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RESUMO

O municipio de Santa Quitéria possuiu uma regido rica em fosfato com uranio e tdrio associados, sendo
caracterizada como regido com Naturally Occurring Radioactive Material (NORM). Foram analisados os
radionuclideos naturais mais importantes para a dose efetiva comprometida da populagdo (?*8U, ?*Ra e ?°Pb na
série do uranio, e ?Th e ?®Ra da série do torio), logo mais importantes do ponto de vista de radioprotecdo
ambiental e radioecoldgico. Foram analisadas as aguas superficiais em seis pontos do entorno da jazida de fosfato
e os resultados avaliados por anélise estatistica uni-variada e multi-variada para ordena¢do ambiental dos dados,
utilizando a Anélise de Componentes Principais (PCA) para identificar a relagdo entre as caracteristicas dos dados.
Foi utilizada a analise de agrupamento (cluster) como forma de corroborar ou refutar a ordenacéo feita pela PCA.
Na andlise uni-variada ficou patente as maiores concentragdes de atividade dos elementos da série do urénio
quando comparadas a série do tério. A PCA identificou trés agrupamentos: um grupo retne os dois pais das séries
(%8U e 2°2Th), outro grupo ¢é formado pelo %*Ra e ?°Pb e, por fim, 0 ??®Ra forma um grupo de um radionuclideo
s6. Os grupos formados destoaram do comportamento ambiental conhecido desses radionuclideos, pois a literatura
descreve comportamentos distintos para uranio e torio, embora eles estejam agrupados nesta avaliagdo. Por outro
lado, os isétopos de radio (**Ra e %?®Ra) deveriam ter o mesmo comportamento ambiental, mas estdo em grupos
diferentes. Ja os ?*°Ra e 2*%Pb que deveriam ter comportamento diferentes, se encontram no mesmo grupo. Todas
estas observagdes foram corroboradas pela analise de cluster. Tais agrupamentos anémalos precisam ser mais
investigados nesta regifo para tentar explicar as razdes dos radionuclideos naturais estudados nos seis pontos da
regido NORM do Municipio de Santa Quitéria apresentarem comportamentos ambientais distintos daqueles
normalmente encontrados na literatura.

1. INTRODUCAO

A regido de interesse desse trabalho fica no municipio de Santa Quitéria, no Estado do Ceara,
Brasil. A area e considerada como de Naturally Occurring Radioactive Materials — NORM,
devido a existéncia de uma jazida de fosfato com uranio e tério associados.

Essa caracteristica gera uma area onde os campos de radiacdo (CR) e as Concentracfes de
atividade (CA) dos radionuclideos das séries naturais estdo presentes em quantidades
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superiores as médias mundiais, sendo por isso, bons ambientes para o estudo da radioecologia
e do comportamento dos radionuclideos, pois via de regra os CR e as CA dos radionuclideos
naturais estdo em quantidades mensurdveis com menor incerteza de medida que nas areas de
radioatividade natural, onde as incertezas das medidas séo altas e em alguns casos os valores
medidos ficam abaixo do limite de detec¢do, impossibilitando analises conclusivas.

A mineracdo de fosfato é reconhecida mundialmente como mineragdo NORM [1-3]. Vérias
fases do processo podem gerar Impacto Radiologico Ambiental (IRA) [1,2, 4-7], tanto na
mineracgdo [5 e 7], beneficiamento [6], armazenamento de rejeitos e residuos [5-7] quanto na
utilizacdo do fosfato na agricultura [4].

A norma brasileira prevé a regulamentacdo radiologica da pratica de mineracdo e
beneficiamento do fosfato. Segundo norma [8], entende-se como ‘prética’ toda atividade
humana que introduz fontes de exposicdo ou vias de exposi¢do adicionais, que extende a
exposicdo a mais pessoas, ou modifica o conjunto de vias de exposi¢do devida a fontes
existentes, de forma a aumentar a probabilidade de exposicdo de pessoas ou 0 nimero de
pessoas expostas.

Assim sendo, para regulamentar a mineragdo NORM s80 necessérios VArios processos
administrativos e autorizacfes do 6rgdo regulador da energia nuclear no Brasil: a Comissao
Nacional de Energia Nuclear (CNEN). Esses requisitos constam em diversas normas [8-14] e
outras normas vigentes, além das licencas de outros 6rgaos reguladores de outros aspectos
ambientais e de mineracéo.

