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RESUMO

A regido de Santa Quitéria é uma regido rica em fosfato associado com uréanio, configurando uma regido de
Naturally Occurring Radioactive Material - NORM. Foi realizado um levantamento da concentrag&o de atividade
(CA) do 28U em agua de superficie da regido, para avaliar a distribuicdo do uranio nas fracdes sollvel (que passa
por filtro de 0,45 um) e particulada (retida por filtro de 0,45 pum). Foram escolhidos seis pontos de coleta (01SQ
a 06SQ) onde foram coletadas mensalmente amostras de 4gua, de outubro de 2009 a dezembro de 2011, num total
de 25 amostras por ponto. As amostras foram filtradas e o 238U analisado pelo método do arsenazo, nas fraces
soltvel e particulada. Os dados foram submetidos a Analise de Variancia (ANOVA) para identificar diferencas
entre os seis pontos de coleta e fracfes analisadas. No caso de existir diferencas, foi feita uma ANOVA por ponto
para a fracdo particulada e outra para a fracdo soltvel. Os pontos foram agrupados em fungdo das médias das CA,
por fracdo, usando o teste de “Tukey”. Por fim foi realizado um teste “t” de Student entre as fragdes de um mesmo
ponto. A ANOVA, entre todos os pontos e fracfes indicou que pelo menos um conjunto ponto/fracdo possuia CA
diferentes dos demais. Nesse caso, uma nova ANOVA foi realizada entre as CA do 2*8U de todos os pontos para
a fracdo sollvel e outra para a fracdo particulada. Na fracdo sol(vel, observaram-se diferencas entre as CA do
238 nos pontos, situacdo oposta & ocorrida na fragdo particulada, que mostrou ser uma fragdo homogénea entre
os pontos. O teste “t” de Student aplicado as CA do ?*U nas fragdes de um mesmo ponto mostrou que elas eram
consideradas estatisticamente superiores na fragdo sollvel as da fracdo particulada com excecdo do ponto 04SQ
onde foram estatisticamente idénticas.

1. INTRODUCAO

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

A presenca de uranio e torio associados a jazida de fosfato resulta numa area onde as
ConcentracGes de Atividade (CA) dos radionuclideos das séries naturais estdo presentes em
quantidades superiores as medias mundiais sendo, por isso, bons ambientes para estudo da
radioecologia e do comportamento dos radionuclideos, pois via de regra as CA dos
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radionuclideos naturais estdo em quantidades mensuraveis com menor incerteza de medida do
que nas areas de radioatividade natural, onde as incertezas das medidas sdo normalmente altas
e onde, em alguns casos, os valores medidos ficam abaixo do limite de detecgdo,
impossibilitando analises conclusivas.

A jazida de fosfato de Santa Quitéria evoluira para uma mina de fosfato, se houver viabilidade
econdmica e ambiental. A mineracdo de fosfato é reconhecida mundialmente como mineracéao
NORM [1-3]. Vérias fases do processo podem gerar Impacto Radiologico Ambiental (IRA)
[1,2, 4-7]: a mineragdo [5 e 7], o beneficiamento [6] e 0 armazenamento de rejeitos e residuos
[5-7] bem como a utilizacdo do fosfato na agricultura [4]. O urénio é estudado em areas NORM
h& muito tempo [3, 5 - 7]

O presente trabalho visa avaliar o comportamento ambiental do 28U nas fracdes soliivel e
particulada na regido da jazida de fosfato presente no municipio de Santa Quitéria, Ceara,
Brasil.

2. MATERIAIS E METODOS
2.1. Areade Estudo

A jazida de fosfato de Santa Quitéria se localiza no municipio de mesmo nome, na regido centro
norte do Estado do Ceard, ver Figura 01. Possui reservas recuperaveis na ordem de nove
milhdes de toneladas de P20Os e oitenta mil toneladas de UszOs [15]. A regido esté sob influéncia
do clima “Bsh”, sendo caracterizada como regido de clima semiarido, com estacdo chuvosa
entre janeiro e maio, com chuvas esporadicas em junho-julho. A precipitacdo anual fica entre
550 e 960 mm|[8]. Ecologicamente a area € caracterizada como um ecétono entre caatinga e
cerrado, com incrustacdes de florestas tropicais e areas de ocupac¢do humana [3].

