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RESUMO

Os impactos ambientais advindos da explorac¢ao e do beneficiamento de U sao,
em grande parte, idénticos aqueles causados por atividades minero-extrativistas
em geral. Este trabalho teve o objetivo de determinar a particao geoquimica dos
radionuclideos naturais 238U, 226Ra e 219Pb em areas circunvizinhas 4 Unidade de
Mineracao e Atividade de Uranio (URA) das Industrias Nucleares do Brasil S.A.,
localizada na Provincia Uranifera de Lagoa Real, no municipio de Caetité, na regiao
sudoeste do Estado da Bahia. Foram coletadas amostras de solo em cinco areas
circunvizinhas a URA, representando as principais classes de solos da regido, na
profundidade de 0-20 cm. Nas cinco areas, foram determinados o teor de atividade
total e o fracionamento geoquimico nas fragées: F1 -levemente acida, F2 - reduzivel,
F3 - oxidavel, F4 - alcalina e F5 - residual. As atividades totais médias foram, em
Bq kg1 de solo, de 50 para 233U, 51 para 226Ra e 159 para 21°Pb. Os extraidos na fase
potencialmente biodisponivel (F1) foram: 11 % para 238U, 13 % para 226Ra e 3 %
para 219Pb. O 238U apresentou maior biodisponibilidade nos solos mais acidos e
maior afinidade pelos 6xidos de Fe, o que nao ocorreu para o 226Ra, tendo este
apresentado a maior biodisponibilidade. O 21°Pb apresentou-se predominantemente
associado a F5. As percentagens elevadas de 238U, 226Ra e 219Pb na fracao
geoquimica F5 indicam que as atividades observadas nos cinco solos estao,
predominantemente, associadas ao material que deu origem a esses solos, e ndo a
um processo de contaminacao artificial em funcao da atividade da URA.
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SUMMARY: GEOCHEMISTRY OF NATURAL RADIONUCLIDE IN SOILS
SURROUNDING A MINING AND PLANT URANIUM
CONCENTRATION

The environmental impacts resulting from uranium exploration and processing are to a
great extent identical to those caused by extractive mining activities in general. This study
aimed to determine the geochemical partitioning of the natural radionuclides 235U, 226 Ra and
210Pp in areas surrounding the Uranium Mining and Concentration Plant (URA) of the
Brazilian Nuclear Industries S.A., in the uranium deposit region of Lagoa Real, in Caetité,
southwestern Bahia state. Representative soil samples of the main regional soil classes were
collected from the layer 0-20 cm, in five areas around the URA. The level of total activity and
geochemical fractionation (F1slightly acidic, F2 reducible, F3 oxidisable, F4 alkaline, and F5
residual) were determined for the five areas. The average total radioactivity levels were, in
Bq kg soil: 50 for 235U, 51 for 226Ra, and 159 for 21°Pb. During the potentially bioavailable
phase (F1) 11 % were extracted for 235U, 13 % for 226Ra and 3 % for 21°Pb. The bioavailability
of 258U was higher in more acidic soils and the affinity for iron oxides was greater, unlike in the
case of ?26Ra, with the greatest bioavailability. 219Pb was predominantly associated with F5.
The high percentage of 25U, 226 Ra and 21°Pb in the geochemical fraction F5 indicates that the
concentrations observed in the five soils are predominantly associated to the parent material of

these soils, rather than to an artificial contamination caused by the URA activity.

Index terms: radio, uranium, lead, geochemical partitioning.

INTRODUCAO

Os impactos ambientais advindos da exploracao e
do beneficiamento de U sido, em grande parte,
semelhantes aqueles causados por atividades de
mineragdo. Contudo, a presenca de radioatividade no
minério, rejeitos e efluentes da origem ao impacto
radiol6gico e, consequentemente, a aspectos adicionais
relativos ao gerenciamento ambiental, como disposi¢io
e tratamento de rejeitos, controle de emissoes e
monitoramento ambiental (Prado, 1994). A liberacao
de efluentes liquidos e atmosféricos (gases e
particulados) para o meio ambiente, causada pela
exploracdo e pelo beneficiamento de U, tem o potencial
de alterar a qualidade do ar, do solo e da agua
(Thiessen et al., 1999). Os radionuclideos liberados
na atmosfera passam por processos de mistura e
disperséao e se depositam na superficie do solo e dos
vegetais, entrando na cadeia alimentar (Wasserman
& Lauria, 2002). Esses processos atmosféricos sdo
governados pelas condigbes de clima e topografia locais
(Cardoso, 2004). A pratica da irriga¢do também pode
dar origem a contaminacio dos solos e vegetais, por
meio da absorgao radicular e foliar de radionuclideos,
e a consequente entrada dos radionuclideos na cadeia
alimentar (IAEA, 1989).