Um dos aspectos importantes do processo de licenciamento € o estabelecimento de uma linha
de base, isto e, estabelecimento dos CR e CA no ambiente do entorno do futuro
empreendimento, para poder realizar a comparagdo com as alteragdes que o empreendimento
causara no ambiente ap0s sua entrada em operacdo [9], e assim poder avaliar o IRA do
empreendimento visando sua viabilidade e sustentabilidade ambiental do ponto de vista
radiologico.

O presente trabalho visa avaliar o comportamento ambiental dos radionuclideos naturais com
influéncia no IRA que devido as suas caracteristicas de radioprotecdo ambiental e
radioecologicas (tipo de radiacdo emitida e energia da mesma, meia vida fisica, processos de
absorcao por organismos vivos, comportamento geoquimico, etc.).

A avaliagéo foi realizada antes da entrada em atividade do empreendimento, estabelecendo o
comportamento ambiental dos radionuclideos de interesse da série do uranio (*U, %°Ra e
210Pp) e da série do torio (*32Th e 222Ra). Para tanto foi utilizado a analise estatistica uni-variada
e multi-variada para agrupar os radionuclideos segundo suas semelhangas ambientais, e suas
CA em aguas superficiais.

2. MATERIAIS E METODOS
2.1. Area de Estudo
A jazida de fosfato de Santa Quitéria se localiza no municipio de mesmo nome, na regiao centro

norte do Estado do Ceard, ver Figura 01. Possui reservas recuperaveis na ordem de nove
milhdes de toneladas de P20s e oitenta mil toneladas de UzOg [15]. A regido esta sob influéncia
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do clima “Bsh”, sendo caracterizada como regido de clima semiarido, com estagdo chuvosa
entre janeiro e maio, com chuvas esporadicas em junho-julho. A precipitacdo anual fica entre
550 e 960 mm[15]. Ecologicamente a &rea é caracterizada como um ecétono entre caatinga e
cerrado, com incrustacdes de florestas tropicais e areas de ocupacao humana [3].

Figura 01 — Localizagdo da area de estudo no Brasil e no Estado do Ceara.
2.2. Coleta e Preparacao das Amostras

As amostras foram coletadas em seis pontos, mensalmente, durante 25 meses, de outubro de
2009 a dezembro de 2011. As coordenadas dos pontos amostrados podem ser visualizadas na
Tabela 01. Cinco litros de agua superficial foram coletados para realizacdo das analises, sendo
usado um litro por analise de cada radionuclideo, exceto para 0 Ra que usou um litro para 0s
dois is6topos e um litro como contra prova.

Tabela 01 — Coordenadas “UTM” dos pontos de coleta de 4guas superficiais nas
circunvizinhancas da jazida de fosfato de Santa Quitéria.

Ponto de coleta | Coordenada “UTM” E | Coordenada “UTM” N
01 0408575 9495305
02 0409766 9496141
03 0415241 9495593
04 0413784 9493155
05 0410362 9494800
06 0411850 9494292

As amostras foram enviadas para a Laboratorio de Quimica Inorganica (LQI), Instituto de
Quimica (1Q), Universidade Federal do Ceara (UFC), onde foram filtradas em filtros de
porosidade de 0,45 um. Os filtrados das amostras foram considerados as fragdes soluveis e as
partes retidas pelo filtro consideradas fragdes particuladas.
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Apos filtragdo as amostras foram acidificadas com HNOs (conc.) na proporcio de 1 ml1? e
enviadas ao Laboratorio de Monitoragdo Ambiental (LMA) da Unidade de Tratamento de
Minérios (UTM) das Indastrias Nucleares do Brasil (INB) para determinacdo dos
radionuclideos. Para esta analise foi utilizado a soma das fragdes solUveis e particuladas como
representando a concentracdo de atividade total dos radionuclideos no ponto.

2.3. Andlise de Radionuclideos

Os radionuclideos foram determinados conforme [16] para os is6topos de radio (?°Ra e ?*’Ra)
e para 0 isotopo de chumbo analisado (**°Pb). Nesse caso foi feita uma separacéo radioquimica
do réadio e do chumbo por co-precipitacdo seletiva dos radios (*°Ra e ??®Ra) e do chumbo. O
226Ra foi analisado por radiometria alfa total e o 2?®Ra por radiometria beta total. O chumbo foi
também analisado por radiometria beta total. Ja o uranio (**8U) e o tdrio (**2Th) foram
analisados usando 0 método do arsenazo e espectrofotometria [17].

