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DETERMINACZO DE “'°Pb EM AGUAS MINERAIS

DA CIDADE DE AGUAS DA PRATA

SANDRA REGINA DAMATTO MOREIRA

RESUMDO

A concentrag¢3o de szb foi determinada em do:ze fontes

de Agua mineral da cidade de Aguas da Prata.

0 2":’Pt: foi determinado por meio do ‘noBi. pela medida
da atividade beta total de um precipitado de 2""F’t‘.)Crl’.’l.. apsas
separac3o de elementos interferentes por complexag3o com acido
nitrilo tri-acético em pH basico.

A medida beta total do 2*°Bi foi realizada em um

detector proporcional de fluxo gasnso de baixa radiagio de fundo.

Foram observadas concentrages na faixa do limite
inferior de detecg30 a 1240mBq/L. 0O procedimento radioguimico
adotado apresentou um rendimento em torno de 857 e um limite

inferior de detecg¢Zo de 4,9mBa/L.

A dose equivalente comprometida efetiva e a dose
eguivalente comprometida no osso (&rgio considerado critico para a
ingestXo de #1%pb) foram estinadas com o objetivo de avaliar a
importancia deste radionuclideo na exposig¥o A radiagXo decorrente

da ingest3o destas Aaguas.

Foram observadas doses equivalentes comprometidas
efetivas de até 1.1mSv/a e doses equivalentes comprometidas no
0osso de ate l.7x101mSv/a.
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DETERMINATION OF 2'°Pb IN MINERAL SPRING WATERS

OF AGUAS DA PRATA CITY

SANDRA REGINA DAMATTO MOREIRA

ABSTRACT

210

Cnncentration levels of Pb hbave been analyzed 1in 12

mineral spring waters of Aguas da Prata city.

The *°Pb concentration was determined through 21%gi., by
measuring the gross beta activity of the zloprrO‘ precipitate
after separation from interfering elements by complexation with
nitrilo tri acetic acid at basic pH.

The **°Bi beta activity was carried out in a low

background gas flow proportional counter.

Concentrations ranging from lower limit of detection to

210p,,

1240mBqg/L were observed for
The radiochemical procedure adopted presented a chemical

vyield around 857 and a lower limit of detection of 4,9mBg/L.

Dose calculations were performed in order to evaluate
the importance of this radionuclide to the radiatinon exposure due

to the ingestion of these waters.

Based upon measured concentrations, commited effective
doses up to 1,imSv/y and commited doses to the bone up to

1.7x10*mSv/y were observed for *°pb.



INDICE

CAPITULO 1
INTRODUGZAD
1.1 - Radioatividade natural....cccecceenceacssccscose
l.2

i

Radioatividade das AQUAS..cccessssccncsocsassccse

1.3 - As fontes de aAgua mineral de Aguas da Prata..........
1.4 - Classificag3o das aguas minerais radioativas.....ccc..
1.5 - Dbjetivos do trabalhO..c.cscecsocsccncesocsoscsnccncns
CAPITULD 2

CONSIDERAGZES SOBRE 0O CHUMBO

2.1 - A guimica do ChumMbO.cceersveocresctossrsosscrnassonsasens
2.2 - Caracteristicas radiolégicas do chumbO....cccvevecvces

2.3 - Fontes de 2105, No meio ambienNte..cceeeccsrvccccosnsensee

2.2.1 - Ar atmosféricO..cccevcescccacescvcscnscnnnnnss
2.2.2 - Precipitag®o pluviométrica...cceccccecocsncss
2.2.3 - Agua potavel....cceevecrsccccscccncsncnnnserne
2.2.8 - AlimentOS.iccscscccrcccnocssosevsscnnnsonsosocsss
2.4

CAPITULDO 3
FPARTE EXPERIMENTAL

Distribui¢Zo e excreg¢io de**°pb do corpo humano.......

3.1 - Metodologias disponiveis para determina¢3o de z“bb...

3.2 - Procedimento experimental adotadD.c.cerseccceces

CAPITULDO 4

RESULTADOS

4.1 - Coleta das amosStrasS..ccvcerssoessovecccessosensse
4,2 - Determinag3o da eficiéncia de contagem..eccoo..
4.3 - DeterminagXo do background..eseerecsssoscsccses
4.4
4.5

Determina¢®o do limite inferior de detecg¢?o....
210

Determinag¢Xo da concentrac¢Xo de

]
0 0002 00

pb..l'..'.l"'..-.'

Pagina

12
13
19
20

24
24
26
27
27

28

38
41
43
44

46



4.6 - Estimativa da dose equivalente comprosetida efetiva no

corpo inteiro e dose equivalente comprometida no osso 49

CAPITULO S
CONCLUS&S ..... ® ® & ® ® " 9 e &0 e 00O VEe S S ® ®» & & & & & 008 " 86 SO e S e e e 51
REFERENCIAS BIBLIOGRAFICAS...c.cceecccencscccscsesscsanens ees 53



CAPITULO 1

INTRODUCXO

1.1 - Radioatividade natural

0O homem, no ambiente em que vive, esta exposto a varios
graus de exposi¢Xo A radiagIo natural dependendo de sua atividade

e localizag3o.

A radiag¢Zo cédsmica. interagindo com a atmosfera e crosta
da Terra e produzindo radionuclideos, é um tipo de radiag?o
natural a que o homem estA exposto. Outra fonte de radiag3o
natural sXo os minerais encontrados na crosta da Terra que possuem

na sua composigIo um ou mais radioisétopos.

Todas estas exposic¥es, exceto aquelas da radiag3o
cosmica direta, s3o produzidas pela radiag3o que vem dos

radionuclioeos naturais do meio ambiente. Estes radionuclideos s3o
1

e . . .. a
classificados em duas classes. 0s cosmogénicos e os primordiais

Os radionuclideos cosmogénicos s3o produzidos atraves de
reasdes entre raios cosmicos e nricleos na atmosfera, solo e 4&gua.
SXZo emissores de raios gama, raios-X e particulas beta e o

intervalo de meia vida varia de milhSes de anos a uma frac3o de

segundos.

Em termos de exposigio do homem, ns Quatro
radionuclideos cosmogénicos ocoue mais contribuem sXo o carbono-14,

tricio (gH). sodio-22 e berilio-7 sendo que os trés primeiros s3o



. 2
isotopos de elementos abundantes no corpo humano .

Os radionuclideos primordiais 30 aqueles que s3o
associlados com a formag3o da Terra e s3o na sua maloria isdétopos
de elementos pesados que pertencem a trés séries radiocativas
encabecadas pelo uranio-238, uranio-235 e torio-232 (figquras 1, 2

e 3, respectivamente).

Guando os membraos destas séries nIo sZo submetidos a
nenhuma separa¢Zo qQuimica ou fisica eles atingem um estado de
equilibrio radiocativo onde a taxa de decaimento de cada nucliceo é

muito préxima a do nuclideo cabeg¢a da série(z’.

A série do uranio-238 pode ser dividida em quatro
sub-séries. Em cada sub-série a atividade do pai imediato controla
a atividade dos produtos. As sub-séries sao:

a) zs.U e z"U.. que se encontram em equilibrio radiocativo:
b) zzdRa que esta frequentemente separado de seu precursor e se
distribui na natureza de maneira diferente do uranio e tério;

(B "an. qQue ¢ um giAs inerte e deve emanar de seu pai. mais seus

219 214

filhos de meia vida curta Po, Pb, 214p; e ***po:

d) Os produtos de decaimento do rad®nio de meia vida longa

210 210, . 210,
Pb. Bi e Po.

A série do actinio (”SU)

possul menos importancia uma
293 . .
vez que a porcentagem de 2 U na composigZ3o do wuranio natural (-]

pequena (@3,73%) quando comparada com a do 298, que & 99,27%.

A série do zszTh pode ser dividida em trés sub-series:
a) Apenas 232Th;
b) A sequéncia z”Ra. zz'Ac, 22811 e 22‘Ra:

c) O gas inerte 2%n e seus filhos de meia vida mais longa
212 212_ .
Pb e Bi.

Fora dos membros das Sseries de decaimento radioativo
natural. encontram-se ainda muitos outros nuclideos radioativos,

como O potassio que tem além de dois isodtopos estaveis. um isétopo



radioativo, o “°x com meia vida de 1.28x10° anos e uma abundancia
relativa de 9,012%.

Os radionuclideos naturais s3io encontrados na crosta da
Terra em todo O meio ambiente, como solo, dgua e atmosfera. Sua
concentragcXo varia com a localizag3o geografica, origem geoldgica
dos solos e histéoria climatica, hidroldgica e agricola. 0O uso de
fertilizantes em viarias situagtes na agricul tura afeta a
concentraci¥o dos radionuclideos, como no caso do 4% quando sio

usados fertilizantes que possuem potassio.

