Geochimica

Geochimica Brasiliensis, 20(3)251-266, 2006 e .
Brasiliensis

MIGRACAO DE RADIO NAS AGUAS SUPERFICIAIS E
SUBTERRANEAS DO MORRO DO FERRO E COMPLEXO
ALCALINO DO BARREIRO, MINAS GERAIS, BRASIL

L. H. Mancini'* & D. M. Bonotto*™
!Centro de Pesquisas Geocronoldgicas (CPGeo), Instituto de Geociéncias (IGc), USP
Rua do Lago n°® 562, CEP 05508-080, Sao Paulo, Sdo Paulo
Instituto de Geociéncias e Ciéncias Exatas (IGCE), UNESP, Rio Claro
Avenida 24-An° 1515 CEP 13506-900, Rio Claro, Sdo Paulo
e-mail: Imancini@usp.br, dbonotto@rc.unesp.br

Recebido em janeiro de 2006, aprovado para publicagdo em setembro de 2006

ABSTRACT

Alpha scintillation and gamma-ray spectrometry were used to measure ***Ra and ?**Ra in
underground and surface waters, suspended solids and bottom sediments from two areas situated at
Minas Gerais State, Brazil, i.e. the Morro do Ferro, located at the Pogos de Caldas alkaline massif,
Pocos de Caldas city and at the Barreiro de Araxa, situated at Araxa city. The results allowed calculate
the distribution coefficient (K ) for *Ra and ***Ra in these areas. The K values for **Ra and **Ra in
underground and surface waters from Morro do Ferro and Barreiro varied too much, in general,
between 10~g/cm® and 10%g/cm?.

RESUMO

Foram usadas técnicas de cintilometria alfa e espectrometria gama para a determinagao de
226Ra e ?Ra em amostras de aguas subterraneas, superficiais, solidos em suspensdo e sedimentos de
fundo coletadas em duas areas situadas no Estado de Minas Gerais, Brasil, isto é, no Morro do Ferro,
localizado no complexo Alcalino de Pogos de Caldas, municipio de Pogos de Caldas e no Barreiro de
Araxa, localizado no municipio de Araxa. Os resultados obtidos permitiram determinar o coeficiente
de distribuicdo (K ) de **Ra e ***Ra para as duas dreas. Os valores que foram determinados para o
K, do **Ra e do ***Ra para as 4guas do Morro do Ferro e do Barreiro variaram grandemente,
situando-se, no geral, dentro do intervalo de 10~ a 10 g/cm’.

INTRODUCAO aguas com materiais portadores desse elemento
como rochas, solos, corpos mineralizados, etc. A
mineracdo e processamento de materiais
convencionais de importancia comercial como
minerais fosfaticos, apatita, cobre, ouro, linhita,
carvao, bauxita, etc, pode causar enriquecimento

O #*%Ra e 0 **Ra sdo os mais abundantes
isétopos de radio de ocorréncia natural. O *°Ra
pertence a série natural de decaimento do uranio
(#8U) e ¢ um emissor alfa (or), enquanto 0 **Ra
pertence a série natural de decaimento do tério de Ra nos recursos hidricos superficiais e

(2,32T_h)’ sendq umemissor beta (B). Nos sis;temas subterraneos, devido a presenca de U, Th e
hidricos, o radio pode provir da interagdo das respectivos descendentes (IAEA, 1982).
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Varios estudos tém sido realizados com
o proposito de avaliar a dispersao e transporte
de radio em rios e outros sistemas hidricos, os
quais tém propiciado a elaboragido de modelos
de complexidade variavel para predizer
mudang¢as espaciais e temporais nas
concentragdes desse elemento. Dentre eles
podem ser citados aqueles realizados por
Okubo etal. (1979), Li & Chan (1979), Benes
(1984), Key etal. (1985), Davidson & Dickson
(1986), Webster et al. (1995), Hancock &
Murray (1996) e Moore (1997).
Especificamente no Brasil, alguns trabalhos
também enfocaram este problema, por exemplo,
aqueles realizados por Campos et al. (1986),
Barcellos etal. (1990), Bonotto (1998) e Lauria
& Godoy (2000).

Uma formulacdo matematica simples
abordada em inimeros modelos assume que o
radio permanece em solugdo, decrescendo sua
concentracdo por dilui¢do, seja por decaimento
radioativo, seja por processos difusivos ou
advectivos. A adsor¢do nos sedimentos reduz a
concentragdo de raddio e outros elementos
dissolvidos na dgua e, conseqiientemente, o
impacto inicial devido a sua presenca. Contudo,
os sedimentos resultantes contaminados podem
se tornar uma fonte de longa duracdo de poluigao
residual devido a possibilidade do elemento se
tornar novamente suspenso ou soluvel
(Edgington, 1982).

Um parametro que tem mostrado ser
extremamente Util para avaliar o transporte de
radio no ambiente constitui o seu coeficiente de
distribui¢do (K ). Este pardmetro tem sido
diversamente definido/designado (Bonotto,
1998), porém, neste trabalho, adotou-se a
proposi¢ao de Benes (1984), a qual relaciona a
atividade dos is6topos de radio (***Ra ou ***Ra)
determinada nas fases liquida e solida de acordo
com a equagio:

A
K — L
d Ay (1)

onde: K € o coeficiente de distribui¢do, A, €a
atividade do isétopo de radio na fase liquida e
A € aatividade do is6topo de radio na fase
solida. Geralmente K € expresso em g/cm’,
situando-se seus valores entre 10 e 10 (Benes,
1984).
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Este trabalho investiga a migragao
(dispersdo e transporte) de radio em duas areas,
uma situada no Morro do Ferro em Pogos de
Caldas e outra no Complexo Alcalino do
Barreiro em Araxa, ambas localizadas no estado
de Minas Gerais, Brasil. Para tanto, foi
necessario proceder a determinacgdo da
atividade de **°Ra ¢ *Ra em amostras de agua
subterranea, dgua superficial, solidos em
suspensdo (material particulado) e sedimentos
de fundo coletadas nas duas areas.

