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REesumo

O municipio de Barretos, localizado na regido Norte do Estado de Sdo Paulo, tem se destacado como uma das
mais importantes dreas de cultivo da cana-de-agucar para a produ¢@o de acticar e etanol no Brasil. Fertilizantes
(N, P, K) sdo intensamente empregados nestas lavouras e podem estar ocasionando um aumento de
radionuclideos naturais nos solos, pois estes fertilizantes apresentam normalmente altas concentragdes
(ppm) de U, Th e K. Este trabalho teve como objetivo a determinag@o dos niveis de radioatividade natural em
amostras de solos de cultivo da cana-de-actcar, coletadas na regiao do municipio de Barretos, por meio da
técnica de espectrometria gama bem como realizar uma avalia¢do da dose efetiva equivalente anual a qual a
populacdo local estd sendo exposta. Os intervalos obtidos para as concentragdes de radionuclideos nas
amostras de solos estudadas variaram de ND a 169 + 97 Bq. Kg™' para 0 2*U, ND a 130 + 21 Bq. Kg " para 0 >*2
The 301 +£26 a 1.584 + 124 Bq. Kg'! para o “°K. Comparando com os resultados obtidos para as amostras
padrdo e de controle observa-se que hd um aumento relativo das concentragdes de radioatividade natural nas
amostras de solos de cultivo de cana-de-agucar, principalmente para o 22 Th e 4K e isto, provavelmente, é
uma consequéncia do uso intensivo de fertilizantes (N,P,K). Entretanto, o valor médio total de (0,09 +0,07)
mSv/a obtido para a estimativa de taxa de dose efetiva anual na regido de Barretos estd em acordo com o valor
médio mundial (0,063 mSv/a), dentro da incerteza experimental e muito abaixo do limite de dose mdxima anual
para o publico de uma forma geral que é de 1 mSv/a.

Palavras-chave: Radioatividade natural, Espectrometria gama, Solos.

ABSTRACT

The county of Barretos is located in the north region of Sao Paulo state and it has been pointed out as being
one of the most important culture of sugar cane for sugar and ethanol production in Brazil. Fertilizers (N, P,
K) are being intensively employed in this agriculture and it can be occurring an increasing of natural
radionuclides in soils since it is well known that these fertilizers present relatively high content (ppm) of U, Th
and K. The aim of this work was to determine the natural radioactivity levels in soil samples of sugar cane
culture, collected in the Barretos county region, using the spectrometry technique as well as to realize an
evaluation of the annual equivalent effective dose to which the local population is being exposed. The
radionuclide concentrations in the analyzed soils samples ranged from ND to 169 + 97 Bq. Kg*! for U, ND to
130+ 21 Bq. Kg ! for 2 Thand 301 + 26 to 1,584 + 124 Bq. Kg"! for °K. Comparing these results with the values
obtained for the reference standard and control samples it can be observed that there is a relative increasing
in the natural radioactive concentration in soils of sugar cane culture mainly for 2 Th e *°K which probabily
is a consequence of the intensive use of fertilizers (N, P, K). However, the total average value of (0.09 £0.07)
mSv/a obtained for the stimated annual effective dose in the Barretos county region is in agreement with the
world average value (0.063 mSv/a) within the experimental uncertainties and it is much lower than the maximum
annual dose limit of 1 mSv for general public members.
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Medidas de radioatividade natural em amostras de solos de cultivo da cana-de-aciicar

INTRODUCAO

Todos os seres vivos estdo expostos
diariamente a radiacdo ionizante, desde a origem do
planeta, tornando-se, portanto, um fendmeno natural.
Esta radiag@o ionizante natural é proveniente de
nucleos radioativos origindrios de particulas
césmicas de alta energia como também da crosta
terrestre (ALENCAR e FREITAS, 2005). Segundo
Jibiri et. al, 2006 a dose média de exposi¢do anual
para essas radia¢des naturais é estimada como sendo
daordem de 2,4 mSv.

Radionuclideos primordiais ou naturais, tais
como, U, 2?Th e seus produtos de decaimento bem
como o “/K, cujas meia-vidas sdo da ordem da idade
da Terra, sdo encontrados na crosta terrestre e a
radiacdo gama natural proveniente destes
radionuclideos, também conhecida como radiacio
terrestre, constitui a principal fonte de radiacdo gama
externa para os seres humanos (BOLCA et al., 2006;
JANKOVIC, TODOROVIC e SAVANOVIC, 2008;
KURNAZ etal., 2007).