2.4. Desenho Amostral e Preparacdo dos Dados

Os dados foram organizados de modo a formar uma matriz onde as colunas representam o0s
pontos de coleta, data de coleta e radionuclideos, e as linhas representam as CA de cada
radionuclideo indexado pelo ponto e data de coleta, resultando em uma matriz com 5 x 149
(para um dos pontos faltaram dados num més de coleta) dados de CA, resultando em 745 dados
de CA dos cinco radionuclideos em seis pontos de coletas e 25 datas de coletas. Os dados foram
analisados pelos programas Excel® 2007 e Minitab®, verséo 16.

2.5. Andlise Estatistica

2.5.1. Andlise Uni-variada

2.5.1.1. Estatistica Descritiva

Visando a caracterizagdo radioldgica da area foi realizada uma estatistica descritiva por
radionuclideo, indiferente do ponto, contendo dados de média, erro padrdo, desvio padrao,
variancia, nimero de amostras [18 e 19] e porcentagens de resultados com valores inferiores
ao limite de deteccdo do método.

2.5.1.2. Comparacdo das Médias

Ap0s as estatisticas descritivas foi realizada um teste “Z” de compara¢do das médias [18 e 19]
para 0 28U e 232Th, os cabecas das séries radioativas para verificar as diferentes contribuicoes
de cada série e depois 0 mesmo teste entre os is6topos do radio (**°Ra e ?Ra) que, por serem
isdtopos, devem apresentar 0 mesmo comportamento ambiental.

2.5.2. Analise Multi-variada

Foi realizada uma abordagem multi-variada para caracterizacdo radioecoldgica dos pontos,
visando agrupar os pontos com maior semelhanca de comportamento ambiental e diferenciar

os pontos com diferencas de comportamento. Para tanto foi realizada uma Anélise de
Componente Principal (PCA, sigla em inglés) e em seguida, analise de cluster [21 e 22].
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3. RESULTADOS E DISCUSSOES

3.1. Sumario dos Dados

As estatisticas descritivas dos radionuclideos naturais na regido da jazida de Santa Quitéria
podem ser visualizadas na Tabela 01 e a representacao grafica das médias pode ser visualizada
na Figura 02.

Tabela 01 — Estatisticas descritivas dos radionuclideos analisados na regido da jazida de
Santa Quitéria.

Parametro | Média (Bq-1™) | Desvio Padrdo| N |L.D. (%)!
238 0,1045 0,09609 | 149 0
232Th 0,0069 0,02613 | 149 0
226Ra 0,0538 0,05483  |149 0
228Ra 0,0026 0,00476 |149| 66%
210py, 0,0577 0,05092 |149| 3%

1. Porcentagem de amostras que apresentaram valores
menores que o limite de deteccdo do método empregado
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Figura 02 — Média da concentracdo de atividade, por ponto, de cada radionuclideo
analisado na regido de Santa Quitéria, Ceara.

Em primeira andlise pode ser visualizada uma menor concentracdo de atividade dos
radionuclideos da série do 22Th em comparacdo com os da série do 2*8U. Essa avaliagio
preliminar serve tanto para os pais da série do uranio e do torio (respectivamente 28U e 2%2Th)
como para 0s isGtopos de radio das séries (respectivamente ??°Ra e ??®Ra).

As médias das concentragGes de atividade (Bq-1") podem ser visualizadas na Figura 02 para
todos os radionuclideos. Nessa figura observa-se que as concentragdes de atividade dos
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radionuclideos da série do uranio (*8U; ?%°Ra e ?1°Pb) sio de visu mais altos que os da série do
torio (22Th e ?®Ra).

3.2. Comparacdes das Médias
3.2.1. Comparacéo entre as Médias do Uranio e do Torio

Para comparacdo entre as médias dos radionuclideos 23U e 2%2Th, foi usado o teste Z. Este
resultou em um valor de 3,83, superior ao Z critico bicaudal que foi de 1,96, sendo associado
aum P de 1,28-10°. Logo a CA média do uranio, estimada em 0,11 Bq-I"%, foi considerada
estatisticamente diferente (isto &, maior) que a concentracdo de atividade média do Th, que foi
estimada em 0,007 Bq-I™%. Esta avaliagdo estatistica corrobora a avaliagdo visual preliminar dos
dados feita com base na Figura 02.

Essa informacéo aponta para uma maior concentracdo de atividade dos elementos da série do
uranio em comparacao a série do torio. Essa afirmacéo sera verificada na avaliacdo dos is6topos
de rédio, pois 0 de nimero de massa atbmica 226 pertence a série do uranio e o de nimero de
massa atdmica 228 pertence a série do tério.