Geralmente, os teores totais refletem as atividades
desses radionuclideos do material de origem,
principalmente na fracido argila (Wasserman et al.,
2002b). Elementos naturalmente radioativos, como
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238]J, 226Ra e 210Pb, sdo encontrados em minerais
silicatados comuns (Eisenbud, 1987). Granitos tém
usualmente vérias vezes mais 238U do que os basaltos.
O 226Ra e o 219Pb sdo encontrados em maiores
atividades em rochas basalticas (Langmuir, 1997).
Solos derivados de rochas igneas, em geral, exibem
atividades de 238U tipicas do material de origem, e os
solos derivados de basalto, de 226Ra e 219Pb (Langmuir,
1997).

Pelo fato de esses radionuclideos serem geralmen-
te incorporados aos solos em uma extensao considera-
vel, somente parte da fragdo incorporada é removida
Nno curto prazo por processos geoquimicos, cCOmo mi-
gracdo vertical ou absor¢ao pelas raizes das plantas.
Assim, para estimar um possivel risco de exposi¢do a
radiacio desses radionuclideos no longo prazo, ndo
somente a sua atividade total no solo mas também a
sua parti¢do geoquimica, a biodisponibilidade para os
processos ecoldgicos e os fatores que estdo influenci-
ando nessa distribuicdo precisam ser conhecidos
(Bunzl et al., 1995; Davis et al., 1999; Butler et al.,
1999).

Os oxi-hidréxidos de Fe sdo geralmente os mais
importantes adsorventes potenciais para 238U e 210Pb,
com a matéria organica em segundo lugar (Schultz et
al., 1998). O 226Ra pertence ao grupo dos metais
alcalinos terrosos; dessa forma, processos de adsorgao
e troca i6nica sdo particularmente importantes na
determinacdo da taxa de transporte em qualquer
sistema de 4gua subterranea/solo. Geralmente, 0 226Ra
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¢é adsorvido por meio da formacao de complexos de
esfera externa, onde forcgas eletrostaticas sdo
predominantes (Langmuir, 1997). Muito pouco se
conhece sobre a transferéncia de radionuclideos das
cadeias de decaimento primordiais (radionuclideos
naturais); a maioria das investigacoes refere-se ao
226Ra, embora determinacoes ocasionais de 228Ra, 210Ph
e 238U possam ocorrer (Gerzabek et al., 1998;
Wasserman et al., 2000, 2002a; Wasserman &
Lauria, 2002; Ewers et al., 2003). O 226Ra é o isétopo
mais importante de ocorréncia na natureza, devido a
sua meia-vida longa (1622 anos), associada a
abundancia do seu precursor (238U) (Molinari &
Snodgras, 1990). Procedimentos de extracio
sequencial tém sido frequentemente empregados para
investigar o comportamento de metais pesados e
radionuclideos artificiais no solo e sedimentos (Bourg
et al., 1999; Wasserman et al., 2002a,b), porém, para
o estudo do comportamento dos radionuclideos
naturais, esses procedimentos tém sido usados em
poucos casos (Bunzl et al., 1995; Lima & Penna-
Franca, 1998; Schultz et al., 1998).

O presente trabalho teve como objetivo avaliar as
atividades de atividades totais e a distribuigao
geoquimica dos radionuclideos naturais 238U, 226Ra e
210Pb nos solos de 4reas circunvizinhas a Unidade de
Mineragdo e Atividade de Uranio de Caetité - Ba

(URA).

MATERIAL E METODOS

A Unidade de Atividade de Uranio (URA) das
Induastrias Nucleares do Brasil S.A. (INB) esta
localizada na Provincia Uranifera de Lagoa Real, em
area pertencente ao municipio de Caetité, na regiao
sudoeste do Estado da Bahia. O Complexo Minero-
industrial desenvolve atividades de pesquisa, lavra e
beneficiamento de minérios nucleares, objetivando a
producio de concentrado de U natural sob a forma de
Diuranato de Amoénio (DUA), produto usado como
matéria-prima para a producio de combustivel para
usinas nucleares.