Alguns dos fertilizantes usados tém altas concentracgdes
de outros radionuclideos naturais, particularmente urinio natural
@ isétopos de radio. 0Os fertilizantes afetam, portanto, o
transporte fisico e absor¢3o biol#4gica dos radionuclideos do solo

para as plantasun

Como resultado da distribui¢XZo Jos radionuclideos no
so0lo. estes também s3Io encontrados em fontes de Aagua natural e,
portanto, estas Aaguas seriam uma fonte de absorgs3o dos

radionuclideos naturais na dieta humana.

Mas geralmente estas Aaguas naturais s3o processadas
extensivamente, nNnos paises mais desenvolvidos da América do Norte
e Europa. antes de serem utilizadas como Agua potavel e com isso
espera-se que © tratamento reduza as concentragdes dos

radionuclideos.

A dieta humana e a fonte principal de absorgio da
radicatividade natural e de exposig®o interna do homem, A
concentraszXo dos radionuclideos naturais nos alimentos varia muito
com a localiza¢3o @ situag3o local de cultivo, como praticas
agricolas (uso ou nXo de fertilizantes), e manufatura dos
alimentos.

Alem de serem encontrados no %0lo, agua e aliméntos, os

radionuclideos naturais s3c encontrados também na atmosfera. Os



isétopos de radénio, por serem um QAs inerte. difundem facilmsente
do solo para a atmosfera. O qun. por ter uma meia vida (3,82
dias) maior que 0s outros isétopos de raddénio. juntamente com sSeus
filhos. ¢ 0 que mais contribue para a3 exposido do homem através da

inalag3n.

0 radénio ¢ liberado como produto de decaimento do
so0lo, rochas e aguas. Esta também presente no gas natural e outros

combustiveis foésseis.

Dos filhos do radénio os radionuclideos que merecem
maior atengcio sIo os que formam a Gltima sub série da série do
urinio-238 e que possuem maior meia vida:‘uobb com meia vida de
22,3 anos, ”oﬂi com meia vida de 5.013 dias e %0 com meia

vida de 138,38 dias.

Estes radionuclideos, por serem emissores alfa e beta,
sX0 importantes sob o ponto de vista de proteg3o radioldgica, pois
contribuem com uma dose sigrificante devido A irradiag3o interna.

Quandoc os trés radionuclideos est3o em equilibrio radiocativo, a

dose o0 z’opo & muito maior que a do z’opb e 219,

z’opo & considerado separadamente“’.

Bi e com 1isso o

210 . .
Po. no meio ambiente como

tambem no homem, € em geral rigorosamente relacionada a do :nopb

No entanto a atividade de

Que ¢ O seu precursor de meia vida mais longa e age como um

210

carregador., JA o Bi tem uma melia vida muito curta quando

210 .
comparada com a do Pb e assim quase sempre assume-se que ele

estd em equilibrio com o ‘°Pb nos varios compartimentos do meio

ambiente e no corpo humano.

Ultimamente tem aumentado o interesse em se estudar os
radionuclideos das séries naturais nos locais que apresentam uma
radiagzdo de fundo elevada, devido ao fato deles serem
predominantemente emissores alfa e beta e portanto serem
considerados relevantes para a irradiagXZo interna devido a

ingest3o e inalag3o.
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1.2 - Radioatividade das Aguas

A radiocatividade natural das Jaguas e proveniente dos
elementos radiocativos nela dissolvidos e dos gases de alguns
elemer*os radioativos difundidos das rochas subterrianeas. Todos
estes elementos radioativos, em principio, podem ser arrastados
pelas correntes subterfaneas, por<em nem todos podem ser observados

_ (3,7
na emergéncia das fontes .

Dentre os elementos radioativos encontrados nas Aguas

minerais, 0s isétopos de radénio sZo os mais abundantes.

Como o gas radénio ¢ quimicamente inerte, n3io forma
compostos quimicos, apresentando grande solubilidade. Ele pode ser
detectado por suas propriedades radioativas, tanto por seu
decaimento com emissio de particulas alfa de energia bem definida.

quanto pelo seus produtos de decaimento”{

0 isntopo radiocativo do gas radsnio que é encontrado nas
fontes em maior proporg3o & O zzﬁQn. membro da familia do ~°U. Os
outros isotopos radiocativos existentes s3o o *2%n de meia vida de
54,5 sequndos e o #°2n de meia vida de 3.9 segundos. dificeis de
serem encontrados devido as suas meias vidas muito pequenas guando
222,

comparadas com a do

222 . . . .
Como o Rn possul meia vida mais longa dentre os tres

isotopos existentes, este pode migrar maiores distancias a partir

da sua origem, sendo © nuclideo gue melbhor caracteriza a
radicatividade npas 4aguas, Sua distribuigZo na natureza esta
diretamente relacicnada com seu antecessor imediato., O 22%2a (meia
vida de 1622 aros). 0O equilibrio entre esses isbdtopos &

estabelecido em cerca de 25 dias®.

A incorporacgio de 222

Rn na Agua ocorre guando esta
220,
atravessa uma zona por tadora de Ra, com ou sem presenga de
222
uradnio e tambem quando o Rn emanado por esta zona atinge um

lengol localizado dentro do alcance de difusio do gas.

12



Em suma a radioatividade das aguas minerais ¢ devida ao

raddénio e seus ascendentes e descendentes (figuras de )] a 3), em

. 2 o
particular o zoRa e 21 Pb.

Embora o 2200 seja 0 responsavel pela maior parte da
radioatividade presente nas Aguas minerais na fonte, por ser um
gas inerte que emana facilmente da &gua e devido a sua meia vida
relativamente peguena, sua atividade costuma decair de varias

ordens de grandeza decorrido algum tempo.

No Brasil a radiocatividade das Aguas minerais na fonte
foi objeto de estudos desde o inicio do seculo, segundo hist#rico
realizado por Szikszay“». Os radionuclideos detectados com maior

22°Ra e pp°?, No

frequéncia nestes estudos s3o o zz'Ra.,
Estado de S3o Paulo existem vaArias fontes cujas Aguas minerais
radioativas s3Io engarrafadas para o consumo humano’”. Dentre
estas, as fontes da cidade de Aguas da Prata s3Xo classificadas

CCiD as mais radioativas.

1.3 - As fontes de agua mineral de Aguas da Prata

A cidade de Aguas da Prata situa-se na borda ocidental
do Planalto de Pogos de Caldas, ma porg3o noroeste do Estado de
S3o0 Paulo a uma altitude de B43 metros e & conhecida como estancia

. . (Y. K> 4
hidromineral .

0 Planalto de Pogos de Caldas, localizado a sudoeste do
Estado de fiinas Gerais. representa a maior intrus3o alcalina do
Brasil. Esta intrus3o de forma quase circular, possui area de
78mkmz. didmetro de 30 a 36 km e altitude media de 1300 metros

. (-4
acima do nivel do mard.

Os limites deste planalto s2o circundados por uma cadeia

COMISCAC NACCH/L CE ENERGIA KUCLEAR/SP - (PER



ininterrupta de montanhas cujas altitudes variam de 1500 a 1700
metros. O pico mais alto no seu interior ¢ o Morro do Ferro com
1541 metros. As altitudes das Aareas circundantes situam-se em

torno de BOO metros.

Essas montanhas circundando as rochas intrusivas.
assemelham-se a um dique anelar. Eros@es causadas por intemperismo
ocorreram na parte interna do planalto, provocando um rebaixamento
drastico das areas internas, destacando assim as montanhas do

contorno evidenciando o anel delimitante.

A conformag3o do Planalto, visualizado atraves de
fotografias aereas, identifica o que se poderia chamar de um
grande vulc3o extinto. Na realidade, atraves das formag®es
geolegicas existentes, presume-se que seja um vulc3o. no aqual n3o
cheqou a haver afus3o pronunciada nas extremidades do digue
anelar, ou melhor, que n3o houve nenhuma atividade explosiva

durante o vulcanismo.

Este fato aconteceu ha cerca de 6@ a 80 milh®es de anos.
quando uma volumosa massa intrusiva de rochas alcalinas emergiu da
Terra. rompendo a crosta numa area de aproximadamente emmkm’. a

uma altura de S0@m acima da altitude media circundantew{

Apos este movimento de rochas intrusivas ocorreu um
rebaixamento da Aarea central deixando a superficie diversas
Jazidas de minerais raros, sobressaindo-se os radioativos. assim
como ocorreram também intensas ag®es hidrotermais., fazendo com que
toda a regi3o tivesse um nivel de radia¢io de fundo maior gque o

normal .

Devido ao fato de apresentar uma radias3o de fundo

elevada diversos pesquisadores tem estudado a regilo. determinando

. . . . . _10-17D)
0s principais radionuclideos das series naturais e tambem

. 118-20) . .
avaliando O acrescimo de dose a que esta sujeilta a

pooulagio gque vive no local.