O conhecimento da presencga de radio nas
aguas subterraneas e superficiais do municipio
de Araxa ¢ importante, pois, €sses recursos sao
utilizados tanto para o abastecimento publico
quanto para o turismo. No ano de 1984, como
decorréncia da necessidade de conciliagao entre
as atividades de mineracdo, turistico-hoteleira e
de extragdo de d4gua mineral dentro do Barreiro,
foi desenvolvido um projeto denominado Pro-
Araxa (Funtec, 1984). O programa destinado a
preservacdo ecologica da Bacia do Barreiro
realizou estudos enfocando o impacto da
mineragao sobre a atividade turistico-hoteleira,
com uma andlise hidrogeologica da Bacia do
Barreiro, com a perfuragio de mais de 70 pogos
de monitoramento, alguns com niveis multiplos
de amostragem da agua. As informagdes
disponiveis resultantes daquele estudo
propiciaram a realizacdo deste trabalho
enfocando os isotopos de radio, *°Ra e ***Ra.

AREAS DE ESTUDO

O Morro do Ferro localiza-se proximo
ao centro do planalto de Pocos de Caldas, cerca
de 20 km da cidade de Pogos de Caldas (Figura
1). O planalto de Pogos de Caldas apresenta
um formato de aparéncia circular, com um
didmetro médio de 33 km, area de cerca de 800
km?, altitude de 1300 m a 1600 m e topografia
consistindo principalmente de vales, morros e
colinas suaves. O Morro do Ferro € bastante
conhecido por possuir uma mineralizagao de
torio e terras raras em presenca de diques de
magnetita encaixados em camadas argilosas, o
qual, no contexto geoldgico regional, faz parte
de massa de tinguaito localizada na borda de
uma area em que a rocha sofreu intensa alteragio
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Figura 1: Localizagao das cidades de Pogos de Caldas e Araxa no estado de Minas Gerais.

hidrotermal (Almeida, 1977, Barbosa, 1979,
Barreto e Fujimore, 1986, Bjornberg, 1959,
Ellert, 1959).

Contribui para a formacdo de uma
pequena bacia de drenagem superficial, onde
estdo presentes depressdes, regos e areas
pantanosas. A drenagem € simples, consistindo
principalmente de dois corregos, um a norte e
outro a sul do Morro. O corrego Norte € de
importancia secundaria, enquanto que o corrego
Sul tem origem na sua base, recebe a maior parte
da drenagem da colina, seus afluentes devido a
regos sdo efémeros e a descarga ¢ significante
apenas durante os periodos chuvosos (no
periodo de estiagem, o fornecimento de agua ¢
efetuado pelas 4guas subterrdneas emergentes)
(Lei, 1984).
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IPT (1982) realizou no local 9 perfuragoes
(SR-1 a SR-9) para a instalagao de piezOmetros,
de maneira a caracterizar o comportamento do
lencol freatico (Figura 2). As profundidades
variaram de 13 a 65 m, sendo que trés furos
foram locados na area mineralizada (SR-5, SR-
7 e SR-8), dois bem distantes dessa area (SR-
1 e SR-3) e quatro nas vizinhangas da area
mineralizada (SR-2, SR-4, SR-6 ¢ SR-9). No
final da década de 1980, foram perfurados mais
quatro furos (MF-10 a MF-13), que atingiram
profundidades maiores (entre 40 e 75 m), sendo
dois na area mineralizada (MF-10 e MF-11),
um nas vizinhangas desta area (MF-13) e o outro
(MF-12) a uma distancia aproximada de 3 m
de SR-2, as margens do corrego Sul (Holmes
etal., 1992) (Figura 2).
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O aqtiifero contém um divisor de dguas
subterrdneas com dire¢do NW-SE, quase
perpendicular ao divisor de dguas superficiais,
aproximadamente paralelo aos diques de
magnetita. Proximo a SR-7, ocorre um desvio
da tendéncia geral das eqliipotenciais,
provocando convergéncia de fluxos que pode
evidenciar zona preferencial de escoamento
subterraneo; a configuragdo condiciona a
presenca de diregdes de fluxo divergentes a partir
de SR-5. No topo do morro, o nivel d’agua esta
apelo menos 80 m abaixo do nivel da superficie
do terreno (Holmes et al., 1992). O sistema
aqtiifero situa-se, portanto, dentro da zona de
alteracdo constituido de material inconsistente
composto de argila, silte e areia, derivado do
intenso intemperismo iz situ (Bonotto, 1986).

46" 42' 21"

Foram conduzidas duas etapas de coleta
de amostras de 4guas do Morro do Ferro, uma
no periodo de seca (24 e 25 de junho de 1996)
e outra no periodo de chuva (6 de janeiro de
1997), tendo sido efetuada em cada uma delas
a coleta de 5 amostras de dguas subterraneas
(em SR-4, SR-5, SR-6, SR-9 ¢ MF-12), 2
amostras de aguas superficiais (no vertedouro,
Vert e a montante dele, Pr-Vert) e uma amostra
de sedimentos de fundo.