O clima, classificado como do tipo AW de Koppen,
é tropical quente e imido, com precipitacgao pluvial de
aproximadamente 800 mm anuais e com duas esta-
coes bem definidas: seca, de maio a setembro; e imi-
da, de outubro a abril, quando ocorrem 80 % da preci-
pitacdo pluvial anual. A temperatura média é de 22 °C
e a direcdo predominante de ventos é a sudeste. A
vegetacdo dominante é do tipo Caatinga, e nos pontos
mais elevados ocorre Cerrado denso, de natureza
semiagreste e de porte médio. As drenagens perenes
sdo balizadas por matas-galeria, e os chapaddes, co-
bertos pelos “campos gerais”. Em grande parte da
area o manto de alteracio rochosa é muito espesso e
fornece solos lateriticos, argilosos e arenoargilosos,
grumosos, de coloracéo ocre. A regido estd relaciona-
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da ao conjunto de planaltos que constituem o divisor
de 4guas da bacia hidrografica do Sao Francisco, si-
tuada a uma dezena de quilémetros das jazidas, e os
rios pertencem a bacia do rio de Contas, que flui para
leste, em direc¢do ao oceano Atlantico. O macico de
Caetité, onde se situam as jazidas, é limitado
geomorfologicamente ao norte e ao sul, respectivamen-
te, pelas superficies aplainadas de Paramirim e Caculé.
As altitudes variam de 750 a 1.100 m, sendo o relevo
colinoso, modelado pela a¢do erosiva dos rios Séo Jodo
e Paramirim.

A area circunvizinha da URA considerada neste
estudo abrange um raio de 2 km a partir do centro do
empreendimento. A determinacio desse espaco foi
necessaria para definir uma area de monitoramento
por parte do empreendedor, a fim de se obter um
“background” radiolégico que permitisse um controle
sistematico do ambiente quanto ao aumento da
liberacéao de radionuclideos em decorréncia da extracao
e processamento do minério e do beneficiamento do
uranio pela usina.

As amostras de solo foram coletadas em cinco
subareas circunvizinhas a URA, de forma a
caracterizar as classes de solos mais representativas
da area sob influéncia da usina e que também fazem
parte do Programa de Monitoracdo Ambiental
desenvolvido pelo operador. As amostras foram
coletadas na profundidade de 0—20 cm, de maior
influéncia da atividade agricola, com um trado-sonda
de 45 mm de diametro, retirando-se 50 amostras
simples por ha para obtenc¢éo da amostra composta.
Em cada area, foram obtidas trés amostras compostas
(Quadro 1 e Figura 1).

As amostras de terra fina seca ao ar (TFSA) foram
encaminhadas aos laboratérios de Fisica do Solo e de
Fertilidade do Solo da UFRRJ, para anaélise
granulométrica e quimica, de acordo com o método da
Embrapa (1997) (Quadro 2). O fracionamento
geoquimico dos radionuclideos foi realizado por meio
de um procedimento de extracio sequencial (Quadro 3),
mediante uma adaptacdo do método descrito por
Wasserman et al. (2001a).

Quadro 1. Localizacao, classes de solo, distancia dos
locais de coleta de amostra em relacao a cava da
mina e a unidade de processamento do uranio
das cinco areas de coleta de amostras de solo

Subareas Distancia Classe de solo
m
Ponto 8 941  Latossolo Amarelo distréfico (LA)
Ponto 10 592  Cambissolo Haplico tb CH)
Ponto 13 268  Argissolo Vermelho-Amarelo tb (AV)
Ponto 42 2.113  Neossolo Regolitico (NR)
Ponto 46 1.401  Neossolo Quartzarénico A fraco (NQ)
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Figura 1. Esquema georreferenciado, indicando a
distribuicao e localizaciao dos pontos de coleta
de amostras de solo e vegetais, em relacao a cava
damina, a unidade de britagem e processamento
do minério (INB) e a direcao predominante dos
ventos (de SE para NW).
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As analises para determinacao das atividades totais
de 238U, 226Ra e 210Pb e para o fracionamento
geoquimico foram realizadas em triplicata. Os extratos
obtidos pela extra¢ao sequencial e pela abertura total
das amostras de solo foram analisados por
espectrofotometria gama, com o uso de detector
semicondutor de Germanio (GL2020R) de alta pureza,
segundo os procedimentos radioquimicos descritos no
Manual de Métodos Analiticos do IRD/DEPRA (1994).
Para validacdo do método analitico utilizou-se um
material certificado (sedimento de referéncia IAEA-
300) e foram observados valores muito préoximos aos
dos certificados com baixo desvio-padréo.