14



Os minérios de alto valor encontrados no planalto
s3o: bauxita. argilas refratarias (aluminosas). zircédnio, uranio.
torio. molibidénio, elementos terras raras, vanidio. potassio.

[]

R (&
mangans$s e fterro .

Fazem parte do planalto as cidades de Caldas, Andradas,
Pogos de Caldas e Aguas da Prata, sendo que a unica cidade que
esta totalmente dentro do Planalto ¢ a cidade de Pogos de Caldas
tfigura 4). Em todas as cidades sXo encontradas fontes de Aagua

mineral.

A cidade de Aguas da Prata é uma cidade pequena com uma
populagio de cerca de 6000 habitantes, que tem sua populagdo
triplicada nos finais de semana devido A presenga de visitantes

- . 21>
que utilizam suas &guas para fins terapauticos .

Tanto a populang30 local quanto os visitantes t2m livre
acesso a todas as fontes, pois em cada uma delas ha bicas A& sua

disposig3o.

A figura S apresenta um esqQuema da cidade ce Aguas da
Prata com a localiza¢®o das fontes de agua estudadas que toram:
fonte Vilela (com trés pontos de coleta: Vilela I, Vilela Il e
Vilela 111), fonte SXo Bento. fonte Vitséria, fonte do Padre. fonte
Prata Radioativa, fonte Prata Nova. frate Prata Antiga. fonte

Paiol, fonte Platina e fonte do Balneario Teoténio Vilela.

As fontes Prata Radioativa, Prata Nova, Prata Antiga e
Platina s30o da Empresa Aguas Prata S/A e somente as trés primeiras

s30 usadas para fins comerciais.

R fonte Paiol & de propriedade particular e juntamente
com a fonte Platina era antigamente engarrafada., entretanto, hoje
ambas encontram-se fechadas e somente a fonte Paiol possui uma

bica com acesso A populag3o e aos visitantes.

15
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Figura 4 - Esguema do Planalto de Pogos de Caldas'®

a4 fonte Vitaria esta localizada na

Empresa Aguas Prata S/A, com local de acesso

cuidados da Prefeitura da cidade.

As fontes SXo Bento. Vilela e Padre sXo
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particular, mas também apresentam livre acesso ao publico sob os

cuidados da Prefeitura da cidade.

A fonte do Balneario Teotdénio Vilela e de propriedade
particular sendo usada no balneario para fins terapfuticos, mas

também possui uma bica com acesso a populag3io e aos visitantes.

Algumas fontes de agua mineral da cidade de Aguas da

Prata, ja toram estudadas por varios autores = 0.

Longou"estudou trés nascentes localizadas na jazida
chamada "Soli-Deo”, onde existe minério de urinio com teores
médios de @,30% de uao., denominadas fonte Vilela, fonte S3o Bento

e fonte S3o Miguel.

Sequndo Longo estas trés fontes s3o as mais radioativas
do Estado de SZo Paulo e, no Brasil talvez sejam inferiores apenas
a fonte Beija, localizada em Araxa, Minas Gerais.

Segundo Szikszafp’e Szikszay e Sampa“sn a origem da
radioatividade nas aguas das diversas fontes estudadas em Aguas da
Prata esta relacionada com os minerais radiocativos encontrados nas
rochas da regido como: zircXo. baddeleyita, minerais de torio.
monazita e outros nas quais os elementos radioativos est3o

contidos na forma de impurezas.

A maioria das aguas minerais destas fontes tambem ja foi

classificada guanto & sua composic¢Xo quimicidn

As Aaguas das fontes Prata Antiga, Prata Hhova, Prata
Radioativa., Platina e Paiol s3o classificadas como bicarbonatadas
e as fontes Vilela, S30 Bento. Hotel Balneario Teot®nio Vilela. do

Padre e Vitéria como oligominerais.

17
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1.4 - Classifica¢3a das aquas minerais radioativas

A legislag3o brasileira classificou as aguas radioativas
em func3o do teor de rad?nio da seguinte manexrawn
a) fracamente radioativa : 5 a 10 maches por litro:
b) radicativas : 10 a 50 maches por litro:

c) fartemente radioativas : mais de 5@ maches por litro.

A unidade mache. utilizada no Brasil para analise de
Aguas minerais de acordo com o decreto lei n27841 de 8 de agosto
de 1945, ¢é definida camo: "Um mache ¢ a atividade de rad?nio
contida num litro de agua. sem levar em considera¢3o seus produtos
de decaimento e supondo que todas as particulas alfa emitidas
fossem utilizadas, produzindo uma corrente de ionizag3o 1igual a

miléssima parte de uma unidade eletrostatica.”

A utilizagZo desta wunidade de concentrag3o n3o =]
recomendavel pelas dificuladades praticas envolvidas na sua
medic3o precisa e, por esse motivo, ha tempos foi abolida

internacionalmente. A unidade mais recomendAvel e normalmente
utilizada em varios paises para expressar as concentrasgZes dos
elementos radioativos nas aguas @& o Bg/L (1 Bg equivale

aproximadamente a 0,07 maches).

Transformando a unidade mache em Bg, as aguas podem ser
classificadas como:
a) abaixo de 71,4 Bg/L n3o radiocativas
b) de 71.4 Bg/L a 142,9 Bg/L fracamente radioativa:
c) de 142.9 Bg/L a 714,3 BagsL radioativa:
d) acima de 743,353 Bg/L fortemente radiocativa.

Szikszay e Sampa“” estudaram algumas fontes de Agqua
mineral radioativa de Aguas da Prata quanto ao teor de radonio e
as classificaram como:
a) as fontes Prata Antiga com media de 1(6@7pCi/L (59,.5Ba/L) e
Paiol com meédia de 53@0pCi/L (19.6 Bqgqs/L), nio radioativas:'
b) as fontes Prata Radioativa com media de 3500pCi/L (129,6 Bqg/L).,
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Platina com m%dia de 3400pCi/L (125,9Bqg/L) e Prata Nova com média
de 2304pCi/L (85,3Bgq/L), fracamente radiocativas:

c) a fonte do Boi com média de 14342pCi/L (S5S31.2Bq/L), radioativa:
d) as fontes Vilela com média de 34337pCi/L (1271.7Bq/L) e Vitéria
com média de 26197pCi/L (970,3Bqg/L), fortemente radicativas.

Além destes estudos da concentrag3o de raddnio, ja foram
determinados também nestas aguas minerais a concentragio de *2%a.

ZZDRa . zasu . 234U . 232T h, 230Th e ZZOTh(£6A7) sendo que n3Xo

existem na literatura dados a respeito da concentrag3o de z’on

nestas fontes de Agua mineral.

1.4 - Objetivos do trabalho

0 objetivo deste trabalho e implantar a nivel de rotina

uma metodologia para a determinag3do de 219

Pb em amostras
ambientais e aplici-la em particular na analise das Aguas minerais

das fontes de Aguas da Pratea.

Com os resul tados obtidos sera feita uma avaliag¢Xo da
dose na populag3o da regiZo devido A ingest3o do % presente

nas AaAguas locais.

Este trabalho faz parte de uma pesqguisa mais ampla cujo
principal objetivo # avaliar o risco decorrente da ingestio de
Agua contendo zzoRa' z’on, #222n e **®Ra em regi@es de radiag3o

de fundo elevada.

A metodologia proposta e, portanto, adequada pois

permite a determinag3o sequencial do ?2%a e **®Ra alem do **%p,

2@



CAPITULO 2

CONSIDERACUES SOBRE O CHUMBO

2.1 - A quimica do chumboZ2 %>

0 chumbo ¢ um elemento qQuimico de numero atdmico 82 e
peso atémico 207.21 que pertence ao quarto grupo do sistema
periodico. Tem caracteristicas nitidamente metilicas e se encontra

raramente no estado elementar.

0O mineral mais importante de chumbo ¢ a galena (sulfeto

de chumbo), outros minerais de importancia comercial s3o a
cerussita (carbonato de chumbo) e anglesita {sulfato de
chumbo) .

0 chumbo & considerado um mineral raro pois-+ sua
abundiancia na crosta da Terra ¢ aproximadamente 1.bx10"z, no
entanto ele se encontra na natureza concentrado em dep®sitos ricos
o0 bastante para permitir a sua minerag3o. Geralmente o mineral

ocorre associado com prata e zinco.

E largamente empregado na industria para a fabricagXo
de: acumuladores de chumbo em baterias el#tricas., antidetonantes
para carburantes como o chumbo tetraetila, projéeteis para armas de
peaueno calibre, como material de construgXo na forma de liga,

como pigmentos e outros.