O Complexo Alcalino do Barreiro situa-
se no municipio de Araxa (Figura 1), que ¢ uma
estancia hidromineral bastante conhecida desde
as primeiras décadas do século XX, devido a
ocorréncia de fontes radioativas. Possui
mineralizagdes de minerais fosfaticos e
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Figura 2: Localizagdo dos pontos de coleta de amostras de aguas superficiais e subterraneas no Morro do Ferro,

Pocgos de Caldas (MQG).
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niobiferos, ocorrendo o urdnio e torio na regido
associado a minerais secundarios sujeitos a
processos intempéricos, os quais sdo
responsaveis pelo seu enriquecimento na fase
liquida (Braga & Born, 1988, Castro & Souza,
1970, Issa Filho et al, 1984, Grossi Sad &
Torres, 1976, Silva, 1987).

O Barreiro esté localizado na regido do
Alto Paranaiba a uma altitude média de 973 m,
possuindo area aproximada de 1170 km?. A
temperatura média anual na regido ¢ de 20°C,
sendo 32°C a maxima e 4°C a minima. A
precipitagdo pluviométrica média anual ¢ de
1544 mm, sendo a estag@o chuvosa no periodo
de dezembro a fevereiro e a estagdo seca entre
os meses de junho e setembro. A vegetagao
regional ¢ formada de campos e cerrados com
restos de matas-galerias ao longo da rede
hidrografica. Excetuando-se a serra do
Pirapitinga, ndo se encontram elevagdes
marcantes, constituindo-se o terreno de morros
aplainados com topos achatados e encostas
suaves, de forma elipsoidal. A cota mais alta esta
em torno de 1200 m e a mais baixa a 935 m,
resultando um gradiente de mais ou menos 270 m.

Beato et al. (2000) definiram dois tipos
de aqiiiferos presentes na area. O primeiro ¢ do
tipo granular, livre a semiconfinado,
principalmente no dominio do corpo intrusivo,
possuindo cerca de 2 km de didmetro e
espessura bastante variavel (chegando a atingir
200 m na por¢ao Sul, proximo a mina de nidbio).
Localmente pode ser semiconfinado por niveis
mais argilosos do manto intemperizado. O
segundo ¢ fraturado, livre a semiconfinado,
ocorrendo principalmente nas rochas ao redor
do Complexo Carbonético.

A regido do Barreiro é drenada por
pequenos corregos, de disposi¢do mais ou
menos radial, como mostra a Figura 3,
destacando-se os Corregos da Cascatinha e do
Borges na porgdo oeste e os Corregos da
Baritina e da Mata na porgao leste. Os Corregos
da Cascatinha, do Borges e da Baritina drenam
os locais de lavra e de disposi¢ao de rejeitos da
mina de fosfato. O corrego da Baritina também
recebe aguas provenientes da mineragdo de
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nidbio, enquanto o Corrego da Mata sofre
influéncia da minerac¢ao de nidbio. Todos eles
afluem em direcfio ao Parque das Aguas, dando
origem ao Corrego do Sal, Unica saida do
Barreiro.

Na area do Barreiro também sdo
encontradas quatro barragens: duas no Cérrego
da Baritina (Barragem “BCM” e “Dique da mina
de fosfato”) do lado leste da area e outras duas
no Corrego da Cascatinha (Barragem “E” e “F”)
do lado oeste. Dois lagos foram formados para
compor o paisagismo do Parque das Aguas: o
Lago do Grande Hotel, formado basicamente
pelas dguas da fonte Dona Beija, e o lago ao
lado da fonte Andrade Junior, formado pelas
aguas desta fonte (Figura 3).

Foram selecionados 12 pontos para a
coleta de amostras de aguas superficiais e 17
pontos para a coleta de amostras de aguas
subterraneas, perfazendo um total de 29 pontos
de coleta de 4gua, bem como 6 pontos para
coleta de sedimentos de fundo, os quais podem
ser observados na Figura 3. As amostragens
ocorreram nos periodos de 16-19/02/2000, 12-
16/09/2000 e em 15/11/2001.

Procedimento Analitico

Todas as analises radiométricas foram
realizadas no LABIDRO (Laboratorio de
Isétopos e Hidroquimica) do Departamento de
Petrologia e Metalogenia do Instituto de
Geociéncias e Ciéncias Exatas - UNESP -
Campus de Rio Claro. Para cada amostra de
agua subterranea e superficial foi coletado, em
frasco de polietileno, um volume de 20 a 25 L.

No laboratorio, as amostras de agua
foram filtradas em membrana Millipore de 0,45
pm, para a separagao dos solidos em suspensao.
As amostras de sedimentos de fundo foram
secas, desagregadas e peneiradas para separar
do material mais grosso a fragdo granulométrica
entre 0,053 ¢ 0,177 mm.

Apos a filtragem, dividiu-se cada amostra
de dgua em trés aliquotas: uma de 1 litro para
analise quimica, uma de 4 litros para andlise de
2%Ra e o restante para analise de **Ra. A
membrana utilizada na filtragem foi seca e pesada
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para a determinagdo da quantidade de s6lidos
em suspensio, pardmetro necessario para a
avaliacdo do radio presente nessa fase.

Basicamente duas metodologias foram
empregadas neste estudo: a técnica
emanométrica para a determinacdo de *Ra nas
aguas e solidos em suspensao e a espectrometria
gama para a analise de ??’Ra nos sedimentos de
fundo e de **®Ra nas aguas, solidos em
suspensao e sedimentos de fundo. Os resultados
das analises quimicas das d4guas ndo sdo objeto
de enfoque neste trabalho.

