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ABSTRACT

Concentration levels of **Ra and *Rn have been analysed in most of
the mineral spring waters available in the Aguas da Prata region, wich
is located in the Pogos de Caldas plateau, one of the biggest weathered
alkaline intrusions of the world. In this plateau can be found many
health resorts based on springs of thermal and mineral waters. The
Aguas da Prata spring waters show a large variety of composition. It
has been observed bicarbonates, carbonates and sulphates salts in these
mineral waters. The **Ra was determined by gross alpha counting of a
Ba(Ra)SO, precipitate. The measurement was carried out in a low
background gas flow proportional counter. The ZIRn concentrations
were determined by liquid cintilation method. Concentrations up to
1822 mBg/L for **Ra and 217 Bg/L for “Rn have been observed in
waters with low level of soluble salts. Waters which present high levels
of carbonate and sulphate salts showed maximum values of 254 mBq/L
for **Ra and 27 Bq/L for **Ru. This behaviour is mainly due to the
physicochemical properties of these radionuclides in water as well as to
the lithologic structure of the aquifers.

INTRODUCAO

Nas dltimas décadas, a determinag3io dos isotopos naturais das séries do 2*U e ®*Th em
matrizes ambientais tem tido ampla aplicabilidade. Os resultados obtidos nestas linhas de pesquisa
tem contribuido principalmente para um melhor entendimento dos processos geolégicos que
ocorrem na crosta terrestre, dos processos de transporte em sistemas rocha-igua e do

comportamento fisico-quimico destes radionuclideos em ambientes variados.

A importancia relativa dos processos fisicos de recuo alfa e dos processos quimicos de troca
idnica, adsorgdo ¢ precipitagdo no controle do comportamento destes radionuclideos tem sido muito
estudada ¢ as duas maiores fontes de incertezas observadas em sistemas rocha-agua s3o decorrentes

do desconhecimento de parte dos sélidos do aquifero e da composi¢3o total da solugdo.
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Neste trabalho sera apresentado um estudo no qual foram determinadas as concentragdes de
26Ra e 2 Rn em amostras de agua mineral radicativa da cidade de Aguas da Prata.Os resultados
obtidos foram correlacionados com a composi¢io quimica das aguas das fontes e com a litologta do
local, previamente estudadas por outros autores.

Em Aguas da Prata foram estudadas dez fontes: Vilela, Sao Bento, Platina, do Padre,
Paiol, do Balneario Teotdnio Vilela, Prata Antiga, Prata Nova, Prata Radioativa e Vitoria.

Segundo trabalhos ja desenvolvidos referentes a caracterizagdo do clima da regido ' pela
analise dos dados de temperatura, indice de chuvas, evaporagio e umidade relativa, entre outros,
ficou definido que o tipo climético fundamental da area ¢ o tropical, aparecendo como segundo tipo
o subtropical, ambos entretanto, com duas estagdes bem definidas: das chuvas (outubro a margo) e
das secas (abril & outubro). A temperatura média de Aguas da Prata é de 20 + 5 °C e a média das
chuvas encontra-se acima de 1500 mm/ano.

Quanto a temperatura, as aguas das fontes Paiol, Platina e Vitéria podem ser consideradas
hipotermais, pois apresentam temperaturas um pouco acima da média anual da regido.As demais
fontes sdo classificadas quanto a temperatura das aguas como frias.

Quanto & surgéncia, as fontes de Aguas da Prata podem ser divididas em dois grupos™ .0
primeiro é constituido das fontes que surgem de diabasios e rochas vulcénicas, que se localizam nos
vales e nas baixadas, cujas aguas emergem de fissuras por movimento ascendente, estas aguas
parecem ter uma origem profunda, responsivel pela sua mineralizagdo.O segundo grupo ¢
constituido por aguas de fontes que surgem de arenitos, que se encontram em locais mais elevados,
nos quais a agua emerge através de falhas, fraturas no arenito ou no contato do arenito com o solo;
estas aguas parecem ter origem superficial e sio pouco mineralizadas.