Figura 01 — Localizacd@o da area de estudo no Brasil e no Estado do Ceara.
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2.2. Coleta e Preparacdo 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. Um litro de agua superficial foi coletado para realizagdo da analise do 2%U.

Tabela 01 — Coordenadas “UTM” dos pontos de coleta de gua superficiais nas
circunvizinhancas da jazida de fosfato de Santa Quiteéria.

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 Laboratério de Quimica Inorganica (LQI), Instituto de
Quimica (IQ), Universidade Federal do Ceard (UFC), onde foram filtrados em filtros de
porosidade de 0,45 um. As amostras que passam pelo filtro sdo consideradas frac6es solUveis
e as retidas no filtro consideradas fracdes particuladas.

Apos filtragdo as amostras foram acidificadas com HNO3 (conc.) na proporgio de 1 ml1? e
enviadas ao Laboratério de Monitoragdo Ambiental (LMA) da Unidade de Tratamento de
Minérios (UTM) das Industrias Nucleares do Brasil (INB) para determinagio do 2%8U.

2.3. Analise de Radionuclideos

0 28 foi analisado segundo [9 e 10], usando 0 método do arsenazo e espectrofotometria.
2.4. Desenho Amostral e Preparacdo dos Dados

Os dados foram organizados de modo a formar uma matriz onde a primeira coluna era
completada com as datas de coleta e as outras de dados de CA do 28U por ponto de coleta, nas
fracdes soluvel e particulada, resultando em uma matriz com 25 x 12 dados de CA, resultando
em 300 dados. Os dados foram analisados pelos programas Excel® e Minitab®.

2.5. Analise Estatistica

2.5.1. Estatistica Descritiva

Foi realizada uma estatistica descritiva por ponto e fracdo contendo dados de média, variancia
e namero de amostras [11 -15].

2.5.2. Comparacdo das Médias
Apds as estatisticas descritivas foi realizada uma analise de variancia monofatorial (ANOVA)
para os pontos/fraces. No caso de haver diferencas, foi realizada uma nova ANOVA por ponto

para a fracdo particulada e outra ANOVA para a fracdo soluvel. Observadas diferengas entre
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as CA dos pontos, os mesmos foram agrupados pelo método de “Tukey”. Por fim, o teste “t”
de Student foi usado para comparar as medias das fracdes em um mesmo ponto [11 e 15].

3. RESULTADOS E DISCUSSOES
3.1. Sumario dos Dados

As estatisticas descritivas do uranio nas aguas superficiais na regido da jazida de Santa Quitéria
podem ser visualizadas na Tabela 02 e a representacao gréfica das medias pode ser visualizada
na Figura 02. Nessa figura se verifica que os valores das fracdes soliveis possuem CA maiores
que os da fracdo particulada, excecgéo feita aos pontos 02SQ e 04SQ, onde as diferencas, mesmo
existindo, ndo sdo tdo evidentes quanto nos outros quatros pontos.

Tabela 02 — Estatisticas descritivas dos radionuclideos analisados na regido da jazida de
Santa Quitéria.

Ponto/fracdo | Média (Bq-1"?) | Variancia | Contagem
01SQ Soluvel 0,144 0,0006 25
01SQ Particulado 0,006 0,0001 25
02SQ Soluvel 0,021 0,0005 25
02SQ Particulado 0,008 0,0001 25
03SQ Soluvel 0,136 0,0009 25
03SQ Particulado 0,008 0,0001 25
04SQ Soluvel 0,018 0,0004 25
04SQ Particulado 0,010 0,0001 25
05SQ Soluvel 0,103 0,0015 25
05SQ Particulado 0,008 0,0001 25
06SQ Soluvel 0,118 0,0003 25
06SQ Particulado 0,007 0,0001 25

06SQ Particulado
06SQ Soluvel
05SQ Particulado
05SQ Soluvel
04SQ Particulado
045Q Soluel
03SQ Particulado
03sQ Soluvel
02SQ Particulado
02sQ Soluvel

Ponto/fracdo

01SQ Particulado
015Q Soluvel
0 0,02 0,04 0,06 0,08 0,1 0,12 0,14 0,16

Concentracdo de atividade do urdnio, em Bq/|

Figura 02 — Médias das concentracdes de atividade dos pontos/fracdo no entorno da
jazida de fosfato de Santa Quitéria, Ceard, BR.
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3.2. Anélise de Variancia Monofatorial (ANOVA) por ponto/fracdo

A ANOVA por ponto/fragdo mostrou um teste “F” de 209,20, superior ao “Feit” de 1,82,
associado a um P tendendo a zero. Logo, existe pelo menos um ponto/fracdo com CA diferente
das demais.