Determinacgdo de **°Ra nas dguas e solidos
em Suspensdo

O principio do método consiste em se
fazer a emanac@o e extra¢do do radonio (*Rn)
da amostra, proveniente do decaimento do radio
(***Ra), e em se medir a sua atividade (e de seus
produtos de decaimento de curta meia-vida)
(Lima & Bonotto, 1996).

As amostras de dgua foram armazenadas
em frascos de vidro com capacidade para 4L,
j& adaptados para o processo. Para os sélidos
em suspensao, os filtros foram introduzidos em
frascos de vidro com capacidade para 1L,
também adaptados para o processo.

O processo de extracdo constou de varias
etapas:

1) Eliminago de *’Rn residual;

2) Espera de no minimo 26 dias para acumulo
do ??Rn proveniente do decaimento do **Ra;
3) Extracdo do **’Rn da amostra através de
sistema de circuito fechado, ficando o rad6nio
retido em recipiente contendo carvao ativado a
- 80°C;

4) Transferéncia do raddnio para camara de
cintila¢do, por meio de um forno a 200°C;

5) Mensurag¢do do ?*Rn por meio de
cintilometria alfa, através de camara de cintilagio
acoplada a fotomultiplicadora.

Determinacdo de *°Ra nos sedimentos de
fundo e de **Ra nas dguas, solidos em
suspensdo e sedimentos de fundo

A espectrometria gama baseada na
emissdo gama natural do 2Bi (energia da ordem
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de 1,76 MeV) foi utilizada para a quantificacdo
de *Ra nas amostras de sedimentos de fundo.
O sistema utilizado para detecc¢do da radiagdo
gama ¢ composto de um detector de cintilagao
de Nal(TI) do tipo plano, pré-amplificador,
amplificador, e computador possuindo uma placa
ACE 2k da EG&G Ortec, controlada por um
software simulador de analisador multicanal
(2048 canais) A técnica baseia-se na deteccao,
amplificacdo e contagem dos foétons gerados
pela interacdo da radiag@o gama com o cristal
de Nal(TI).

Para a calibra¢do em energia do sistema
empregado, adotou-se o procedimento descrito
por Duarte & Bonotto (2000). O sistema
espectrométrico utilizado foi calibrado em
atividade de ?*°Ra, utilizando-se para cada
padrio a taxa de contagem determinada para o
pico do ?'*Bi (energia de 1,76 MeV), tendo sido
os dois parametros normalizados em relagdo a
massa (Mancini, 2002).

A técnica empregada para a determinagdo
de ??®Ra nas aguas e sedimentos de fundo foi
adaptada de Bonotto (1986, 1996), Mancini
(1997) e Mancini & Bonotto (2002). Procedeu-
se a coprecipitacdo de Ra por intermédio da
mesma metodologia utilizada para a
coprecipitagdo de U, conforme descrito por
Bonotto (1986). Apds a precipitagdo,
descartou-se o sobrenadante, recuperou-se o
precipitado por centrifugac@o, eliminou-se o
ferro em excesso com solvente orgéanico (éter
1sopropilico), reduziu-se a amostra a um volume
de 10 mL e efetuou-se a sua transferéncia para
um frasco de vidro proprio para posterior leitura
no espectrometro (Mancini, 2002).

Para a mensurag¢do da atividade de >**Ra
nos sélidos em suspensao utilizaram-se os filtros
(membranas empregadas na filtragem) sem
prévio tratamento, os quais foram introduzidos
nos mesmos frascos usados para a analise de
agua e sedimentos, e levados ao espectrometro
para leitura. Para a obtencdo da atividade de
228Ra foi utilizada a emissdo gama natural do
28Ac com energia da ordem de 911 a 969 keV
e o procedimento descrito por Mancini (2002).
Neste caso, o sistema empregado para a
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detec¢@o da radiagdo gama consistiu em detector
de cintilagdo de Nal(Tl) do tipo pogo, pré-
amplificador, amplificador, e computador
possuindo uma placa ACE 2k da EG&G Ortec,
controlada por um software simulador de
analisador multicanal (1024 canais). Procedeu-
se a calibracdo do sistema como descrito por
Mancini & Bonotto (2002).

RESULTADOS E DISCUSSAO

O rddio na area do Morro do Ferro

A Tabela 1 sumariza os resultados
encontrados na andlise das amostras das aguas
subterraneas e superficiais e dos solidos em

suspensio no Morro do Ferro, Pogos de Caldas
(MQG).

A Figura4 mostra que baixos valores para
0 2®Ra sdo encontrados tanto na fase liquida
quanto no material particulado, porém, quando
aumenta o seu transporte nos sélidos em
suspensdo, também se verifica uma mobilizagdo
mais acentuada para a fase liquida. Para algumas
amostras, os resultados foram expressos
baseando-se no limite critico de detec¢ao
(Mancini & Bonotto, 2002), que é compativel
com o determinado por outros pesquisadores
(Campos et al., 1986). Para o ?*°Ra ndo ¢é

possivel efetuar essa avaliagdo uma vez que ndo
foram obtidos dados na area relativamente aos
solidos em suspensdo. O emprego de escala
linear na Figura 4 € conveniente, porque ¢
possivel visualizar adequadamente no mesmo
gréfico a grande diferenga existente no transporte
de ®Ra em SR-5 relativamente aos demais
furos de sondagem. Se o diagrama fosse
elaborado em escala logaritmica seria também
possivel verificar que diferengas existem
relacionadas com a distribui¢do de Th nos furos
de sondagem e com as respostas as
precipitagdes do nivel d"agua em cada furo de
sondagem (Bonotto, 1989). Devido ao pequeno
nimero de pontos de amostragem, ndo ¢
justificavel a realizag@o de andlise estatistica
direcionada a avaliacdo da distribui¢do espacial
dos dados na area estudada.

