radionuclideos e metais pesados no
horizonte subsuperficial C, na estagdo chuvosa (Cyy) em relagdo a estacéo

seca (Cp).
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Figura 4.90: Diagrama ISOCON da mobilidade sazonal no perfil rocha-solo CAE-06,
considerando as concentragbes dos radionuclideos e metais pesados no
horizonte subsuperficial C; em relacdo ao horizonte superficial imediatamente

sobrejacente Apr na estagéo chuvosa.
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Figura 4.91: Diagrama ISOCON da mobilidade sazonal no perfil rocha-solo CAE-06,
considerando as concentrag8es dos radionuclideos e metais pesados no horizonte
subsuperficial C, em relacdo ao horizonte subsuperficial imediatamente
sobrejacente Cy ) Na estagdo chuvosa.
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Figura 4.92: Diagrama ISOCON da mobilidade sazonal no perfil rocha-solo CAE-07,
considerando as concentragfes dos radionuclideos e metais pesados no
horizonte superficial Ap na esta¢io chuvosa (Apn) em relagdo a estacéo seca
(Ap))-
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Figura 4.93: Diagrama ISOCON da mobilidade sazonal no perfil rocha-solo CAE-07,
considerando as concentragbes dos radionuclideos e metais pesados no

horizonte subsuperficial AC na estagéo chuvosa (ACp) em relagéo a estagédo
seca (AC)).
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Figura 4.94: Diagrama ISOCON da mobilidade sazonal no perfil rocha-solo CAE-07,
considerando as concentracBes dos radionuclideos e metais pesados no

horizonte subsuperficial Cr; na estacéo chuvosa (Crscn) em relagéo a estagéo
seca (Cry)).
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Figura 4.95: Diagrama ISOCON da mobilidade sazonal no perfil rocha-solo CAE-07,
considerando as concentragBes dos radionuclideos e metais pesados no
horizonte subsuperficial Cr, na estagéo chuvosa (Crycy) €m relacdo a estacgéo
seca (Cryg).
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Figura 4.96: Diagrama ISOCON da mobilidade sazonal no perfil rocha-solo CAE-07,
considerando as concentracdes dos radionuclideos e metais pesados no horizonte
subsuperficial ACy, em relagdo ao horizonte superficial imediatamente
sobrejacente Apn na estagéo chuvosa.
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Figura 4.97: Diagrama ISOCON da mobilidade sazonal no perfil rocha-solo CAE-07,
considerando as concentragfes dos radionuclideos e metais pesados no horizonte

subsuperficial Crzcny em relagdo ao horizonte subsuperficial imediatamente
sobrejacente AC,) na estagédo chuvosa.
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Figura 4.98:Diagrama ISOCON da mobilidade sazonal no perfil rocha-solo CAE-07,
considerando as concentragfes dos radionuclideos e metais pesados no

horizonte subsuperficial Crpcey em relagéo ao horizonte subsuperficial
imediatamente sobrejacente Crsry na estagéo chuvosa.
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	ROCHAS
		A presença de argilo-minerais, aluminosilicatos que compõem a fase coloidal dos solos e águas, também é um importante fator de influência na mobilidade e dispersão de elementos. As argilas cauliníticas (filossilicatos com estrutura do tipo 1:1) mostram capacidades sortivas (ou CTC, capacidade de troca catiônica) menores, pois apenas uma camada carregada está exposta aos processos de sorção e as posições de troca já estão ocupadas por íons hidrogênio. Argilas esmectíticas ou montmoriloníticas (filossilicatos com estrutura do tipo 2:1) apresentam capacidades de troca maiores, já que têm duas camadas disponíveis e maior deficiência de carga. Assim, e de modo geral, solos e sedimentos produzidos em ambientes sob intemperismo monossiálico (com predomínio das caulinitas) mostram capacidades sortivas, devidas às argilas, menores que aqueles de intemperismo bissiálico (com predomínio das esmectitas) (Bittencourt, 1998).
		Além dos fatores citados, deve-se também considerar o efeito da permeabilidade e porosidade do meio na mobilidade e dispersão de elementos. A circulação e migração dos fluidos, em qualquer meio sólido, está diretamente relacionada com a capacidade desse meio de armazenar fluidos nos seus vazios estruturais (porosidade) assim como da possibilidade desses fluidos migrarem e circularem através desse meio sólido (permeabilidade). Quanto mais permeável um meio, maior a possibilidade de migração dos fuidos contidos e por conseqüência maior a possibilidade de interação desse fluido com o meio sólido hospedeiro. A intensidade do ataque (intemperismo químico) do meio sólido pelo fluido circulante e da remoção da carga iônica produzida por esse ataque será uma função direta da porosidade e da permeabilidade do meio sólido, assim como do poder corrosivo da solução migrante (Licht, 2001).
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