RESULTADOS E DISCUSSAO

A atividade média total de 238U nas cinco subareas
selecionadas foi de 50 Bq kg'!, variando de 40 a
72 Bq kg'! (Quadro 4). O valor mais elevado de
72 Bq kg foi observado no ponto 13. Parao?26Raeo
210PDb, os maiores valores foram de 74 e 196 Bq kg1,
respectivamente, e também foram verificados no
ponto 13 (Quadros 5 e 6). Entretanto, os menores

Quadro 2. Caracteristicas quimicas e fisicas™ dos cinco solos selecionados de areas circunvizinhas 4 URA

Local Classe de solo pH C Areia Silte Argila Fe total CTC
g kgt cmol . dm3
8 Latossolo Amarelo distréfico 4,9 8 580 60 360 30,2 7,3
10 Cambissolo Héaplico Th 5,8 8 790 90 120 10,3 4,0
13 Argissolo Vermelho-Amarelo 5,1 11 600 80 320 45,2 6,6
42 Neossolo Regolitico 6,2 6 690 100 210 9,8 5,6
46 Quartzarénico A fraco 6,0 6 860 50 90 3,8 3,6

M Andlises granulométricas e andlises quimicas, de acordo com método da Embrapa (1997). pH: pH em &4gua; C: carbono

organico; Fe total: ferro total; CTC: capacidade de troca catiénica

Quadro 3. Descric¢do do procedimento de extracio sequencial dos radionuclideos™®

Amostra de 50 g solo®

F1: Fase levemente 4acida: elementos potencialmente biodisponiveis.
Adig¢ao de 500 mL de [(CH3COOH (2 mol L) + CH3COONa (2 mol L*) 1:1) pH 4,7]/ Agita¢do por 16 h/ Filtragem a
vacuo com papel-filtro (6B 100/125 mm) e utilizagdo do residuo s6lido na préxima extracao.

F2: Fase redutivel: elementos associados a 6xidos de Mn.

No residuo sélido, adi¢do de 500 mL de [(NH,OH.HCI -0,1 mol L") acidificado com HNO, para pH 2] / Agitacdo por 16 h

Filtragem a vacuo com papel-filtro (5B 100/125 mm).

F3: Fase oxidavel:elementos associados a matéria organica.

No residuo sélido, adi¢gdo de 300 mL de [H,0, (30 %) acidificado com HNO, para pH 2] / Agitac¢do por 16 h / Filtragem a

vécuo com papel-filtro (6B 100/125 mm).

F4: Fase alcalina: elementos associados a 6xidos de Fe.

No residuo sélido, adi¢do de 500 mL de [(NaOH 0,1 mol L") pH 12] / Agitacéo por 16 h / Filtragem a vdcuo com

papel-filtro (6B 100/125 mm).

F5: Fase residual: elementos associados a compostos resistentes do solo.

= [Total — (F1 + F2 + F3 + F4)].

Total: Abertura total de 1 g de solo com agua régia + HF em chapa aquecedora (a aproximadamente 80 °C).

M Adaptado de Wasserman et al. (2001a).

R. Bras. Ci. Solo, 33:1909-1917, 2009
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valores de 238U, 226Ra e 210Pb foram observados nos
pontos 10 e 46.

Conforme verificado (Quadro 1), o ponto 13 é o mais
proximo da cava da mina e da unidade de
processamento do uranio, e o 46, o mais distante. Pelo
fato de a deposicdo atmosférica ser uma importante
via de impacto radiolégico para essa regido semiarida
(Cardoso, 2004), possivelmente, a proximidade da cava
de mineracdo influenciou na atividade desses
radionuclideos naturais na camada superficial do solo.

Nao se pode também descartar a possibilidade de
os solos Cambissolo Haplico tb, do ponto 10, e Neossolo
Quartzarénico, do ponto 46, por apresentarem textura
mais arenosa (Quadro 2) na camada superficial, terem
atividades totais menores. Geralmente, as atividades
totais refletem as atividades desses radionuclideos do
material de origem, principalmente na fragdo argila
(Wasserman, 2002b). Elementos naturalmente
radioativos sdo, geralmente, encontrados em minerais
silicatados comuns.
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A atividade média de 238U, nas amostras dos cinco
solos analisados, na fase F1 (fra¢do biodisponivel) foi
de 6 Bq kg'! equivalendo a 11 % da atividade total,
variando de 7 a 20 % da atividade total (Quadro 4). A
maior atividade observada de 238U, na fracio F1 (fracdo
biodisponivel), foi de 9 Bq kg'! no ponto 8, no Latossolo
Amarelo distréfico, equivalendo a 20 % da atividade
total, e no ponto 13, no Argissolo Vermelho-Amarelo.
Esses dois solos sdo 0s que apresentam os maiores teores
de argila e os menores valores de pH (Quadro 2). Nao
se pode desconsiderar uma possivel interferéncia do
pH na solubilizacao de particulados, possivelmente,
depositados na superficie dos solos nos pontos 8
(intermediario) e 13 (o mais préoximo da usina). O
contato desses particulados com a maior acidez nesses
solos poderia solubilizar parte desse material, que
ficaria em equilibrio com a fracéo trocavel e, dessa
forma, explicaria os percentuais mais elevados na F1.