A radiagio gama pode interagir com a matéria
por meio de trés processos: efeito fotoelétrico, efeito
Compton e producdo de pares (elétron-pdsitron).
Possui a capacidade de ionizar um 4tomo, ou seja,
transferir parte de sua energia, ou até toda ela, a um
elétron ejetando-o do 4tomo que € entdo transformado
momentaneamente em um fon positivo. O elétron
ejetado adquire energia cinética e interage com 0 meio
(elétrons e nucleos de outros dtomos) até ter toda a
sua energia dissipada e neste processo, pode
ocasionar novos fons na matéria. A configurag¢ao da
dltima camada eletronica dos 4tomos reflete nas
propriedades quimicas dos elementos.Quando tem-
se aionizac¢do de um dtomo, toda a estrutura molecular
pode ficar comprometida pelo rearranjo instantaneo
de elétrons na busca de uma configuragdo mais
estdvel, podendo resultar numa perda de identidade
quimica da molécula envolvida. Os seres vivos sdao
constituidos basicamente por dtomos de carbono,
hidrogénio, oxigénio e nitrogénio e assim, eletrons
serdo ejetados provavelmente de um destes
elementos. O efeito da radiag¢@o ionizante nos seres
humanos depende basicamente da dose absorvida,
dataxa de exposicdo e da forma de exposi¢ao. Quanto
maiores as taxas e as doses absorvidas, maiores as
probabilidades de danos, de mutacdes precursoras
de cancer e de morte celular (NOUAILHETAS, 2012).

A exposi¢do dos seres vivos a radiac@o
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ionizante ¢ indesejdvel em todos os niveis. A energia
gama proveniente de radionuclideos primordiais é,
em alguns casos, maior que 1,022 MeV (HUSSAIN e
HUSSAIN, 2011), energia suficiente para que ocorra
também a intera¢do com os constituintes do corpo
humano por meio do processo de produgdo de pares
(elétron-pdsitron).

De acordo com Bolca et al., (2006) a radiacao
gama terrestre natural depende primariamente das
condicdes geoldgicas de uma regido e, portanto,
ocorre em niveis ou intensidades diferentes de um
local para outro. Harbet al., 2008 relata que niveis
mais altos dessa radiac@o estdo associados com
rochas igneas como o granito e niveis mais baixos
com rochas sedimentares. Rochas fosfaticas também
apresentam altas concentragdes desses
radionuclideos.

Uranio, tério e potdssio podem ser
encontrados nos solos, alimentos, dguas, sedimentos
e organismos vivos em quantidades de tragos (ppm).
As técnicas mais usuais para a quantificacdo destes
elementos em qualquer tipo de amostras sdo:
espectrometria gama, espectrometria de massa,
ativacdo com néutrons e a técnica do registro de
tracos de fissdo (SSNTD) (GERALDO et al., 2010).

Acdes antrdpicas como, por exemplo, a
queima do carvao e o uso de fertilizantes (N, P, K) na
agricultura, contribuem para o aumento das
concentragdes de atividade de radionuclideos nos
solos e consequentemente, sua absorcao pelas
plantas resultando na inclusdo destes na cadeia
alimentar dos seres humanos. Fertilizantes fosfatados
aplicados na agricultura possuem como matéria prima
rochas fosfaticas que apresentam usualmente um alto
teor de urénio (até centenas de ppm). O uso continuo
e excessivo destes fertilizantes pode aumentar os
niveis de wuranio presentes no solo e
consequentemente, a exposicdo dos seres vivos a
radiagdo ionizante proveniente deste elemento e de
seus descendentes (YAMAZAKI e GERALDO, 2003).
Minérios de tério e potdssio (sulfato de potdssio,
cloreto de potdssio) também sdo constituintes de
fertilizantes fosfatados (HUSSAIN e HUSSAIN, 2011).