3.3. Anélise de Variancia Monofatorial (ANOVA) para Fracgdo Particulada

A ANOVA aplicada a fracéo particulada mostrou um comportamento diferente do observado
no item 3.2. Neste caso o valor do teste “F” foi de 0,44 menor que o “Feri” que foi de 2,28
associado aum P de 0,82. Logo todos os pontos foram considerados como tendo médias de CA
idénticas estatisticamente.

3.4. Andlise de Variancia Monofatorial (ANOVA) para Fracao Soluvel

Neste caso, o teste “F” da ANOVA, convergiu para o teste realizado no item 3.2 e destoou do
item 3.3. O valor de “F” foi de 112,04 superior ao “F¢ri”” de 2,28, associado a um P tendendo a
zero. Logo foi considerado a existéncia de pelo menos um ponto com CA na fracdo soltvel
diferente das demais.

3.5. Agrupamento das Médias de CA por Ponto na Fracéo Particulada
Na fracdo particulada ndo houve diferengas entre as médias dos pontos segundo a ANOVA,
ver item 3.3., o que foi corroborado pelo teste de “Tukey” onde todos os pontos ficaram

agrupados em um Unico grupo, ver Tabela 03.

Tabela 03 — Agrupamento pelo teste de “Tukey” da fracio particulada dos pontos de
coleta da regido de influéncia da jazida de Santa Quitéria

Ponto de coleta | Média (Bq-kg?) | N | Grupo?
04SQ 0,0084 25 A
03SQ 0,0082 25 A
02SQ 0,0082 25 A
05SQ 0,0078 25 A
06SQ 0,0072 25 A
01SQ 0,0061 25 A

1 - Os pontos sobre a mesma letra tém
médias semelhantes.

3.6. Agrupamento das Médias de CA por Ponto na Fracéo Soluvel

Na fracdo soltvel houve diferencas entre as médias das CA nos pontos, segundo a ANOVA,
ver item 3.4., o que foi corroborado pelo teste de “Tukey” onde todos os pontos foram
distribuidos em quatro grupos com CA médias idénticas, ver Tabela 04.

O grupo A é composto pelos pontos (01SQ e 03SQ); o grupo B pelos pontos (03SQ e 06SQ);

0 grupo C pelos pontos (06SQ e 05SQ) e por fim, o grupo D é composto pelos grupos (02SQ
e 04SQ). Existem ainda outros grupos formados por pontos que pertencem a dois grupos
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distintos, a saber: o grupo E composto pelo ponto 03SQ que pertence ao grupo 01 e 02. E o
grupo F composto pelo ponto 06SQ que pertence aos grupos 02 e 03.

Tabela 04 — Agrupamento pelo teste de “Tukey” da fracio particulada dos pontos de
coleta da regido de influéncia da jazida de Santa Quitéria

Ponto de coleta | Média (Bq-kg?) | N Grupot
01SQ 0,1436 25| A

03SQ 0,1361 25| A | B

065Q 0,1181 25 B|C
05SQ 0,1009 25 C
02SQ 0,0209 25 D
04SQ 0,0179 25 D

1. Os pontos sobre a mesma letra tém médias
semelhantes.

Este padrdo de comportamento mostra pequenas diferencas insuficiente, no entanto, para
formar grupos distintos, mostrando uma transicao entre grupos dificil de diferenciar.

3.7. Comparagcado das Médias
3.7.1. Comparacao das Médias entre as Fragdes no Ponto 01SQ

O teste “t” de Student entre as frac6es no ponto 01SQ teve um valor de 28,98, superior ao “teri”
que foi de 2,06 para o teste bi-caudal, associado a um P tendendo a zero. Logo as médias das
CA das fragBes soluveis e particuladas foram consideradas diferentes. Neste caso a média da
CA da fracdo soltivel (0,144 Bq-1?) foi considerada superior a média da CA da fracéo
particulada (0,006 Bq-1™2).