O U ocorre nos estados de oxidacdo U(IV), U(V) e
U(VI) e, sob condi¢oes de oxidacdo, encontra-se,

Quadro 4. Atividade total e obtida nas fracées geoquimicas F1, F2, F3, F4 e F5 de ?*3U, na profundidade de 0-

20 cm, nos solos das cinco areas selecionadas

Local Total F1 F2 F3 F4 F5
Bq kg
8 44 + 50 9+2 (200® 1+0 (1) 1+0 (2 2+0 (5 31+5 (72)
10 40 £ 6 4+1 9) 1+0 2) 1+0 2) 2+0 (4) 32 +4 (83
13 72 £ 8 9+ 2 (12) 1+0 2) 1+0 (4) 15+1 (18) 46 £ 3 (63)
42 51 +5 4+1 (8 120 (1) 10 (1) nd 1) 45 £2  (89)
46 43 + 4 3+1 (7 120 (2 120 (2 2+0 (4 36 £4 (85)

@ Desvio-padrio. @ Os ntimeros entre parénteses representam a percentagem do total. F1: Fase levemente 4cida: elementos
potencialmente biodisponiveis; F2: Fase redutivel: elementos associados a 6xidos de Mn; F3: Fase oxidavel: elementos associados
a matéria organica; F4: Fase alcalina: elementos associados a éxidos de Fe; F5: Fase residual: elementos associados a compostos
resistentes do solo.

Quadro 5. Atividade total e obtida nas fragdes geoquimicas F1, F2, F3, F4 e F5 de **Ra, na profundidade de
0-20 cm, nos solos das cinco areas selecionadas

Local Total F1 F2 F3 F4 F5
Bq kg!

8 58+6% 10+2 An? 4+1 () 41 () nd  (0) 40+4  (69)
10 34+ 4 5+1  (15) 5+1  (14) 240 (8 nd  (0) 21+3  (63)
13 7446 9+1 (12) 5+0 () 112 (15) nd  (0) 49+5  (66)
42 60 + 4 6+1  (10) 6+1 (10) 2+0 (5 nd  (0) 45+3  (75)
46 29+ 3 540  (18) 5+2  (17) 340  (9) nd  (0) 16+2  (56)

@ Desvio-padrao. @ Os ntimeros entre parénteses representam a percentagem do total. F1: Fase levemente acida: elementos
potencialmente biodisponiveis; F2: Fase redutivel: elementos associados a 6xidos de Mn; F3: Fase oxidavel: elementos associados
a matéria organica; F4: Fase alcalina: elementos associados a 6xidos de Fe; F5: Fase residual: elementos associados a compostos
resistentes do solo.

R. Bras. Ci. Solo, 33:1909-1917, 2009
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Quadro 6. Atividade de ?'°Pb total e obtida nas fracdes geoquimicas F1, F2, F3, F4 e F5 de ?'°Pb, na
profundidade de 0-20 cm, nos solos das cinco areas selecionadas

Local Total F1 F2 F3 F4 F5
Bq kg
8 150 + 5 7+20 (5@ 3+1 (2 1+£0 (1) 10+2 (7) 129 =5 (86)
10 142 + 4 6+1 (4 3+1 (2 3+1 (2 1+0 (1) 128 +4 (91)
13 195 + 5 61 (3 4+1 (2 2+0 (1 15+2 (8 168 + 4 (86)
42 157 £ 6 2+0 (1 3+0 (2 2+0 (1 2+1 (1) 149 £ 5 (95)
46 148 + 4 4+1 (1) 4+1 (2 2+0 (1 2+0 (1) 136 £ 5 (95)