Na série do urdnio os radionuclideos mais
importantes que contribuem para a exposi¢do dos
seres humanos sdo 2®U, ?*Ra e seu descendente o
radonio ??Rn que sendo gasoso ao ser inalado
contribui para a irradia¢do dos tecidos pulmonares
(BABAI etal., 2011). Na série do tério, 2?Th, *Rae
seu descendente o torénio *°Rn que também ¢é
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gasoso e emissor alfa.

Atualmente o Brasil é o maior produtor
mundial de cana-de-agucar e o Estado de Sao Paulo é
responsdvel por cerca de 60% de seu cultivo para a
producdo de etanol e agucar. A regido de Barretos,
localizada no Norte do Estado de Sdo Paulo é uma
das dreas de maior concentrag@o de cultivo da cana-
de-agicar do pais (RUDORFF et al., 2010).
Fertilizantes fosfatados sdo normalmente utilizados
neste cultivo e muitas vezes de forma incontrolada
proporcionando assim, um possivel aumento dos
teores de metais radioativos nos solos da regido e
isto € uma preocupacio do ponto de vista de Prote¢ao
Radioldgica.

Este trabalho tem por objetivo determinar
os niveis de radioatividade natural em amostras de
solos de agricultura da cana-de-agticar coletadas na
regido do municipio de Barretos, utilizando a técnica
de espectrometria gama e avaliar a dose média efetiva
anual na qual a populagdo local estd sendo exposta.

MATERIALEMETODOS

Neste trabalho, 15 amostras de solos de
agricultura da cana-de-acucar foram coletadas em
diferentes localidades na regido do municipio de
Barretos conforme € indicado na Figura 1. Uma
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amostra de solo ndo fertilizado foi coletada no
municipio de Taquaral (quintal de uma residéncia)
para ser utilizada como controle.

As amostras de solos foram coletadas
manualmente utilizando-se uma colher de aco
inoxiddvel, a uma profundidade de aproximadamente
10 cm, no periodo de novembro de 2011 a margo de
2012, sempre em épocas de estiagem.

Cada amostra, com cerca de 500g de solo,
foi armazenada em frasco de vidro e mantida a
temperatura ambiente até o seu preparo para andlise.

No laboratdério, as amostras de solos
passaram por um processo simples de limpeza para
retirar residuos de pedras, gramas, madeiras etc.
Posteriormente, foram submetidas a um processo de
secagem a uma temperatura em torno de 100° C por
aproximadamente 7 horas.

Apos o processo de desumidificagdo, as
amostras de solos passaram por uma peneira com
malhas de 0,297 mm de tamanho para a
homogeneiza¢do do material e também para se ter
uma granulometria similar a da amostra padrdo
(0,300mm). Em seguida, uma massa em torno de 90 g
foi retirada de cada amostra, secada novamente até
se obter um peso constante em pesagens sucessivas
utilizando-se uma balan¢a semi-analitica e
acondicionada em frasco pldstico incolor com
dimensdes: 50 mm de altura por 57 mm de didmetro.
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Figura 1. Mapa da regido de Barretos onde estdo identificados os locais de amostragem dos solos de cultivo

da cana-de-agucar.
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Os frascos contendo as amostras,
devidamente identificados com data e local da
amostragem, foram selados utilizando adesivo silicone
n=3,8d) e *Rn (T,

,=55,6 ) emanados no decaimento do urinio e tério

de modo que os gases ??Rn (T

respectivamente, permanecessem confinados no
recipiente. As medidas de radioatividade das amostras
foram realizadas ap6s um periodo minimo de 30 dias a
fim de permitir que se atingisse o equilibrio radioativo
secular entre o nicleos de ??°Ra, ?*Ra e seus
descendentes. Uma amostra de referéncia padrao de
solo (IAEA-375), fornecida pela International Atomic
Energy Agency (IAEA), com concentragdes de
radionuclideos presentes conhecidas, foi utilizada
para a determinacdo da concentracdo de
radioatividade nas amostras de solos fertilizados e
na amostra de controle. A amostra de solo padrao foi
preparada empregando-se a mesma metodologia
utilizada no preparo das amostras em estudo.

A técnica de espectrometria gama foi
empregada na determinagdo da concentracdo de
radioatividade natural nas amostras de solos. O
equipamento consiste de um detector cintilador
Nal(Tl) de 3"x3" (EG&G ORTEC) e eletronica
associada acoplado a um sistema analisador
multicanal PCA-3 da Nucleus Inc. (8192 canais).