A partir dos valores de atividade de **Ra
foi possivel determinar o K relacionado a este
radionuclideo, como mostra a Tabela 1. E
possivel constatar que o K, do ***Ra, para as
aguas subterraneas, variou de 1,6+107 g/cm’ a
6,410 g/cm’ (média de 2,8+107° g/cm?) para
acoleta realizada em junho de 1996, enquanto
que este parametro variou de 3,0+10° g/cm’ a
8,5£10* g/cm® (média 2,0+10* g/cm’) para a
coleta realizada em janeiro de 1997. Para as

Tabela 1: Resultados das analises para ?°Ra e **®Ra nas amostras de aguas superficiais, subterraneas e sdlidos em
suspensao coletadas na area do Morro do Ferro, Pocos de Caldas (MG). Incerteza analitica de +10% correspondente

a um desvio padrdo de 1s.

Local de Coleta

Data de Coleta: 24 e 25/06/1996

Parametro unidade SR-4 SR-5 SR-6 SR-9 MF-12 Pr-Vert Vert
26Ra* Bq/L 0,71 1,62 0,89 23,73 0,12 0,22 -
*Ra* Ba/L <0,02 6,23 < 0,01 0,31 2,10 < 0,05 < 0,04
228Rg** Ba/g <1852 24233 <62,96 6,26 3292 <1614 <487
Ki®®Ra  glem®  1,1x10°  2,6x10° 1,6x107 5,0x10° 6,4x10°  3,1x10° 8,2x10°

Data de Coleta: 06/01/1997
*°Ra* Bq/L 0,38 1,65 0,53 0,33 0,34 0,07 1,20
28Ra* Ba/L <0,02 14,48 0,18 5,34 0,22 0,51 <0,03
*Ra** Ba/g <153 418,70 <210 <6,25 73,22 <918 <1204
Ke?®®Ra  glem®  1,3x10°  3,5x10° 8,6x10° 8,5x10* 3,0x10° 5,6x10° 2,5x10°

* aguas superficiais e subterraneas; ** solidos em suspenséo.
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Figura 4: Atividade do ***Ra nos s6lidos em suspensido em fungdo da atividade do **Ra nas aguas do Morro do
Ferro, Pogos de Caldas (MG) durante a (tridngulos) primeira campanha de coleta realizada em 24 e 25/06/1996 e
(quadrados) segunda campanha de coleta realizada em 06/01/1997.

aguas superficiais, obteve-se um valor médio Estes valores médios indicam que tanto para as
para o K do ***Ra na coleta realizada em junho dguas subterrdneas quanto para as aguas
de 1996 correspondente a 5,6+10 g/cm’, superficiais, o K do **Ra ¢ superior (por um
enquanto que um valor médio de 2,9+10~ g/ fator de 5-7 vezes) no periodo chuvoso (janeiro
cm’ para a coleta realizada em janeiro de 1997. 1997) relativamente ao seco (junho de 1996),

Tabela 2: Atividade de **°Ra ¢ **®Ra nos solidos em suspensdo e aguas superficiais do Complexo Alcalino do
Barreiro, Araxa (MG). Incerteza analitica correspondente a um desvio padrdo de Is.

amostra Coleta 1 (16-19/02/2000) Coleta 2 (12-16/09/2000)
226Ra 228Ra 226Ra 228Ra

mBq/L* Bqg/g** mBq/L* Bqg/g** mBqg/L* Bqg/g** mBq/L* Bqg/g**
top 58030 425 1971108 5645 1267454 161 122418 23+4
25p 465428 3+1 173+23 116+9 628+26 5345 22322 <85
35p 543+33 1141 21743 8148 228+13 303 9318 <87
sep 131252 39s3 364+66 4045 1731464 1442 146424 2614
5sp 520423 1442 228424 4242 38719 2442 24529 <41
65p 556436 1942 55+11 433 283+15 2413 5848 7644
7sp 351413 3¢1 156423 26+4 1038 2642 19714 3047
sp 920+39 3415 251420 3446 238191 2542 18232 316
osp 281417 333 144116 853 244110 244 145£19 <41
josp  349+18 ; 658 424 588427 4242 4745 2043
t1sp 2009 1341 638 2442 32014 396 5117 3847
toep 107160 161 162413 278413 1417471 5544 63+13 1443

* aguas superficiais; ** s6lidos em suspenséo.
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mostrando que as diferengas sazonais afetam o
transporte de **Ra.

No que se refere a0 K para 0 **°Ra, uma
vez que ndo foram determinados valores para
os solidos em suspensdo, pode-se obter uma
estimativa a partir do valor correspondente a
0,76 Bq/g encontrado para o **Ra nos
sedimentos de fundo. Considerando a primeira
campanha de coleta realizada em 24 e 25/06/
1996, bem como o valor de 0,22 Bq/L
determinado para o ?°Ra dissolvido nas aguas
superficiais, € possivel estimar um K do **Ra
em cerca de 3500 cm’/g. Este resultado é
razoavel quando comparado com aqueles
determinados por Barcellos et al. (1990), que
encontraram um valor médio de 5000 cm®/g
para o mesmo parametro a partir da analise de
amostras de aguas superficiais do planalto de
Pocgos de Caldas.