@ Desvio-padrao. @ Os ntimeros entre parénteses representam a percentagem do total. F1: Fase levemente acida: elementos
potencialmente biodisponiveis; F2: Fase redutivel: elementos associados a 6xidos de Mn; F3: Fase oxidavel: elementos associados
a matéria organica; F4: Fase alcalina: elementos associados a 6xidos de Fe; F5: Fase residual: elementos associados a compostos

resistentes do solo.

predominantemente, na forma de ion uranila (UO4*2),
soluvel, formando complexos de esfera externa na
superficie das argilas silicatadas e 6xidos de Fe e Al
(Langmuir, 1997). A menor atividade verificada no
ponto 46 de 3 Bq kg1, no Neossolo Quartzarénico A
fraco, pode ter sido influenciada pela textura mais
arenosa observada na camada superficial desse solo
(Quadro 2).

A atividade de 238U extraido na fase F1 (fracdo
biodisponivel), nessas cinco areas, apresenta-se
correlacionado negativamente com pH do solo (r =-0,91;
p =0,029), o que pode ser explicado pelo aumento da
solubilidade dos minerais de U, com a diminuig¢éo do
pH do solo (Langmuir, 1997), como também da
solubilizagao de particulados provenientes da usina,
como discutido anteriormente. Para esse autor, nos
solos de ambientes oxidados com baixos valores de pH
(abaixo de pH 5), havera maior solubilizacdo dos
minerais de uranio, particularmente carnotita
[K5(UO)2(VO,)s] e tyuyamunita [Ca(UO4),(VO,)s], e
aumento da atividade de U nas fra¢ées geoquimicas
mais labeis — fato esse que pode explicar os maiores
percentuais de 238U obtidos para a fase F1 (fracao
biodisponivel). O Argissolo Vermelho-Amarelo, no
ponto 13, e o Latossolo Amarelo distroéfico, no ponto 8,
sdo os solos que apresentam os menores valores de
pH (Quadro 2).

As fragbes geoquimicas F2 (redutivel) e F3
(oxidavel) foram as que mostraram as menores
atividades de 238U extraidas, sendo de 1 Bq kgl para
os cinco solos nas duas fragoes (Quadro 2). Embora o
solo Argissolo Vermelho-Amarelo seja o de maior teor
de C (Quadro 1), a atividade de 238U na fracao
associada a matéria organica (F3) também foi muito
baixa. KEsse resultado demonstra que esse
radionuclideo apresenta maior associacao com a fracio
mineral do solo (Schultz et al., 1998).
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As atividades verificadas na fracdo associada aos
6xidos de Fe (F4), de maneira geral, também foram
baixas, exceto no ponto 13, no Argissolo Vermelho-
Amarelo, onde foi observada atividade de 15 Bq kgl. A
percentagem mais elevada na F4 (18 %), no ponto 13,
pode ser explicada pela maior ocorréncia dos 6xidos,
hidroéxidos e oxi-hidréxidos de Fe (Quadro 2). O forte
comportamento adsorvente para ions uranila [U(VI)]
na superficie desses minerais secundarios tem sido
observado (Langmuir, 1997; Ewers et al., 2003).

A fracgio residual (F5) foi predominante em todas
as areas, com um percentual médio de 78 %, variando
entre 63 e 89 %. O fato de esses elementos estarem
associados a fracdo mais recalcitrante do solo (F5), ou
seja, a estrutura cristalina dos minerais primarios e
secundarios e oclusa nos 6xidos de Fe, demonstra que,
possivelmente, os radionuclideos analisados sejam
advindos do material que deu origem a esses solos, e
ndo de um processo de contaminacio artificial
decorrente da atividade da URA.

A atividade total e o fracionamento geoquimico do
226Ra nos solos das cinco 4reas selecionadas, na
profundidade de 0-20 c¢m, sdo apresentados no
quadro 5. A atividade total média de 226Ra foi de
51 Bq kg'!, variando de 29 a 74 Bq kg'!. O menor valor
foi observado no ponto 46, e o maior, no 13.