0O chumbo metalico ¢ azulado brilhante mas por prolongada

exposicio ao ar fica cinza opaco. £ um metal de alta densidade
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(11.34 g/cm3 a 20°C)., maleavel., flexivel. apresenta baixo ponto de
fus:o(327.4°C) e baixa dureza. Estas caracteristicas Junty com sua
alta resisténcia a corrosiao s30 a base da maioria cdas muitas

aplicagdes do chumbo metalico.

Normalmente apresenta dois estados de oxidag3o: +4 e +2,
sendo que em solugdes aquosas O estado mais importante € o +2 pois
O +4 é instavel ou insoluvel. Devido a estabilidade do estado de
oxidag3o +2 em solugBes aguosas, as rea¢des de &dxido redug3o nIo
s3I0 importantes nos processos de separagio e determinas3o do

chumbo.

0 chumbo metalico pode ser dissolvido facilmente em
concentra¢des moderadas de Acido nitrico (8M). mas & resistente a
ac3o de acido sul furico moderadamente concentrado. Porem pode ser
dissolvido em Acido sulfarico concentrado e < oxidado por oxigénio
na presenga de acido orgqanico fraco como acido acetico. Forma
numerosos sails, oxidos e compostos organometalicos pouco soluveas

e alguns deles s3o apresentados na tabela 1.

0 chumbo pode ser determinado por gravimentria.
volumetria, colorimetria. polarografia. extrag3o com solventes,
troca idénica, cromatografia de papel e outros. De todos estes
metodos O gQravimétrico ¢ um dos mais utilizados fornecendn

resul tados satisfatorios.



) t29
Tabela 1 - Sais insolugveis de chumbo

Formula Solubli}idade em agua
9/100 mL H_O
PbBr 2.4554 : ©0,844%°; 4_.711°°
PbCO 0,001 2°
PbCI 0.673 %: 0.99%°%: 3,34'°°
PbCrO 5.8 x 10”°%'*°’
POF 0.064%
Pb(OH) 2.0155%°
PB(10) 20,0012 ; @.003%°
PBI 2.0244° ; 2.063%°; 09.41*°°
PbC_ O 0.00016"°
PLO 0.0017%°
Pb (PO ) 0.000014
3 .2 293 40
PbSO 2,00425 2°; 0.0056
PbS 0.00086
Pb(SCN) .05 *°
PLS O 2.0%
2 3 .
PBWO 2.03

% temperatura em °C no indice

e
Lo i

.2 - Caracteristicas radiol2gicas do chumbo
0 *%%p Junto com seu progenitor o 226Ra. ambos membros
da familia do uranio. e um dos radionuclideos naturais gue

. . L 126,27)
contribue com a mais alta dose de radiasIo para o homem .

Alem do z"’F’t:) (meia vida de 22.3 anos), existem ainda
mais trés isctopos do chumbo que ocorrem como membro das trés

series radiocativas naturais., sio eles::"‘Pb (meia vida de 26.9
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minutos) da Tamilia do urinio-238, bty -1 (meia vida de 36.1
minutos) da famtlia do urinio-235 e nsz (meia vida de 10,648
horas) da famylia do torio-232 (fiqQuras 1. 2 e 3.

respectivamente).

Estes isstopos. entretanto, por possulrem melas vidas
relativamente curtas quando comparadas com a do szb. n3o s3o

considerados relevantes em termos de protes3o radioldgica.

A maior fonte de z"’PI:: natural e seus filhos no meio
ambiente se origina do decaimento do gas nogbre ann, que se

di funde do solo para atmosfera.

9] z’on pode se concentrar em varios compartimentos do
melio ambiente e em organismos vivos podendo resultar em dose de

radiag3o para o homem devido aos processos de inalaj;3o0 e ingest3Xo.

As muiores fontes de 1%y que contribuem para a dose de
radiag3io no homem s3o0 o0 ar atmosférico, o0s alimentos e a Agua
potavel. Outras fontes como o decaimento do #2%Ra no esquel!eto e
decaimento do ***Rn atmosferico dissolvido nos fluidos do corpo

. . 260
podem ser considerados desprezivels .

2.3 - Fontes de szb NO meio ambiente
2.3.1 - Ar Atmosferico

A principal fonte de szb na atmostera & decorrente da
; 22 .
emanas 3o de %hn que se difunde do solo. A quantidade de zwi’-"i.‘:

atmosferico produzido desta maneira ¢ estimada em 0.8 ©FMCi’a
(2.22»10'® MBgsa ‘®.

2
A concentraz3o do me no ar depende principalmente da
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222 . . . . .
taxa de emanag3o do Rn do solo e da distribuig¢3o latitudinal
. 4,20) . R . .
dos continentes e oceanos . Algumas medidas experimentails da
. 210 .
concentragio do Pb no ar em a.quns locals do mundo mostram que

os valores mais altos de concentragio ocorrem em latitudes

. . . . (4)
subtropicais e temperadas do hemisf<erio norte .

"an da superflicie da Terra ha

Além da emanas3o do
tambem outras possiveis fontes de *%Pb na atmosfera, natural ou
artificial. DO chumbo estavel da atmosfera pode ser uma destas
fontes. A concentrag¢3o de #1%p no chumbo estavel varia de
1,5pCi**°Pb/q chumbo (@,06Bg>*°Pb/g chumba) a SO1pCi-*°Ph/g chumbo
(18.6qu’°Pb/g chumbo), com um valor médio excluindo-se estes

extremos, de 22pTi**°Pb/g chumbo (0,8Bq%*°Pb/g chumbo) ®®,

A concenitragcio natural de chumbo estavel no ar
atmosferico e de 35,43x10 *ugPb/m®.Usando o maior valor da
concentrag¢Xo de 21%p no chumbo. tem-se que a atividade do 2%

existente no chumbo estavel da atmosfera pode alcangar valores de
ate 2.7x1E-7pCi/m3 (w.lxlmqbq/ma). Se for usado o valor medio da
concentra¢Xo, seria obtido uma concentragio de 1.2xlm-°pti/m3
(0.044x1ﬂ¢Bq/m3) Que ¢ um valor que pode ser considerado
desprezivel guando comparado com a concentrag3o de uopb ao nivel
do solo de latitudes medias que e 1.4%10 %pCi/m?
(52x10 "Basm®)??,
A combust3io do chumbo tetraetila de motores a gasolina
tambem pode ser considerada como uma fonte de uon na atmosfera.
assim como a queima de combustivel fossil, como o carvio. em

. : . _ . _'206,20,29)
operagdes i1ndustriais .

As explos®es nucleares provenientes de testes de armas
nucleares que ocorreram nas d2%cadas passadas. principalmente nas

regi“es do Artico., podem ser consideradas como uma possivel fonte

de zmPb na atmosfera‘?%??,
. .3 .
Jaworowsk;mo v sugere que o z’OF'I:’ que esta
naturalmente presente na atmosfera pode ser carregado pelo :uopb

.
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artificial formado pela rea¢@o nuclear z‘”F'!:D(Zn.:')z“:'F'b Que ocorre

com a explos3io nuclear.

2.3.2 - Precipitag3o Pluviometrica

Todo o **°Pb existente na precipitag¢fo pluviometrica )
proveniente da atmosfera e retorna a Terra principalmente pelsa

acXo de limpeza da chuva em altitudes de 1 a 10 km' 2892

A distribuig3io global da concentrag3o de 2%y na
precipitagio pluviométrica ¢ similar A concentras3 a0 nivel do

solo, tornando-se mais alta em latitudes medias. A media anual da

concentra¢3o de 21%p  em precipita¢io pluviometrica varia entre
@.2 pCi/L (7.4mBq/L) e 7 pCi/L (@.3Bag/sL) .

Algumas flutuag¢®es na concentragXo de 2%y s3o
encontrados no gelo glacial da Europa e Antartica. Estas

flutuac®es s3o causadas por influéncias naturais e atividade
humana como testes de armas nucleares que ocorreram em d<cadas
passadas. Alguns trabalhos determinam a idade do gelo e neve

glacial pela medida de seu conteudo de 2192,

A nNneve e a precipitag3o pluviométrica s3o raramente
usadas para consumo humano. Porém em algumas regi®es. como o

Artico. esta & a principal fonte de Agua, contribuindo de forma

significativa para a absor¢3o diaria de 1% na dieta

} (200 . 210
alimentar . Um valor +tipico da concentragc3o de Pb em
precipitas3o pluviométrica no hemisfeério norte & IpCi/L
(@.1Baq/L) >3,
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2.3.3 - Agua Potavel

A agua potavel, junto com os alimentos e ar atmosferico.

. . . 210 ) .
& uma das principais fontes de Pb no mei10 ambiente que
as)

contribue com uma frag3o da dose recebida pelo homem .
A contribui¢Xo na dose & peauena porque geralmente a
Agua utilizada para consumo humano passa por extensos

tratamentos quimicos, nos palses desenvolvidos., O gue reduz o teor

de 210P b(SS) .