Contudo, para fins de comparagao com
o K, determinado para o ***Ra € preciso efetuar
ainversdo do valor correspondente a 3500 cm?/
g, 0 que acaba resultando em cerca de 3+10
g/cm?’. Isto sugere maior mobilidade para a fase
liquida do ??°Ra relativamente ao 2*Ra,
possivelmente relacionada com a maior
mobilidade do uranio relativamente a do torio

no ambiente supérgeno e/ou posicao diferencial
de cada um desses nuclideos em suas
respectivas séries de decaimento.

O radio nas aguas superficiais do Barreiro

Na Tabela 2 constam os resultados da
atividade de **Ra e ***Ra nos so6lidos em
suspensao e aguas superficiais do Barreiro nas
duas etapas de campo. Foi necessario
determinar o limite critico de detec¢do (Mancini
& Bonotto, 2002) da atividade de ***Ra nos
solidos em suspensdo para 4 amostras na
segunda etapa de coleta. Na Tabela 3 constam
os coeficientes de distribui¢do para o **Ra e
228Ra nas aguas superficiais do Barreiro, para
as duas etapas de campo.

Para as dguas superficiais
correspondentes ao lado leste da area (grupo
1),0K, do**Ra variou de 0,3£10*a 5,7+10°
4 g/cm® (média de 1,6+10* g/cm?) para a
primeira etapa de campo, ¢ de 0,04+10* a
1£10* g/cm? (média de 0,310 g/cm?) para a
segunda. No geral, a diminuigdo do K do ***Ra
para o periodo seco estd relacionada com a
diminui¢go da atividade de *°Ra na fase liquida.

Para as 4guas superficiais
correspondentes ao lado oeste da area (grupo

Tabela 3: Coeficiente de distribui¢do (K,) do **Ra e ***Ra para as 4dguas superficiais do Complexo Alcalino do

Barreiro, Araxa (MG).

Amostra Coleta 1 (16-19/02/2000) Coleta 2 (12-16/09/2000)
Ky (226Ra) Ky (228Ra) Ky (226Ra) Ky (228Ra)

(x10™ glem®) (x10° glem®) (x10™ glem®) (x10° glem®)
1sp 0,23 35,00 0,80 5,36
2sp 0,74 1,49 0,12 2,61
3sp 0,68 2,67 0,08 1,06
4sp 0,27 8,98 1,20 5,60
5sp 0,07 5,42 0,16 5,91
6sp 0,32 1,29 0,12 0,77
7sp 5,72 6,58 0,04 6,62
8sp 0,49 7,27 0,95 5,94
9sp 0,27 1,69 0,10 3,53
10sp - 1,55 0,14 2,31
11sp 0,77 2,59 0,08 1,32
12sp 1,27 0,58 0,26 4,43
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2), obteve-se uma variagdo para o K do **°Ra
de 0,3£10* a 1,3£10* g/cm?® (média de
0,710+ g/cm?®) para a primeira etapa de campo,
e de 0,3£10* a 1,2+£10* g/cm® (média de
0,4+10* g/cm?) para a segunda etapa de campo.
Neste caso, assim como para o grupo 1, a
diminui¢do do K do ***Ra para o periodo seco
esta relacionada com a diminui¢do da atividade
de *Rana fase liquida, embora para o grupo 1
as diferengas sejam menores, ndo ficando tdo
evidente a influéncia sazonal no comportamento
do K, do **Ra. O que parece controlar as
variagdes do K do ***Ra para o grupo 1 ¢ a
maior presenca de **°Ra nos sdlidos em
suspensao.

A variagdo do K, do ***Ra nas dguas
superficiais do lado leste do Barreiro (grupo 1)
para as duas etapas de campo foi de 1,5£10°¢a
7,3£10¢ g/cm’ (média de 3,9+£10° g/cm’) para
a primeira etapa de campo e de 1,1£10° a
6,6+10° g/cm’ (média de 4,010 g/cm?®) para
a segunda etapa de campo. Praticamente nao
ha diferenca para o K, do ***Ra entre os
periodos chuvoso e seco mostrando, assim, a
pouca mobilidade do ?**Ra, principalmente na
fase liquida.

A variagdo do K, do **Ra nas aguas
superficiais do lado oeste do Barreiro (grupo 2)

para as duas etapas de campo foi de 0,6+10° a
9,010 g/cm® (média de 3,0£10° g/cm?) para
a primeira etapa de campo e de 0,8£10° a
5,6£10° g/cm’ (média de 2,9+10° g/cm?) para
asegunda. As médias obtidas para os periodos
chuvoso e seco s3o muito proximas, com uma
pequena diminuicdo para o periodo seco,
confirmando a baixa mobilidade do **®Ra,
principalmente porque nesta regido ocorre uma
menor atividade de ??*Ra nos sedimentos.

O ponto 5sp apresenta valores do K do
226Ra da mesma ordem de grandeza dos demais
pontos, para as duas etapas de campo (Tabela
2). H4d um aumento de aproximadamente duas
vezes no valor para a segunda etapa de campo
em relacdo a primeira etapa. J4 0 K do **Ra
apresentou um pequeno aumento para a segunda
etapa de campo, que ndo chega a ser significativo
face a baixa mobilidade deste nuclideo.