A fracédo F1 (fragdo biodisponivel) variou de 5 a
10 Bq kg'!, e as maiores atividades foram verificadas
nos pontos 8 e 13: 10 ¢ 9 Bq kg1, respectivamente. O
Latossolo Amarelo distréfico e o Argissolo Vermelho-
Amarelo tém a camada superficial com textura mais
argilosa e maior CTC e os menores valores de pH
(Quadro 2). Da mesma forma que observado para o
2380, os maiores percentuais na fracio F1 nos pontos
8 e 13 podem ter sido causados pela solubilizagdo dos
particulados depositados na superficie desses dois solos
mais acidos. O 226Ra é um metal alcalino terroso
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adsorvido, predominantemente, por interacoes
eletrostaticas, na forma néo especifica, por meio da
formacao de complexos de esfera externa (Schultz et
al., 1998). Dessa forma, uma vez fora da estrutura
cristalina dos minerais do solo, ele apresentara forte
tendéncia para adsorc¢io e troca idnica, estando em
equilibrio com a solucdo do solo.

A fracéo F2 (redutivel) apresentou atividades de
226Ra muito préximas as da fase F1 (fracdo
biodisponivel), com uma média de 5 Bq kg1, variando
entre 7 e 17 % do total (Quadro 5).

Na fase F3 (levemente oxidavel), as atividades
foram menores, com uma média de 4 Bq kg'!, variando
entre 5 e 15 % do teor total de 226Ra, destacando-se
apenas o ponto 13, com a atividade de 11 Bq kg'l. A
maior atividade na F3 deve estar associada ao maior
teor de C do Argissolo Vermelho-Amarelo do ponto 13
(Quadro 2). Lima & Penna Franca (1998) verificaram
percentuais de 226Ra de 12 % na fracao oxidavel (ligado
a matéria organica) — valor préximo ao observado no
ponto 13.

Na fase F4 (alcalina) o 226Ra nao foi detectado.
Com base nos resultados obtidos nessa fase, verifica-
se que o 226Ra apresenta baixa afinidade pelos 6xidos
de Fe, o que, possivelmente, deve estar associado a
baixa tendéncia dos metais alcalinos terrosos em
formarem complexos de esfera interna com as
hidroxilas funcionais na superficie dos 6xidos de Fe,
sendo o radio o que apresenta a menor tendéncia entre
os metais alcalinos terrosos (Molinari & Snodgras,
1990).

A fragido F5 foi predominante, variando entre 16 e
49 Bq kg'l, com percentuais entre 56 e 76 % do total.
De forma andloga ao verificado para o U238, as maiores
atividades também foram encontradas no ponto 13.
Resultados semelhantes foram encontrados por Lima
& Penna Franca (1998), que estudaram a particao
geoquimica de 226Ra em solos de quatro fazendas do
planalto de Pogos de Caldas-MG, utilizando uma
adaptacdo do método de extracdo sequencial de Tessier
etal. (1979), e verificaram que os percentuais médios
para o 226Ra, que ocorria naturalmente nos solos,
foram de 59 % para a fracao residual.

Baeza et al. (1996), estudando a biodisponibilidade
e a transferéncia solo-planta de radionuclideos
naturais num ecossistema do Mediterraneo
(caracterizado pela alternancia das estagoes seca e
umida) préximo a uma usina nuclear na provincia de
Carceres, na Espanha, relataram que a atividade de
226Ra na fracdo residual (F5) é a predominante,
observando percentuais superiores a 60 %,
praticamente constante dentro dos primeiros 20 cm
dos solos estudados, o que também foi observado nos
cinco solos de Caetité.

A relacgao 238U/226Ra, com base no teor total médio
desses elementos, foi de aproximadamente 1, variando
de 0,75 no ponto 8 (Latossolo Amarelo) a 1,48 no
ponto 46 (Neossolo Quartzarénico A fraco),
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demonstrando que esses dois radionuclideos
encontram-se em equilibrio secular, o que se justifica
por se tratar de amostras ambientais, cujos
radionuclideos analisados sdo advindos, provavelmente,
do material que deu origem a esses solos, e ndo de um
processo de contaminacio artificial em funcdo da
atividade da URA.

Nos solos das cinco areas selecionadas para a
extracdo das cinco fracdes geoquimicas, na
profundidade de 0—20 c¢m, a atividade média de 21°Pb
extraido na fase Fl(fragdo biodisponivel) foi de
5 Bq kg1, variando de 2 a 7 Bq kg'l, equivalendo de 1
a5 % do total (Quadro 6). Os pequenos percentuais
de 210Pb na F1 (fracdo biodisponivel) tém sido
observados em alguns trabalhos e estao relacionados
com a baixa mobilidade e biodisponibiliddae desse
radionuclideo (Kohler et al., 2000; Ewers et al., 2003).
Os resultados de baixa biodisponibilidade obtidos para
210Ph em Caetité estdo de acordo com os obtidos por
Vasconcellos et al. (1987) em solos de 14 fazendas
circunvizinhas a4 mina de uranio de Pocos de
Caldas-MG. Eles relataram que a atividade total
média de 210Pb foi de 185 = 100 Bq kg'! de solo seco,
variando de 44 a 422 Bq kg'! de solo seco, e na fracdo
trocavel (extraida com acetato de amoénio 1N, a pH 7)
s6 foi detectada em duas amostras, com atividades
préximas de 6 Bq kg'! de solo seco.