0 teor de non em diferentes sistemas de abastecimento
de agua de varios paises do mundo, varia de 8,011pCi/L (@.41lmBa/L)

a @0,127pCi/L (4,7mBg/L). Alguns sistemas de abastecimento de agua

pode conter concentragdes de 1% comparaAveis aguelas da

precipita¢Xo pluviométrica. 0 teor de 2’°Pb de aquas de pors0os
. . . 126)
profundos ¢ mals baixo do que os de aguas de pogos Mals rasos

De acordo com Holtzmanm& 4Q7. a 907 de z“?b e removido

da agua que passa por um tratamento guimico. Em seu trabalho ele
obteve um valor de concentrag3o de %p em aguas tratadas igual a
2.020 * ©,018 pCi/L (0,74 * @0,57 mBg/L) e em Aaquas n3o
0.127 * 0,054pCi/L (4.7 * 2,0 mBg/L).

+

tratadas

. 210,
Tomando-se comoc valor médio de concentragio de Pb em

aqua potavel @,03pCi/L (1.imBg/L). uma absorg3Io media de 1%y

devido A ingest3o daria aproximadamente ©0.05pCi/d (l.9m8q/d)msn

2.3.4 - Alimentos

Os alimentos da dieta alimentar

s3o a maior fonte de
liopb r (2¢5)
esponsavel por dose no homem



A concentrag3o de #%p na carne, figado e rins de rena
e caribu do CanadA. Alaska e Finlandia ¢ muito maior que em z2o0nas
temperadas porque estes animais se alimentam de ligquens o0s Qguais

210 (206)

concentram o Pb .0s liquens como n3o possuem um sSistema de

raizes, obtém sua nutrig3o do ar. Como eles apresentam uma grande

szb muito

Area de absorg3o. vivem por muitos anos e eliminam o
vagarosamente., eles concentram mon em niveis muito mais al tos
que outras plantas. Uma rena consome de 3kg a 4kg de liquem por

dia. sua absorcio de '°Pb ¢ da ordem de 10@@@pCi/d (37@Bq/d)'*.

Altas concentragdes tambéem s3o encontradas em amostras
de figado de animais das regides Articas e em planktons e animais
invertebrados marinhos que s3o utilizados como alimentos.

Morse e Welford mediram z“bb em alguns alimentos da
cidade de Nova York e estimaram que a absor$3o por estes alimentos

na dieta ¢ de 1.2 pCisd (44,4mBa/d)>".

Takata e colaboradores?® estudando cinco distritos do
Jap3o encontraram uma absorgio de *°Pb na dieta variando de
14pCi/d (0,5SBa/d) a 22pCi/d (0,8Bq/d), esta variagXo foi causada
principalmente pelas diferengas no consumo de alimentos marinhos e

vegetais frondosos.

Em outras regides onde os moradores dependem
principalmente do alimento do local, a absorgXo de 21%p devida
a ingestao de alimentos pode variar consideravelmente, alcanjando
valores de 4QpCi/d (1,5Bqg/d) a 10@0pCi/d (3,7Bg/d), como no

R (2¢»)
Artico . ‘

2.4 - Distribui¢3o e excregio do 2%y do corpo humano
Os principais radionuclideos da série do uranio-238 que
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s30 encontrados no corpo humano e que provem principalmente da
absor¢3o pela dieta s3o "U. ™u. *™%Ra e *%b. 0O 2%, e o
I

€
radionuclideo predominante no corpo humano .

0 z’on entra no corpo humano principalmente pela dieta
e por inalag3o no caso de fumantes. O principal local de deposig3o

deste nuclideo & o esqueleto e a dose no osso & o fator critico.

De uma media total de absorg3c na dieta de 5,35pCi/d
(B6,2Bg/d) de z“:'F’t:u somente 9,4%, isto &, 0,505 pCi/d (18mBqg/d) .,
alcanga o sangue e entXo se distribui pelos ¢rg3os do corpo. Assim
o teor de z“’F’b do corpo humano pode ser inferido da medida da
concentrag3o em diferentes ¢rg3os como figado. musculos. bago,

. 20
rim, sangue, 0ss0s e outros .

A maior parte do z""F’l:; do corpo humano ¢ depositada no

esqueleto. entretanto as vezes a concentras3o do #%pb em tecidos
. 20

é maior que nos ossos. Cohen encontrou que em pessoas

contaminadas com zz"F!.a. a concentragic de #%p  na tiredide era

11 vezes mais alta que a média em outros tecidos mnles.

210,

Em fumantes de cigarros a concentrag3o de Pb aumenta

nos tecidos do pulm3Zo. Holtzman e Ilcewicz(aﬂ mediram 0sso0s de

fumantes e n3Io fumantes encontrando um valor de 0,285 * 0,025pCi/g
cinza (10,6 * 0,9mBg/g cinza. para fumantes e 0.135 * 0.016pCi/g
cinza (5,0 * @.6mBq/g cinza) para n3o fumantes. Este valor mais
alto da concentragio de 21%p no esqueleto de fumantes ¢ devido a
migrag¢io do 1%y, depositado nos pulmdes para o esgueleto. Este

fato indica que o fumo ¢ uma significante fonte de 1%, no corpo.

Sabendo-se que a concentragio média de %5h no ar ¢
ldfCi/ma(Slew'qu/ma) e assumindo-se que uma pessoa adulta inala
20m? de ar diariamente a absors3Xo de 1% por inalafs3o de

pessoas nio fumantes & estimada em 0.3pCi/d (11.1mBq/d)"".

Um cigarro contem aproximadamente 0,6pCi (22.2mBg)de

2
%4 e sabendo-se que o mesmo & volatil A temperatura de gqueima
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do cigarro, uma pessoa fumante tem um substancial aumento na
. 210
absors3o de 2% pela inalag3o. Aproximadamente 10% do *%pp

contido no cigarro vai para o pulm3o com a fumaga tragada. Para um
pessoa que fuma 20 cigarros por dia o valor estimado de absorg3o e

de 1,2pCi (44,4mBq) de *°pPu'“.

z“’F’!:; tambem pode se concentrar no cabelo humanc em

o
concentrac®es que podem as vezes ser mais altas que a dos ossos. O

local de acumulag3o ¢ na matri? do foliculo capilarmdn

Yamamoto™® e colaboradores mediram a concentras3o de
z“’F‘b em varias amostras de cabelo humano encontrando um valor
medio de 2.3 * 1,1 mBg/g. Segundo estes autores o valor
relativamente alto encontrado ¢ devido aos habitos alimentares da
popula¢3o do Jap3o que conscame alimentos marinhos em quantidades

quatro vezes maiores que moradores da Europa e Estados Unidos.

Aproximadamente &0% a 70% do *'°Pb que ¢ assimilado pelo

. 3 .
corpo bumano se localiza no esqueleto . As maiores
concentrag®es s3o encontradas em ossos de moradores do hemisferio
norte“o’ e principalmente em esguimos do Artico“’n Estes
valores altos resultam da alta concentrag3o deste nuclideo na
biosfera do Artico e também pelos habitos alimentares desta

populagdo que consome carne de rena.

0 uobb @ eliminado do corpo humano por varias rotas de

excre¢3o. As principais rotas sZo as fezes e a urina, a excregio

pela pele ¢ desprezivelmon

210

A guantidade de Pb excretada depende das

caracteristicas metabslicas do organismo e da forma guimica do

210 . . . (20,42 . ) .
Pb ingerido. Em experimentos realizados com animais de
. 210 . . - . .
laboraterio onde o Pb foi administrado via inalas3oc ou

injes3o intravenosa, apos 15 a 20 dias da administracg3o cerca de

207 a 25% era excretado na urina e 657 a 707 era excretadoc nas

’

fezes.



CAPITULO 3

PARTE EXPERIMENTAL

3.1 - Metodologias disponiveis para a determinag3o de z“bb

0 21%p ¢ um emissor de particulas beta e radiag3o gama
as quais s30 dificeis de serem medidas diretamente devido a baixa

energia dos picos emitidos, 18 kev e 46,5 kev, respectivamente.

A determinag3o direta do Z’QPD pode ser feita por meio
da medida do seu raio gama de 46,5 kev diretamente na amostra sem
a sua destruigﬁo“&“pn desde que se utilize um espectrometro
gama de baixa energia e uma calibrag3o especial devido a baixa

energia do raio gama emitido.

Normalmente o *'°Pb & medido indiretamente pela contagem
beta de seu filho imediato > °Bi de energia igual a 1.17 Hev e
meia vida de 5,01 dias ou pela contagem alfa do seu outro filho

#%po de energia igual a 5,3 Mev e meia vida de 138,38 dias.