3.7.2. Comparacao das Médias entre as Fragdes no Ponto 02SQ

Para o ponto 02SQ o quadro do item anterior se repetiu. Neste ponto o valor do teste “t” de
Student foi de 2,85 maior que o valor de “tei” bi-caudal de 2,06, associado a um P < 0,001.
Esses valores indicam que as médias devem ser consideradas diferentes, com a CA da fracao
soltvel (0,021 Bq:-1™t) maior que a da fragdo particulada (0,008 Bq-1?)

3.7.3. Comparacédo das Médias entre as FracGes no Ponto 03SQ

Novamente o quadro se repetiu para o ponto 03SQ. O teste “t” de Student aponta diferencas
entre as médias das fracBes, com um valor de “t” de 19,60 superior a 2,06 do “tcri”” bi-caudal,
associado a um P tendendo a zero. Neste caso como no anterior a média da CA da fragdo soluvel
(0,136 Bq:1'!) € novamente considerada superior 8 média da CA do particulado (0,008 Bq-172).

3.7.4. Comparacdo das Médias entre as Fragdes no Ponto 04SQ

Neste ponto o quadro se mostrou diferente dos anteriores. No ponto 04SQ os valores das médias
das CA das fragdes foram considerados iguais, com um valor de teste “t” de 0,47 menor que
2,06 do valor do “tcri”” bi-caudal, associado a um P de 0,65, as médias das CA das fracdes
soltivel (0,010 Bg-1™?) e particulada (0,008 Bg-12).

3.7.5. Comparacdo das Médias entre as Fragdes no Ponto 05SQ
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Ja o ponto 05SQ retornou as caracteristicas dos trés primeiros pontos, com a CA da fracédo
soltivel (0,103 Bq-1™) considerada maior do que a da fragéo particulada (0,008 Bq-1%) pelo valor
do teste “t” de Student de 12,42 superior ao valor do “tcri”” bi-caudal de 2,06.

3.7.6. Comparacédo das Médias entre as Fracdes no Ponto 06SQ

O quadro anterior se repetiu no ponto 06SQ. Com um valor de teste “t” de Student de 30,53,

superior ao valor do “teri” bi-caudal de 2,06, o valor médio da CA da frag&do sollvel de 0,118
Bq-1 foi considerado superior ao da CA da fragdo particulada que foi de 0,007 Bq-1™.

4. CONCLUSOES

Com base na anélise dos dados podem-se inferir as seguintes conclusdes parciais:

=

Existe uma diferenca entre as CA entre pontos e fracoes;

Na fragéo particulada as CA séo consideradas estatisticamente homogéneas entre 0s pontos;

3. Na fracdo solavel as CA sdo consideradas estatisticamente heterogéneas, existindo
diferenca entre os pontos. A fracdo soluvel forma quatro grupos principais de dificil
delineamento, sendo que em trés grupos existe um ponto comum a dois grupos, tornando
dificil a diferenciacdo dos grupos principais e mostrando um gradiente sutil de decréscimo
das CA entre 0s pontos;

4. Viade regra, a fracdo soltvel apresenta CA para o urénio maior que a da fracéo particulada,

excecao feita ao ponto 04, onde ndo houve diferenca estatistica entre as fracdes.

N

Essas conclusdes parciais nos permite inferir que:

A distribuicdo de CA do 38U na regido de Santa sdo heterogéneas entre os pontos, existindo
diferencas entre as CA dos pontos, que pode ser creditada a fragcédo soltvel.

Logo a andlise da partigdo entre fracdes deve ser mantida para se avaliar a pertinéncia dessas
conclusdes e as possiveis alteracbes no comportamento desse radionuclideo quando da
transformacéo de jazida em mina e sua efetiva exploragdo, permitindo avaliar o impacto do
empreendimento no comportamento do uranio nessa regido NORM.

Para a fracdo particulada pode-se criar uma hipotese que os sitios de troca i6nica do material
particulado estdo saturados e as concentraces de material particulado sdo semelhantes entre
0s pontos, gerando CA idénticas estatisticamente. Para verificar essa hipdtese serd necessario
levantar as concentracfes de material particulado e qualificar quimicamente esse material.
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