FWHM
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Segundo Yousef, Abu El-Ela e Yousef, 2007 a técnica
de espcetrometria gama utilizando detectores de
Nal(T1) é uma das mais utilizadas para andlise ndo
destrutiva de amostras devido a sua alta eficiéncia e
excelente linearidade de resposta.

O detector cintilador foi utilizado em posi¢ao
horizontal e para diminuir a contribuicao da radiacio
de fundo (background) no local das medidas, o mesmo
foi envolto por um cilindro de chumbo com
aproximadamente 86 mm de espessura.

Fontes de "'Cs(E,= 0,662 MeV) e “Co (E, =
1,173MeV e Egz =1,332 MeV) foram utilizadas para a
calibracdo em energia do sistema analisador
multicanal. A calibragdo foi realizada por meio da
aquisicdo dos espectros de radiacdo gama emitidos
por estas fontes, em um periodo de tempo suficiente
para que os fotopicos correspondentes as respectivas
linhas gama tivessem uma contagem liquida acima de
10*. A calibrag@o em energia foi feita por um programa
de computador do sistema multicanal PCA-3.

A resolucdo em energia do detector Nal(TI)
utilizado neste trabalho foi determinada por meio da
medida da largura & meia altura (FWHM) do fotopico
de 0,662 MeV referente a radiacdo gama emitida pelo
13Cs, empregando-se a seguinte equagdo (KNOLL,
1999):

R=——x100,(1)

Ho

Onde R € aresolu¢ao em porcentagem, FWHM
¢é alargura a meia altura do fotopico medida em energia
(MeV), e Ho € a energia correspondente ao centrdide
do fotopico.

As concentragdes de **U, #*Th e “K nas
amostras foram determinadas por meio das
intensidades dos picos de raios gama de 1,760 MeV
do 2“Bi, 2,615 MeV do **Tl, e 1,460 MeV do “K,

respectivamente.
e fel
c ( _;’]
Kg

i

Bq
Onde £ (—) é a concentracdo da atividade
Kg

do radionuclideo na amostra, % € a concentragdo
da atividade do radionuclideo na amostra padrao de
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Para avaliag¢@o da contribui¢@o da radiagdo de
fundo foram feitas vdrias aquisicdes do espectro de
radiacdo gama sem amostra. Posteriormente, a
contribui¢@o desta radiacdo foi subtraida do espectro
obtido para cada amostra antes de se efetuar os
célculos para obtencdo da concentragdo de atividade.

Para determinag¢@o da concentracdo de
atividade dos radionuclideos foi utilizada a seguinte
equacao (JIBIRI et al., 2006):

Chk
— . A

referéncia, 4 ¢ a contagem da drea liquida no
espectro do radionuclideo da amostra apds a

subtragdo da radiacdo de fundo, e 4} € acontagem
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da érea liquida no espectro do radionuclideo da
amostra padrao de referéncia também apds subtra¢do
da radia¢do de fundo. A taxa de dose gama externa
terrestre no ar, a um metro do solo, pode ser
determinada, em qualquer regido, a partir de medidas
das concentragdes dos radionuclideos relevantes

v.8,1°2, novembro/2012 - ISSN 1980 - 0029

28U, 22Th e “K. De acordo com a UNSCEAR (United
Nations Scientific Committee on the Effects of Atomic
Radiation) (UNSCEAR-2000), a equagio para
conversao de atividade especifica (Bq/kg) em taxa de
dose absorvida (nGy/h), sem levar em conta a
contribui¢do da radia¢io césmica, € dada por:

D=0462A,, + 0,604 A, + 0,0417 A, (3)

Onde A, , A

238 232
obtidos para 2%U, *’Th e “K respectivamente.

e A, sdo os teores (Bg/kg)

Considerando os valores médios em solos
recomendados pela UNSCEAR-2000 para estes
radionuclideos como sendo 35, 30 e 400 Bqg/kg
respectivamente, a taxa de dose absorvida média
mundial seria de aproximadamente 51 nGy/h. A
contribuicdo relativa para esta taxa de dose seria de
32% para 28U, 35% para **Th e 33% para “°K.