Quando o equilibrio radioativo ¢ conhecido ¢ recomendada

a determinagiZo do 2% por meio do z:opo«so,so-sz;. 0 *%o0 e

extraldo por deposicio espontinea de uma solugZo aguosa para um
disco de metal que pode ser de cobre., niguel ou prata e medido por
espectrometria alfa. Est2 método ¢ muito sensivel e especifico
para a determinagi3o indireta de uon. uma vez que o zmPt:; e o

210 . .
Bi s3o emissores beta.

Quando as condig¢des de equilibrio nXo s3o asséguradas.

s30 empregadas separagdes quimicas para isolar o z"':’F’l:a de seus
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139,34

produtos de decaimento. como extragiZ3o com solventes » troca

iénica'ss). cromatografiam’, precipitacZo(”’ e
L. . (GO-G2?

coprecipitag3o .

Juntamente com a precipitag3o de sulfeto e sulfato. a
precipitac3o do cromato de chumbo £ uma das separagdes mais comuns
na radioquimica do chumbo, pois o cromato de chumbo ¢ 1insol+uvel,

. 23
formando um precipitado que & de facil coagulag3o e fxltrar.;‘:lo( .

0 z“’Pc: podé ser extraido da amostra e apds um tempo de
3 a 6 meses 0 °Po que se formou a partir do #%p & medido por
espectrometia alfa apdés a deposigiIc em disco de niquel!s‘)).ﬂu
ainda o uon pode ser extraido da amostra e ap®s 5 ou mais dias

szi que se formou do szb separado.

mede-se a particula beta do
A meia vida curta do z’oBi torna a analise do #1%b neste m=todo
mais rapida sendo a energia da particula beta facil de ser
detectada'so—sm. A unica desvantagem &€ que a radiagz3o de fundo
para a contagem beta £ maior que a da contagem alfa e isto faz com

que o limite de detecg3o seja mais alto™®.

Neste trabalho o % e separado radioquimicamente dos
seus produtos de decaimento por meio do meétodo de coprecipitac¢Ses
sucessivas™ . Inicialmente ocorre a coprecipitag3d3oc de radio e
chumbo com bario em meio A&cido sulfurico 3M. 0 precipitado formado
¢ dissolvido com acido nitrilo tri—-acetico. nesta etapa o bario e
o0 radio permanecem em solug¢io e o chumbo ¢ complexado. O bario e
radio s3o precipitados com sulfato de aménio e o chumbo ¢ separado

e precipitado com cromato de sodio.

A atividade do qub é medida no precipitado de cromato

de chumbo. por meio da medida da particula beta de seu filho 2“)Bj.

ap®s 10 dias da precipitag3o, tempo necessario para QqQue seja

210, 210

estabelecido o equilibrio radioativo entre o Pb e Bi.

O equilibrio radioativo existente entre o sz’b e o
210, . . . . :
Bi ¢ um equilibrio secular onde a meia vida do pai (22.3 anos)

4% muito maior que a meia vida do filho (5,01 dias). Quando estes
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radionuclideos entram em equilibrio o radionuclideo filho decai
com a mesma atividade do radionuclfdeo pai.

No caso do equilibrio radioativo do qu'b e 2":'Bi,
transcorrida uma meia vida do‘uOBi sua atividade correspondera

240,

A
507 da atividade do upr. transcorridas duas meias vidas a
atividade do z“@i correspondera a 757 da atividade do Pb e

transcorridas tré8s meias vidas A 99%Z da atividade do pai.

3.2 - Procedimento experimental adotado“”’

0 z:opb foli separado radioquimicamente dos seus produtos
de decaimento , precipitado como cromato de chumbo e transcorridos
10 dias da precipitag3o, foi medida a atividade da particula beta

do seu filho z“:'B.i..

Esta metodologia analitica utilizada 4 conveniente, pois
permite a separasi3o do;uon dos outros radionuclideos naturais
gque podem estar presentes nas amostras de agua mineral como o

220 228 _(SD-062)
Ra e Ra

Um volume de 10L de &gua foi coletado em cada fonte
estudada. Cada amostra foi dividida em duas aliguotas de 5L, que

foram concentradas em chapa aquecedora para 1L.

Adicionou-se, ent3o. 1mL de carregador de chumbo
(20 mgPb/mL) e lmL de carregador de bario (20 mgBa/mL). A tfung3o
destes carregadores & aumentar a concentrag3o de bario e chumbo na
solug3o. para que se possa atingir os respectivos produtos de

solubilidade para a precipitag3o.

Adicionaram-se gotas de vermelho de metila. SmL de acido

citrico 1M e hidréxido de amé&nio concentrado lentamente até a
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virada do indicador. 0O acido «citrico ¢ usado como agente
complexante do ferro e do chumba, para evitar que estes elementos
precipitem como Fe(OH)3 e Pb(DH)2 pela adig3io de hidr#¢xido de

aménio.

0O hidrdxido de amdnio é adicionado para neutralizar o
meio a valores de pH entre 4,5-5.0, qQue ¢ o pH ideal de

precipitag3o do sulfato de bario.

A solug3o foi aquecida ate a ebulig3o. adicionaram-—-se
S5@mL de acido sulfurico 3M sob agitagio para qQue ocorresse a
precipitagio e deixou-se decantar até o dia seguinte. 4]
sobrenadante foi descartado e o precipitado foi transferido para
um tubo de centrifuga com auxilio de &gua deionizada. A soluzi3o
foi centrifugada a 3000 rpm por S wminutos e o0 sobrenadante

descartado. .

O precipitado foi lavado com acido sulfurico 0.1M para
evitar a sua solubilizag3o e foi centrifugado novamente. sendo a

solug30 descartada.

Adicionaram—-se ao precipitado 2,0g de aAcido nitrilo
tri-acetico (Titriplex 1), 20mL de Agua deionizada e 7mL de
hidroxido de sédio 6M. Agueceu-se para dissolver totalmente o
precipitado. 0O acido nitrilo tri-acético dissolvera o precipitado
em meio basico (adig3o de hidréxido de sodio) complexando o chumbo

e deixando em solug3o o radio.

Ajustou-se o pH da solug3o para 4,5-5.0 com acido
acetico glacial. agueceu-se em banho maria, adicionaram-se 1O@mL
de sulfato de aménio (25mg/mL) para que o radio precipitasse
Juntamente com o bario e deirou-se decantar até o dia seguinte. O
chumbo permanecera em solug3o complexado com o acido nitrilo

tri-acetico.

A solugXo foi centrifugada a 38@0 rpm ¢ O sobrenadante

separado para analise de chumbo. O precipitado foi lavado com

34

COMISEAC NACICN/L CE ENERGIA NUCLEAR/SP - IPEN



acetato de aménio 3JIBL e centrifugado novamente sendo o
sobrenadante adicionado ao aaterior. A lavagem com acetato de
amanio ¢ feita para retirar algum chumbo que esteja adsorvido no

precipitado, pois o chumbo complexa com o acetato.

0 sobrenadante separado foi aquecido em banho maria e

imL de sul feto de s&dio IM foi adicionado para gque o chumbo

precipitasse na forma de sulfeto. A soluj3io foi centrifugada a
2500 rpm por 15 minutos. O sobrenadante foi gescartado. ©
precipitado foi lavado com 4&gua deionizada e centrifugado

novamente.

0 sobrenadante foi descartado e o precipitado de sul feto
de chumbo foi dissolvido com algumas gotas de Acidao nitrico
concentrado e cerca de 1@0mL de agua destilada. 8] chumbo
permanecera em solugd3o e sera formado um precipitado amarelo

finamente dividido de enxofre elementar.

A solug3o foi filtrada em papel Whatman 44, adicionou-se
ao filtrado acetato de amdnio 307 atée pH 4,5-5.,0 e agueceu-se a
ebulig3o. Adicionaram-se a esta solu¢3Io 2 mL de cromato de sdédio
3@% sob aquecimento mantendo-se em ebulig3io por mais dez minutos.
0 acetato de amdnio & adicionado para deixar a solug3o no pH ideal

de precipitaglo do cromato de chumbo.

A solug3o foi filtrada em funil Millipore A vacuo com

papel de fibra de vidro.

A figura & apresenta o precedimento radioquimico adotado

para a determinas3o de %4 em diagrama de blocos.

0O rendimento quimico do procedimento foi determinado
gravimetricamente a partir da massa de carregador estavel de
chumbo adicionado. Adicionou-se ImL da solug3o de carregador de
concentrag3o igual a 20mg/mL. gue corresponde a uma massa de
PbCrO‘ de 31,2mg. O rendimento quimico foi calculado pa}a cada

anslise realizada e apresentou valores em torno de 85 *+ 8,5%.



O papel de filtro contendo o precipitado foi colocado em
um suporte de ago-inox de diametro de S.8cm. coberto com uma folha
de papel aluminizada (mylar) e a medida foi realizada

transcorridos 10 dias da precipitag3o.