3.2.2. Comparacdo entre as Médias dos Isétopos de Radio (*°Ra e ?*’Ra)

Entre os is6topos de radio também houve diferencas das concentrac@es de atividade nas aguas
superficiais da regido de Santa Quitéria. O valor de “Z” neste caso foi de 11,35, superior ao
“Z” critico bicaudal de 1,96, associado a um P tendendo a zero. Neste caso a concentra¢do de
atividade média do ?°Ra (0,054 Bq-I"t) foi considerada diferente (isto €, maior) que as
concentracdes de atividade do ?®Ra (0,003 Bg-I?).

Esta avaliacdo estatistica corrobora a avaliacdo visual preliminar dos dados que foram feitas
com base na Figura 02 e a afirmacdo de superioridade das CA dos elementos da série do uranio
feitas no paragrafo anterior.

3.3. Anélise Multi-variada
3.3.1. Andlise de Componente Principal (PCA)

O PCA identificou trés grupos de radionuclideos. O primeiro composto pelos pais das séries
do uranio e torio (>*U e 2%2Th, respectivamente); o segundo grupo composto pelo ??°Ra e pelo
210pp e por fim o ?%Ra isolado dos demais radionuclideos. Essa avaliagdo pode ser visualizada
na Figura 03, abaixo.

Esse agrupamento é diferente do que é citado pela literatura [23 - 25] onde uranio e tério tém
comportamento ambiental distintos e os is6topos de Ra comportamento idénticos.

Esse comportamento diferente do apresentado na bibliografia deve ser melhor estudado,
provavelmente utilizando-se das fracdes soluvel e particulada para uma avaliagdo mais
detalhada de cada radionuclideo e seu comportamento nas aguas superficiais dessa area de alta
radioatividade ambiental (area NORM). Além disso, um numero maior de dados deve ser
adquirido para uma andlise mais robusta. Técnicas analiticas diferentes devem ser utilizadas
para 0 2?®Ra para evitar o grande niimero (66 %, ver Tabela 02) de valores de CA abaixo do
limite de detec¢do, podendo ser técnicas mais sensiveis ou uma pré-concentracdo do material.
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Figura 03 — Agrupamentos dos radionuclideos, em &guas superficiais na regido de Santa
Quitéria, Ceard, segundo método da Analise do Componente Principal - PCA.

3.3.2. Analise de Agrupamento (cluster)

A andlise de agrupamento (cluster) corroborou os grupos identificados pelo PCA, conforme
pode ser visto na Figura 04, abaixo. Esta avaliacdo confirma o que foi dito para 0s grupos no
topico anterior. Uranio e torio, que deveriam ter comportamentos distintos [23 - 25] apresentam
comportamentos ambientais similares. Similarmente, os is6topos do radio que deveriam ter

comportamentos similares, apresentam comportamentos distintos [23 -25].
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Figura 04 — Analise de agrupamento (Cluster analysis) dos radionuclideos em aguas

superficiais na regido de Santa Quitéria Ceara.
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4. CONCLUSOES

Com base na analise dos dados avaliados, € possivel concluir que, nas aguas superficiais da
regido de Santa Quitéria:

1) A CA do Z8U foi maior que a do 2?Th; e
2) A CA do ??°Ra foi maior que a do ?*®Ra;

Com base nessas afirmacdes acima pode-se concluir que os radionuclideos relevantes do ponto
de vista radioecoldgico e de radioprotecdo ambiental da série do uranio estdo presentes em CA
maiores que os da série do torio.

Ainda pode-se inferir que:

3) O agrupamento dos radionuclideos pais das séries (>*U e 22Th), mesmo com CA
diferentes, apresentam o0 mesmo comportamento ambiental, diferente do
comportamento descrito em [23-25]; e que

4) Os isotopos de radio que, segundo a [23-25], deveriam possuir 0 mesmo
comportamento ambiental, apresentam diferencas nesse comportamento.

Este ultimo fato pode ser, teoricamente, creditado ao grande nimero de valores abaixo do limite
de deteccdo observados para o ?®Ra (66%), podendo, portanto, introduzir uma distor¢io da
realidade. Isso pode ser resultado da metodologia usada na determinacéo do ?%Ra.

Concluindo, os radionuclideos da série do uranio se encontram em CA maiores que os da série
do tério e o comportamento ambiental desses radionuclideos nas aguas superficiais da regido
de Santa Quitéria sdo diferentes do encontrado em [23-25]. Mais estudos devem ser realizados
para corroborar ou refutar essas afirmacdes.

Finalmente, faz-se mister a necessidade de alterar do método analitico do ?®Ra, que apresentou
dois tercos dos valores abaixo do limite de deteccéo.
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