A correspondente taxa de dose efetiva
equivalente anual pode ser determinada utilizando
um fator de ocupacgd@o externa para a populacio de
0,2 (20%), um coeficiente de conversdo de 0,7 (Sv/
Gy) e 8760 h/a (para conversdo de horas em anos), e
o resultado obtido é de aproximadamente 0,063 mSv/
a(UNSCEAR-2000).

Utilizando os valores das atividades dos
radionuclideos de interesse obtidos neste trabalho
para cada amostra de solo, determinou-se a taxa de
dose absorvida e a correspondente taxa de dose
efetiva equivalente anual, avaliando as diferencas
encontradas com a média terrestre mundial total.

E importante esclarecer que, de acordo com
a International Commission on Radiological
Protection (ICRP- 1990), qualquer exposi¢ao acima
daradiag¢do natural normal deve ser mantida tdo baixa
quanto razoavelmente possivel e sempre abaixo do
limite de dose médxima para o ptiblico de uma forma
geral que é de 1 mSv/a.

RESULTADOS E DISCUSSAO

A resolucdo em energia do detector foi
calculada utilizando-se a equagdo (1), e o valor
encontrado foi de 9,8% para o fotopico de 0,662 MeV
do "Cs. Este valor se encontra dentro do intervalo
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de valores divulgados na literatura para esse tipo de
detector de cintilagdo.

O valor médio obtido para medidas da
radiacdo de fundo local dos radionuclideos de
interesse “K, 2*U e 22 Th, foram de 0,4909 Bq, 0,0295
Bq e 0,1041 Bq respectivamente.

As concentragdes de radioatividade natural
na amostra de controle e nas 15 amostras em estudo
foram determinadas através da equagdo (2). NaTabela
1 sdo apresentados os resultados obtidos neste
trabalho.

As incertezas totais das medidas foram
determinadas levando em consideracio as seguintes
fontes de erros parciais: erro sistematico da amostra
padrio de solo: (10%) #*U, (6,8%) °Th, (1,8%)*K;
erros estatisticos relativo as medidas da amostra
padrdo de solo, da radiag@o de fundo e das amostras
em estudo.

Como pode ser observado na Tabela 1 a
maioria dos valores obtidos neste trabalho,
principalmente para o **?Th e “’K, estd acima do valor
encontrado na amostra de controle (solo sem uso de
fertilizantes) e dos valores certificados para a amostra
de solo padrao da IAEA.

O pico correspondente a linha gama de 1,760
MeV do 2'“Bi, em praticamente todos os espectros
obtidos, foi menos intenso e as contribui¢des dos
outros dois picos (2,615 MeV do *T1, e 1,460 MeV
do “K) fizeram com que a contagem liquida final para
0 28U fosse afetada de um erro relativamente maior.
Os valores ND (ndo detectavel) na Tabela 1
correspondem aos resultados cujas contagens de
fotopico foram inferiores a da radiagio de fundo no
local das medidas. Isto indica que provavelmente os
fertilizantes utilizados e/ou solos destas regides
apresentam baixos teores dos correspondentes
radionuclideos.
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Tabela 1. Concentragdes de atividade de radionuclideos naturais (Bq/Kg) em amostras de solos de cultivo de

cana-de-agucar da regido de Barretos - SP.

Concentraches de radonnclidess

iBg'Rz)
Amusiras
) " Th K
Retferencia Padrao 20+2 W5+14 424 £ 7.5
(TAEA - 375)
{1l - Tanva 1T+ 13 z2+17 1032 + K2
{2 - Tuguaral Bxh 554110 301 =26
03 = Thitiiva 23+ 16 2x12 LERES L)
(4 - Bebedourn 135 = & i+ 11 1584 = 124
{05 - Patangueiras M3 LY 46T + 36
0 = Colina 94 & 57 67 & 11 240 & 36
{7 - Jaborandi 7] + 44 B9+]2 115 £ 6l
(J¥ - Barretos M 24+ 14 |56 + 78
% - Olimpi M3 M Y495 + ]
10 = Maonte Azul Rl B 13£13 [.426 = 108
Paulista
11 = Capobi N 54£11 S0R & 66
|2 - Severinia 28+21 S+ 10 e
13 - Cruaira 160 = a7 130+ 21 Ha+71
[4 - Terra Roxa B 4 42 RIES 150+ 87
|5 = Vieadours [l B ND 374+ 31
[6- Amostra de controle 21+13 I4+3 M

ND: Nao detectavel.