A fung3o da folha de papel aluminizada ¢ barrar as

210

particulas beta de baixa energia gque o Pb emite (D.8l6Mev., 85%

e B0,86..Mev, 157).

0 equipamento de medida wutilizado foi um detector
proporcional de fluxo gasoso de baixo background, marca Berthold,
modelo Lb 770-2. Esse equipamento possui dez detectores de 68mm de

diametro e um contador de guarda em anticoincidéncia.
0O gas utilizado nos detectores ¢ o gas P-10, uma mistura
de 907 de argénio e 102 metano. As medidas foram feitas

simul taneamente nos dez detectores durante 400 minutos.

Todos os reagentes que foram empregados na separagioc

radioquimica s3o de grau analitico e da marca Merck ou Carlo Erba.
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+2 *+2
1L éadgua + 2mbL Pb t20mg - mi)+aml. Ba (20mg-/mi)
vermeltho de metila + SmL d4c. cltrico + nn‘on

e

SomL H_SO M
2 e

ppt la(lo.?b)so.

decantag8o »
centrifugaglio (2 vexzes)

2,09 Tritiplex I + 20mL nzo destilada

+ 7 miL NaOH oM

l a
4c. acético + 10mL (NH ) SO
4 2 4

ppt ln(lc)so‘— P complexade

decantag o +
centrifugaclo (2 vezew)

sobrenadante com PL »
2 mi Na S
2

|

gotas HNDa conc.+ 20mL Hzo destilaoda

l A » filtragllco comum

NH Ac 30% + 2mL (Na) Cro 30N
4 2 4

PPt - PbCro‘

l A » filtragfo A vacuo

medida beta em detector proporzcional
apsts dez dias da precrpitagio de rbCro‘

Figura 6 - Fluxograma do procedimento radioquimico adotado para

determinacio de *°pb. '
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CAPITULO 4

RESULTADOS

4.1- Coleta das amostras

As amostra de agua foram coletadas em cada estas3o ao
ano no periodo compreendido entre agosto de 1992 e julho de 17973.
Em cada fonte coletaram-se 10 L de agua em recipiente de
polietileno, previamente acidulado com Acido nitrico concentrado

Nnuma propor¢3o de 1 mL para cada litro de agua.

0 aAcido nitrico ¢ adicionado na amostra para evitar que
ocorra adsorg3o dos radioruclideos. que se encontram em

concentrag®es mulito baixas., nas paredes do recipiente.

MHediu-se tambem no instante da coleta o pH e a

temperatura da agua. Os dados obtidos se encontram na tabela 2.

As amostras de Agua foram estocadas no laboratéario a

temperatura ambiente ate o momento da analise.



Tabela 2 - pH e temperatura das Aaguas minerais no momento da
coleta
FONTE DATA DA COLETA TEMPERATURA (<C) pH
Vilela 1 28/08/92 19 6.0
03/09/92 21 4.9
27/1@/92 22 5.2
14/01/93 22 4,9
15/04/93 22 5.1
Q6/87/93 19 4.9
Vilela 11 @®3/@9/92 19 5.5
27/1@/92 21 5.5
Vilela 111 14/@1/93 20 4,8
15/04 93 21 5.1
Q6/@7/93 21 5.0
S3Zo Bento 27/10/92 22 5.0
14/@1/93 22 4,9
15/04/93 22 5,2
Q65/07/93 21 4,0
Padre 26/08/92 19 6.0
03/09/92 21 6.8
27/1@/92 21 7.2
14/@1/93 22 6.9
15/04/93 21 6.8
Q6/@7/93 21 7.1
Viteria 28/@8/92 18 6.0
03/09/92 23 7.9
27/1@/92 24 7.9
14/01/93 22 7.6
15/04/93 23 8.2
@6/@7/93 18 8.2
Prata Nova @3/@9/93 24 7.2
27/10/92 26 7.2
14/01/93 26 7.1
15/04/93 31 7.2
@6/07/93 22 7.2
Prata 03/09/93 23 7.4
Radipativa 27/10/92 28 7.2
14/01/93 24 7.1
15/04/93 33 7.2
06/07/93 22 7.9
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Tabela 2 - continuag3o

FONTE DATA DE COLETA TEMPERATURA ( -C) pH
Prata 83/09/92 23 8.2
Antiga 27/1@/92 28 8.0
14/01/93 22 7.7
15/04/93 31 8.1
R6/07/93 22 7.9
Paiol 23/09/93 22 6.9
27/10/92 22 7.0
14/@1/93 22 6.9
15/04/93 22 7.1
06/07/93 21 7.0
Platina 23/09/92 22 8.4
27/10/92 24 8.5
14/@1/93 22 8.3
15/04/93 23 8.6
B6/07/93 24 8.4
Balneario 28/0@8/92 23 7.0
03/09/92 24 7.4
27/1@/92 24 7.6
14/01/93 23 7,2
15/04/93 24 7.9
B6/07/93 24 7.6
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4.2 - Detertina¢3o da eficiéncia de contagem

A eficiéncia de contagem de todos os detectores foi
realizada com uma solug3o padr3o de ”Dbb que foi fornecida pelo
laboraterio de Calibragdo do Instituto de Radioprotecgi3o e

Dosimetria - IRD/CNEN-RJ.
Uma amostra de atividade conhecida do padr3o de :uon
foi submetida ao procedimento radioquimico descrito no capitulo 3

item 3.2, e contada trés vezes em cada detector.

A eficiéncia foi calculada pela férmula (1):

R - R
E = ________g____g____:{:___ tCcps/dps) (1)
A .R . (1 -e )

P q
Onde:
E - eficiéncia de contagem do sistema (cps/dps)
RP - taxa de contagem do padr3o em cps
Rh - taxa de contagem do background em cps
Ap - atividade do padrio em Bg
Rq - rendimento quimico
A - constante de desintegra¢3o do -'°Bi (0.183 d™Y
t

- tempo transcorrido entre a precipitagio do PbCrO‘ e a

contagem (dias)

A tabela 3 apresenta as eficiéncias medias de contagem

obtidas para cada detector.
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Tabela 3 - Eficiéncia de contagem beta total do

ZlOPb

DETECTOR

EFICIENCIA (cps/dps)

g M N O B WN

[N
8

2,288 * @,012
2,296 * 0,009
2,313 * @,015
2,316 * 0,017
0,292 * 0,010
2,292 + 0,011
2,305 * 0,013
2.383 + 2,014
2,317 *+ 0,016
2,307 + 0,020
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4.3 - Determinacio do.background

Para se determinar

o background

foram

feitas

medidas do detector com o supaorte de ago inox e o papel de

por 400 minutos.

cinco

filtro

A tabela 4 apresenta os valores medios do background dos

dez detectores.

Tabela 4 - Valores médios do background de cada detector
DETECTOR CONTAGEM (com)
1 2,44 + 0,21
2 2,15 * 90,13
3 2.19 * @,21
4 2,20 * 0,19
5 2,41 * @,21
6 2,62 * 0.23
7 2,39 * 0.19
8 2,35 * 0.09
9 2,28 * 0.16
10 2.62 * 0.13
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4.4 - Determinag3o do limite inferior de detecgio

0O limite inferior de detecg3o (LID) de cada detector foi
calculado utilizando-se como branco do processo uma amostra de
4gua coletada em uma regido aonde n3o ocorrem andmalias

radioativas.

A amostra fol coletada da mesma maneira que as amostras

das fontes e submetidas ao mesmo procedimento radioquimico.

0 limite inferior de detec¢io foi calculado pela formula

()%
4,66 . S
LID = - (Bg/L) (2)
T.R .E .V
q
Onde :
LID - limite inferior de detecs3o em Bg/L
4,66 - valor tabelado que corresponde a um risco pr< selecionado
de que existe um certo nivel de atividade na amostra,
quando na realidade n3Io existe e de que n3Io existe
atividade presente na amostra quando na realidade existe,
considerando-se um nivel de confianga de 95%..
Sk - desvio padr3do da contagem da amostra do branco do processo
T- - tempo de contagem em segundos
Rq - rendimento quimico
E - eficiéncia do sistema de contagem em cps/dps
\Y) - volume da amostra em litros

A tabela 5 apresenta os valores do LID para cada

detector.
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Tabela 5 - Limite inferior de detecg3o de cada detector

DETECTOR LID (mBg/L)
1 .
2 ’
3 ’
4 +3
5 4,
6 ’
7 5.1
8 ,
9 o1

10 .
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4.5 - Determinag3p da concentragio de szb

A concentrag3o de #%0b de cada amostra foi medida
decorridos 10 dias da precipitagio do 2%p  como cromato. A
amostra foi contada por 400 minutos no detector proporcional e

a atividade calculada pela féormula (3).