Para o ponto Isp, os valores
determinados para o K do **°Ra sdo da mesma
ordem de grandeza da maioria dos pontos
analisados, sem ocorrer queda no periodo seco.
Jao K do**Ratem um comportamento inverso
ao K, do **Ra, com um valor superior aos
demais para a primeira etapa de campo (Tabela
2), 0 qual se deve ao valor anomalo da atividade
de **Rana agua. Este comportamento do ponto

Tabela 4: Atividade de ***Ra e ***Ra nos sélidos em suspensio e dguas subterrdneas do Complexo Alcalino do
Barreiro, Araxa (MG). Incerteza analitica correspondente a um desvio padréo de 1s.

Coleta 1 (16-19/02/2000)

Coleta 2 (12-16/09/2000)

amostra “Ra “*Ra “°Ra “*Ra
mBq/L* Baq/g** mBq/L* Ba/g** mBq/L* Bqg/g** mBq/L* Ba/g*™*
1sb 589+30 45+4 133213 45 +2 - 58+2 42+6 233
2sb 465128 12+1 1112 1542 7917 5215 4511 <86
3sb 543+33 26+1 6517 29+3 983+48 14+1 11615 1312
4sb 131252 1241 173116 151 460117 3042 146+10 <21
5sb 520+23 121 12714 9+1 187277 - 92118 <126
6sp 556136 7918 140112 16818 396122 2612 155+14 <48
7sb 351113 1£0,3 11417 8+1 48+8 3213 156+11 <58
8sb 920139 0,540,1 5547 10,1 - - - -
9sb 28117 31 48+4 12+1 12948 1241 4716 11¢1
10sb 349+18 4+0,4 9819 8+1 798136 - 114422 9+1
11sb 20019 4+0,3 5417 101 1818164 1341 13710 23+2
12sb 1071160 51 5818 1812 - - - -
13sb - - - - 2496109 8+1 7419 9+1
14sb 35519 1£0,2 4916 4+0,5 387t15 60,5 3313 441
15sb 70539 18+1 61+11 1812 596118 8+1 3217 <25
16sb - - - - 637123 30+4 - 446
17sb 683139 1242 12611 14+2 414422 7015 5115 23+2

*aguas superficiais; ** sélidos em suspensao.
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Figura 5: Relag@o entre o K, do **Ra e 0 K, do ***Ra das dguas subterraneas do Complexo Alcalino do Barreiro,
Araxa (MG) no (A, %) periodo chuvoso e (B, 2%) periodo seco.

Isp relativo ao *Ra e **Ra demonstra como
podem ocorrer alteragdes pontuais significativas
afetando o seu transporte. Tais mudangas
também foram observadas para outros pontos
analisados. Apesar destas peculiaridades, em
termos gerais, quando se consideram as médias
obtidas para os K s de **°Ra e ***Ra, verifica-
se um comportamento relativamente similar entre
as duas drenagens.

O radio nas daguas subterraneas do Barreiro

Na Tabela 4 constam os resultados da
atividade de **°Ra ¢ ?*®Ra nos sélidos em
suspensao e aguas subterraneas do Barreiro nas
duas etapas de campo. Para a segunda etapa
de coleta, foi necessario determinar o limite
critico de detec¢@o (Mancini & Bonotto, 2002)
da atividade de ***Ra nos solidos em suspensiao
para 6 amostras. Na Tabela 5 constam os

Tabela 5: Coeficiente de distribui¢do (K ) do **’Ra e ***Ra para as 4guas subterraneas do Complexo Alcalino do

Barreiro, Araxa (MG).

Coleta 1 (16-19/02/2000)

Coleta 2 (12-16/09/2000)

Amostra Ka (*°Ra) Ks (**°Ra) Kq (*°Ra) Kas (*°Ra)
(x10* glem®) (x10” glem®) (x10* glcm®) (x10” glcm®)

1sb 0,13 0,30 - 0,18
2sb 0,38 0,07 0,01 0,05
3sb 0,20 0,22 0,70 0,91
4sb 1,13 1,14 0,15 0,68
5sb 0,42 1,35 - 0,07
6sp 0,07 0,08 0,15 0,32
7sb 4,25 1,42 0,01 0,27
8sb 19,6 7,09 - -

9sb 0,82 0,4 0,10 0,43
10sb 0,87 1,28 - 1,25
11sb 0,54 0,54 5,53 0,60
12sb 2,23 0,33 - -

13sb - - 3,33 0,80
14sb 3,15 1,11 0,63 0,85
15sb 0,40 0,34 0,72 0,13
16sb - - 0,20 -

17sb 0,55 0,90 0,06 0,22
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coeficientes de distribuigdo para o0 *Ra e **Ra
nas aguas subterraneas do Barreiro, para as duas
etapas de campo.

O K, do **Ra para o aqiiifero granular
variou de 0,1+10*a 19,6+10* g/cm? (média
de 2,5+10* g/cm?®) para a primeira etapa de
campo e de 0,01£10*a 5,5£10* g/cm?® (média
de 1£10* g/cm?) para a segunda. Este aqiiifero
se comporta de maneira similar as dguas
superficiais relativamente ao K do**Ra, o qual
¢ maior no periodo chuvoso e diminui para o
periodo seco, quando sdo consideradas as
médias dos dois periodos. Porém, quando se
analisa a variagdo do K do ***Ra para as duas
etapas de campo verifica-se que ndo ha um
padrao unico de variagdo, estando o aqiiifero
sujeito a alteracdes pontuais, tanto na
concentragdo de *°Ra na fase liquida quanto na
solida.