Os resultados obtidos neste trabalho foram
comparados com valores divulgados na literatura para
amostras de solos analisadas em diversos paises e
sdo apresentados na Tabela 2. Considerando as
diferencgas geoldgicas e formas de utilizacdo destes
solos, os valores estdo em razodvel acordo dentro
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das incertezas experimentais. De uma forma geral,
observa-se que os resultados encontrados em solos
ndo fertilizados sdo relativamente baixos (Nigéria,
Paquistdo). Solos de agricultura ou solos de rochas
vulcanicas e fosfaticas apresentam geralmente
maiores teores de radionuclideos naturais.
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Tabela 2. Comparagdo dos valores de concentra¢des de atividade de radionuclideos naturais ( Bq/Kg) obtidos
neste trabalho com valores divulgados na literatura para solos de outros paises.

Hegllo i f] “1h " Heferéneles

Indm 2,17- 53,21 13,54~ 89, K0 6250 - 12072 Ravisankar, wial., (20002}
Jordinia LT e 1 22312 194 - T8 4 Hamideen and Sharad, {2012)
WhEimnd 1502 - 121,54 T&07 - 129,18 HLAT - TUHE4Y Hogy,, =l |21 25

Pagquestin 15- 27 Ak -37 Lk LR L Melbiggahied aned Hiessain, { 2010)
Thmijuia 11,7-183.% 103 - 105,32 Insd - 12347 Elemaz, cral, (2075

Mipéria 102 - 407 06-29.7 a6,5 - 35107 Jibviri o Bankole, {2005)
Hrasal ML = 164 ML - 15 10 - 1534 Presezrie trabalho

Os célculos da estimativa de taxa de dose
absorvida total produzida pelas amostras foram
realizados através da expressdo (3) e apartir destes
foram estimados os valores de taxa de dose efetiva
equivalente anual. Os resultados sdo apresentados
na Tabela 3. A média geral da taxa de dose efetiva

obtida para a regido de Barretos foi de (0,09 + 0,07)
mSv/a. Este resultado estd de acordo com o valor
médio internacional de 0,063 mSv/a, dentro das
incertezas experimentais, e muito abaixo do limite de
dose maxima para o publico de uma forma geral
recomendado pelo ICRP( 1990) que € de 1mSv/a.

Tabela 3. Estimativas de taxa de dose absorvida (nGy/h) e taxa de dose efetiva equivalente anual (mSv/a)
referentes a radioatividade natural das amostras em estudo.

Tarcs de Dase Abhsorvida

Taxa de Dose
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CONCLUSOES

Foram analisadas 15 amostras de solos de
cultivo de cana-de-agucar e uma amostra de solo de
controle, coletadas na regido de Barretos-SP. Os
intervalos de valores determinados para a
concentragdo de atividade do 23 U, 2 Th e °K, estdo
em razodvel acordo, dentro das incertezas
experimentais, com aqueles divulgados na literatura
para amostras de solos em geral. Comparando os
valores das atividades naturais para as amostras de
solos fertilizados com aqueles obtidos para amostra
de controle e os valores recomendados no certificado
da amostra padrdo de referéncia, obersava-se um
aumento substancial nas concentracdes de atividade
destes radionuclideos, principalmente para o ’Th e
K. Provavelmente isto é uma consequéncia do uso
de fertilizantes (N, P, K) no processo de adubagdo
das lavouras de cana-de-acucar. As diferencas
acentuadas nos teores encontrados em algumas
cidades também podem ser explicadas pelo tempo de
aplicacdo ou uso inadequado destes fertilizantes.

A taxa média de dose efetiva equivalente
anual determinada para exposicao a radioatividade
encontradas nestes solos foi de 0,09 mSv/a que se
encontra muito abaixo do limite de dose maxima para
o publico de uma forma geral que € de 1 mSv/a.

Os resultados obtidos neste trabalho
poderao servir como referéncia para o monitoramento
das concentragdes de atividade de radionuclideos
naturais na regido em estudo.
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