R -R_
A= e ™ e
R -E.V . (1 -e MY

(Bq/L) (3)

- atividade da amostra em Bg/L
- taxa de contagem total da amostra em cps

- taxa de contagem do background em cps

A

R

R

R - rendimento quimico

E - eficiéncia do sistema de contagem em cps/dps

V - volume da amostra em litros

t - tempo transcorrido entre a precipitagio do PbCrO‘ e a
contagem (dias)

A - constante de desintegragio do *°8i (0.183 d7)

A tabela é& apresenta a concentragZo méedia de % em

todas as coletas realizadas.
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Tabela 6 - Concentrag3do média de %y nas fontes estudadas

FONTE DATA DA COLETA CONCENTRACAO(mBqQ/L )
Vilela 1 28/@08/92 188,1 * 4.7
@3/@9/92 193,2 +* @.4
27/1@/92 120 + 20
14/01/93 295 12
15/04/93 120 + 21
Q6/@7/93 374 + 13
Vilela I1 @3/@9/92 275 + 15
27/1@/92 212,7 = 1.3
Vilela III 14/01/93 992 * 192
15/04 93 9@ * 77
0&6/@7/93 1240 * 39
S3o Bento 27/10/92 194 + 21
14/@1/93 267 * Bs
15/@4/93 S51 *+ 13
06/@7/93 82.7 * 8.1
Padre 28/@8/92 6,6 = 3.9
23/09/92 x 22,8
27/10/92 <LID
14/@1/93 <tID
15/@4/93 7.8 * 0,6
Q65/@7 /93 <L 1D
Vitoria 28/@8/92 3Jl1.6 = 2,3
23/09/92 62.5 + 9.4
27/1@/92 17.0 + 1.2
14/01/93 51 + 14
15/04/93 14,2 + 1,1
Q6/@7/93 23.5 * 4,1
Prata Nova 03/@9/93 49,9 * 8,6
27/10/92 26.4 * 3,7
14/01/93 34,8 * 9,6
15/04/93 * 33,2
@6/07/93 * 52,9
Prata @3/09/93 42.8 £ 7.5
Radioativa 27/10/92 26,1 * 1,3
14/01/93 22.4 £ 2.4
15/@4/93 82.0 * 7.9
@6/@7/93 49 .2 * 2,2

* representa apenas uma determinac3o ’
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Tabela 6 - continuag¢3o

FONTE DATA DE COLETA CONCENTRAGAD (mBgq’/L)
Prata 03/09/92 22,0 £ 6,0
Antiga 27710792 10.7 * 3,7
14/901/93 15,5 * 2,4
15/704/93 16,8 £ 3,9
Q6/07 /93 21,0 * 3,2
Paiol Q3/09/93 x 19,0
27/18/92 8,9 * 2.2
14/01/93 8.6 £ 2,6
15/04/93 8.2 £ 0.4
06/@7 /93 x 21,1
Platina 03/09/92 34,8 £ 5,7
27/1@/92 19,7 + 5,7
14/01/93 31,0 * 0,4
15/04/93 2 54.5
@6/07 /93 54,4 + 0,1
Balneario 28/08/92 x 28,5
03/09/92 24,8 * 1,4
27718792 8,4 + 0.8
14/01/93 16,0 * 0.1
15/704/93 13,3 + 0,8
Q6/@7/93 12,9 = 3,7

* representa apenas uma determinag2o
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4.6 - Estimativa da dose equivalente comprometida efetiva no corpo

inteiro e dose equivalente comprometida no o0sso

Determinou—-se a dose equivalente comprometida efetiva no
corpo inteiro, H:’ e a dose equivalente comprometida no 0SSO, Ho’
que ¢ o ¢rg3o critico para o z"OPI:I, devido a ingest3o das Aguas

minerais estudadas, pela formula (4f°”=

H&o = Cn x I x FCDHN (Sv/ano) (4)

Onde:

Hgo - Hz dose equivalente comprometida efetiva no corpo inteiro
em Sv/a ou Ho dose equivalente comprometida no osso em
Sv/ano

Cn - média geométrica da concentragio do radionuclideo n»n na
agua em Bg/L

I - taxa de ingest3o de agua em L/ano

FCDnN- fator de convers33o de dose por ingest3o do

radionuclideo n, No érg3oc v ou para o corpo inteiro em

Sv/Bqg

Para a taxa de ingest3o de 4agua foi considerada uma

ingest3o diaria de 2,0 L',

0 valor de conversXo de dose para o osso utilizado foi

2.2 x 10™° Sv/Bg e para o corpo inteiro 1,4 x 10 ° Sv/Bq‘®.
A tabela 7 apresenta a media geometrica da concentracg3o

de zmF‘t:v e os valores da dose equivalente comprometida efetiva no

corpo inteiroc e dose equivalente comprometida no osso.
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Tabela 7 - Média geométrica da concentrag3o de :nopb. desvio

geomstrico, dose equilivalente comprometida efetiva no corpo inteiro
(H:) e dose equivalente comprometida no o0sso (Hh) devido a

ingest3o de agua mineral de fontes da cidade de Aguas da Prata.

) DESVIO A_ A
FONTE R BEOmETAISO (mSv/a) | (mSv/a)
Vilela I 199,3 1.6 2,0x18” " | 3.2
Vilela I1 241,7 1.2 2.5x10°' | 3.9
vilela 111 | 1940 1 1.1 1.7x10*
S3o Bento 220,4 2,2 2.3x1@° ' | 3.5
Padre 8,4 2.0 8.6x10"% | 1.3x10°*
Viteria 28.8 1.8 2.9x10°% | a,6x10""*
Prata Nova 38.1 1.3 3.9x10°% | 6,1x10°*
:;::;ativa 39,9 1,7 4,1x10°% | 6,ax10"*
Z:i:;a 16,7 1.3 1,7x10°2 | 2,7x10° %
Paiol 12.0 1,6 1.2x10°% | 1,9x10"*
Platina 36,4 1.5 3,7x10°2 | s.ex107t
Balneario 15,9 1,6 1,6x107% | 2,6x10*
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CAPITULO S5

CONCLUSDES

Os resul tados obtidos para a concentragao de z“)Pb nas

doze fontes estudadas (tabela &) variaram de 4,9mBq/L (limite

inferior de detec¢3o) a 124GmBq/L.

Embora n3o existam dados na literatura referentes a
210 . ©,18,19?

concentra¢Xo de  Pb nas fontes estudadas, varios autores
definiram as fontes Vilela e S3o Bento cmo as mais radioativas da

regi3o em relaglo aos teores de 2.

As maiores concentragdes de #%pb obtidas no presente
trabalho foram observadas na fonte Vilela (nos trés pontos
amostrados) e na fonte SZo Bento.

Os resul tados obtidos para a concentragio de nobb nas
fontes estudadas est3o em concordancia com a classificag3o em
termos de radiocatividade feita por Szikszay e Sampa“” que
determinaram a concentrag¢3o de radénio nas mesmas fontes, com

exceg3o da fonte Vitdria,

Estes mesmos autores™™ observaram tambem, que a
concentragio de 222N nas fontes estudadas diminui
substancialmente na #poca das chuvas (verXZo) devido a diluig¢Xo das

Aquas, principalmente nas fontes que possuem aquiferos
superficiais.

No presente trabalho observou-se porem, que os menores
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valores obtidos para a concentracio de uon foram na epoca da
primavera, e nXo na <&poca das chuvas (verIo). como para o .
Este comportamento talvez se deva ac fato do 'uopb presente nas
a4quas ser proveniente niIo somente do decaimento radioativo do
2o Ja dissolvido, como tambem da transferancia direta do

nuclideo szb da rocha para a agua.

A dose equivalente comprometida efetiva e a dose
equivalente comprometida no osso (4rg3o considerado critico para
a ingestio de *%hb) foram estimadas com o objetivo de avaliar a
importaincia deste radionuclideo na expaosi¢io A radiag3o decorrente

da ingestIo destas aguas.

Foram observadas doses equivalentes comprometidas
efetivas de até¢ 1,1mSv/a e doses equivalentes comprometidas no

0ss0o de ateé 1.7x10’m5v/a.

As maiores doses foram observadas nas fontes Vilela e
S%o Bento que apresentaram médias geometricas da concentrag3o mais

elevadas.

A fonte Vilela & a que requer maior ateng3o sob o ponto
de proteg3o radioldégica. Aléem de terem sido obtidas doses
individuais mais relevantes devido a4 1ingest3o das aquas desta
fonte ela costuma ser a mais procurada pela populagZo local e
visitantes.

Os resultados obtidos no presente trabalho para o szb
ser3o utilizados em um estudo mais amplo, cujo principal objetivo
% avaliar o risco decorrente da ingest3o de Aquas contendo z‘opb.

*2%a. *%a e ***pn em regies de radiag3o de fundo elevada.
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