A variagdo do K, do **Ra nas aguas
subterraneas do Barreiro, para as duas etapas
de campo, para o aqiiifero granular, variou de
0,110 a 7,1£10° g/cm? (média de 1,210
g/cm?®) para a primeira etapa de campo e de
0,1+10° a 1,210 g/cm?® (média de 0,5+10°°
g/cm?®) para a segunda. Da mesma forma que
para o K do **Ra, hd uma diminui¢do do K
do *®Ra para o periodo seco, neste caso,
relacionado com o aumento do **Ra na fase
solida. Observa-se, ainda, que o K, do ***Ra
exibe um comportamento mais regular do que o
do K, do**Ra, apesar da ocorréncia de algumas
variagdes pontuais acentuadas. Os pontos 2sb
e 1sb tém um comportamento similar ao do
aqiifero granular, com maiores valores para o
K, do ***Ra e K, do ***Ra ocorrendo no
periodo chuvoso.

Testes estatisticos de correlagdo, com
nivel de significancia de 95% e grau de liberdade
1, envolvendo o K dos dois is6topos de radio
para as duas etapas de coleta foram realizados
(Figura 5), indicando que eles estdo
relacionados, de uma maneira geral, em toda a
area de investigacao.
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Coeficiente geral de distribui¢do de radio
para a area do Barreiro

Os resultados obtidos permitiram
determinar os coeficientes gerais para a
distribuicdo de Ra na area do Barreiro, os quais
foram determinados sem proceder a separa¢ao
em grupos no caso das aguas superficiais e com
a inclusdo de todos os pontos amostrados no
caso das aguas subterraneas.

Para o periodo chuvoso, 0 K, médio do
226Ra para as aguas superficiais é de 9,83+10
g/cm? e para o periodo seco ¢ de 3,37+10-g/
cm?, implicando, assim, numa média geral de
6,60+10°g/cm’ para 0 K do ***Ra. O K médio
do ?*Ra para as aguas superficiais ¢ de
60,2610 g/cm® para o periodo chuvoso e de
3,79+10%g/cm?® para o periodo seco,
implicando, assim, numa média geral de 5,02+10
Sg/cm’. Verifica-se, portanto, que 0 K do***Ra
¢ superior por um fator de 13 ao K, do **Ra,
indicando menor mobilidade do *®*Ra
relativamente ao *°Ra, conforme também
constatado neste trabalho para o Morro do
Ferro.

Para as dguas subterraneas, o K, médio
do ?**Ra para a area do Barreiro foi de 2,32
+10*g/cm’e de 0,97+10%g/cm?,
respectivamente, para os periodos chuvoso e
seco, resultando numa média geral de 1,64+10
*g/cm’ para o K do *°Ra. O K, médio do ***Ra
foi de 1,11£10%g/cm® e de 0,49+10-g/cm’,
respectivamente, para os periodos chuvoso e
seco, correspondendo a uma média geral de
0,80+£107g/cm’ para o K, do **Ra. Dessa
forma, o K do **°Ra € cerca de 20 vezes maior
do que o do **Ra, mostrando também a maior
mobilidade do ?*°Ra relativamente ao **Ra nas
aguas subterraneas.

CONSIDERACOES FINAIS

Os valores que foram determinados para
o K, do **Ra e do ***Ra para as dguas do
Barreiro e do Morro do Ferro estdo, no geral,
dentro do intervalo definido por Benes (1984),
que ¢ de 107 g/cm® a 10 g/cm’. Barcelos
(1990) obteve um K, médio para o ***Ra da
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ordem de 10 g/cm? para aguas superficiais do
Planalto de Pogos de Caldas, que ¢ da mesma
ordem de grandeza daquele que foi determinado
para o Corrego Sul, neste trabalho. Esta ordem
de grandeza ¢, contudo, superior por um fator
de 10 a do K, do ***Ra para as dguas
superficiais do Barreiro, refletindo as
particularidades de cada area.

Bonotto (1998) também estimou o K,
para as aguas subterraneas de SR-5 no Morro
do Ferro, encontrando valores de 5,6+107g/
cm’ e de 6,3+10*g/cm?, respectivamente, para
0 *?°Ra e ?»%Ra. Segundo estes dados, a
mobilidade do ***Ra para a fase liquida seria
superior a do ?Ra, diferentemente do que foi
verificado neste trabalho. Ainda, no caso do
228Ra, o valor referido por Bonotto (1998) é
maior que aqueles encontrados neste trabalho.
Por isto, ¢ importante ressaltar que diferencas
sazonais sdo de extrema importancia nos estudos
de migragdo/transporte de radionuclideos para
a fase liquida, assim como comumente verificado
para parametros fisico-quimicos e elementos
principais/menores avaliados durante os
processos de interacdo agua/solo-rocha no
ambiente supérgeno.

Especificamente na area do Barreiro,
verifica-se um transporte preferencial de *’Ra
e de ?*®Ra para a fase liquida das aguas
subterraneas em relacdo as superficiais, talvez
relacionado com o maior tempo de residéncia
das 4guas subterraneas no aqiiifero, uma vez que
isto pode favorecer a ocorréncia da transferéncia
de radio para a fase liquida, em decorréncia das
interagdes que ocorrem com os estratos do
aqiifero. Porém, os dados disponiveis para o
Morro do Ferro ndo possibilitam afirmar se isto
também ocorre naquela area, sobretudo, quando
também se leva em conta as influéncias sazonais
no transporte de radionuclideos.
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