As atividades de 219Pb extraido na fracio F1 (fra-
¢do biodisponivel) correlacionaram-se negativamente
com o pH do solo, na profundidade amostrada (r = -0,82;
p =0,0124). Osresultados para 237U e 226Ra indicam
possivel solubiliza¢do de minerais de 226Ra do solo e de
particulados depositados na superficie e um teor mais
elevado na fra¢do F1. A mobilidade/biodisponibilidade
do 219Pb tende a diminuir com o aumento do pH do
solo e independe do teor total de 219Pb do solo (Langmuir,
1997).

As atividades de 219Pb na fase geoquimica F2 pouco
variaram entre os cinco solos selecionados. A atividade
média foi de 3 Bq kg'! (Quadro 6). O percentual médio
obtido para a fase F2 (redutivel) foi de 2 % do total.
Na fase F3 (oxidavel) esse percentual foi baixo e em
torno de 1 % para os cinco solos selecionados.

Na F4, as atividades nos pontos 10, 42 e 46 foram
muito préximas das observadas na F3. Entretanto,
nos pontos 8 e 13 as atividades foram de 10 e
15 Bq kg'!, respectivamente. A textura mais argilosa
verificada no Latossolo Amarelo distroéfico, no ponto 8,
e no Argissolo Vermelho-Amarelo, no ponto 13, deve
ter influenciado nessas maiores atividades. A alta
afinidade do 21°Pb com os éxidos de Fe tem sido
observada em varios trabalhos (Kohler et al., 2000;
Ewers et al., 2003).

A fragdo residual F5 foi predominante, superando
0s 90 % em todas as cinco areas, com variac¢io de 91 a
95 % do teor de 219Pb total. Esses resultados demons-
tram que esse radionuclideo esta predominantemen-
te associado a estrutura cristalina dos minerais do
solo ou oclusa nos 6xidos de Fe, Mn e Al e apresenta
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biodisponibilidade muito baixa para os processos eco-
l6gicos. A alta atividade na F5 nos cinco solos seleci-
onados demonstra que, provavelmente, o 21°Pb adveio
do material que deu origem a esses solos, e ndo de um
processo de contaminacéo artificial em fun¢io da ati-
vidade da URA.

As atividades mais elevadas de 238U, 226Rg e 210Pb
na fragdo geoquimica F1 nos solos mais acidos,
argilosos e relativamente proximos & usina, nos pontos
8 e 13, indicam uma possivel solubilizacdo de
particulados oriundos da atividade da usina e um
maior risco de contaminacao da dgua subterranea e
transferéncia para cadeia alimentar.

CONCLUSOES

1. As atividades totais e na fra¢do geoquimica F1
de 238U mais elevadas foram observadas nos solos
mais 4cidos e de textura mais argilosa. O 238U
apresentou biodisponibilidade média para processos
ecoldgicos de aproximadamente 11 % da atividade total
e demonstrou ter afinidade pelos 6xidos de Fe.

2. As atividades de 226Ra mais elevadas na fracio
geoquimica F1 (fracdo biodisponivel) foram observadas
nos solos de textura mais argilosa e acidos. Os
percentuais obtidos para 226Ra na fracio alcalina
demonstraram que esse radionuclideo tem pouca
afinidade pelos 6xidos de Fe.

3. O radionuclideo 21%Pb apresentou baixa
biodisponibilidade, estando quase que em sua
totalidade associado a fra¢ao residual, com percentual
médio superior aos 90 % da atividade total.

4. As atividades mais elevadas na fracéao
geoquimica F1 de 238U, 226Ra e 219Pb ocorreram nos
solos mais 4cidos, argilosos e relativamente préximos
a usina, indicando uma possivel solubilizacido de
particulados oriundos da atividade da usina.

5. As percentagens elevadas de 238U, 226Ra e 219Pb
na fracdo geoquimica F5 indicam que as atividades
observadas nos cinco solos estéo, predominantemente,
associadas ao material que deu origem a eles, e ndo a

um processo de contaminacao artificial em fungio da
atividade da URA.
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