Dentre as fontes estudadas, as que estdo litologicamente relacionadas com arenitos sdo a
fonte Vilela, a fonte Prata Radioativa ¢ a fonte SZo Bento, as demais fontes encontram-se
associadas a rochas alcalinas e de origem vulcanica.

Quanto ao pH , as aguas das fontes também podem ser divididas em dois grupos: as aguas
que apresentam pH mais baixo, ao redor de 5, sdo provenientes de fontes que surgem de arenitos ¢
aquelas com pH ao redor de 7 sdo provenientes de rochas alcalinas ou diabasios.

Com relagio a condutividade, as aguas que surgem de arenitos apresentam baixa
condutividade, refletindo,portanto, sua baixa salinizagdo, estas aguas podem ser classificadas
guanto ao teor de elementos dissolvidos, como oligominerais. As aguas que surgem de rochas
alcalinas e diabasios apresentam condutividade elevada e s3o muito mineralizadas, estas aguas sdo
classificadas quanto ao teor de sais dissolvidos como bicarbonatadas sodicas e como
bicarbonatadas sodicas e sulfatadas.

COLETA E PREPARO DAS AMOSTRAS

Foram realizadas, no periodo de junho de 1992 a julho de 1993, seis coletas de agua mineral
radioativa em Aguas da Prata nas fontes anteriormente relacionadas, durante as estagdes climaticas
correspondentes ao inverno, primavera, verdo e outono . A data das coletas foi estipulada de
acordo com a estagdo climatica correspondente com o objetivo de verificar uma possivel variagio
nas concentragdes de “°Ra e “*Rn presentes nestas aguas, decorrente das mudangas sazonais.

Para a determinagio da concentragio de “*’Ra, as amostras foram coletadas em galdes de
polietileno com capacidade para 10 litros, que foram previamente acidulados com HNO; 6N de
maneira que o pH final da amostra de 4gua contida no recipiente fosse < 1,5. Este procedimento foi
adotado com a finalidade de evitar possiveis perdas por adsor¢do dos radionuclideos a serem
determinados. No laboratério de radioquimica, as amostras foram concentradas por meio de
evaporagdo, com redu¢do de volume de 5L para 1L e analisadas em duplicata como sera descrito
no item subsequente.



Para a determinag3o da concentrag3o de “’Rn nas amostras de agua, uma aliquota de 10mL
foi adicionada diretamente a um recipiente para cintilagio contendo 10mL da solu¢do cintiladora
Aquasol®, agitando-se vigorosamente o conjunto para que se obtivesse uma mistura homogénea.
Do mesmo modo que para “°Ra, as amostras foram analisadas em duplicata . Estas amostras foram
mantidas a baixa temperatura até sua chegada ao laboratorio com a finalidade de evitar possiveis
perdas por volatilizagio.

Durante cada coleta, mediu-se sempre a temperatura ¢ o pH das amostras de 4gua nas
diversas fontes.

METODOS

A determinagdo de Z*Ra foi realizada por meio da medida da atividade alfa total de um
precipitado contendo radio, o Ba(Ra)SO., num detector proporcional de fluxo gasoso de baixo
“background” ¥ . Esta técnica é vantajosa pois apresenta um limite inferior de detec¢io muito
baixo, aproximadamente 2,2 mBq/L para Ra, sendo adequada para a quantificacio deste
radionuclideo em amostras ambientais na qual 0 mesmo esta presente em concentragdes muito
baixas ou como trago.

A separagdo radioquimica é realizada adicionando-se 4 amostra de agua carregadores de
bario (20 mg) e de chumbo (20 mg) e, em seguida, acido sulfurico 4 quente. O precipitado de
sulfato de bario contendo chumbo e radio € solubilizado em meio EDTA/NH,OH. Com a adigio de
acido acético glacial, ajusta-se o pH da amostra para a faixa 4,5-5,0, precipitando somente o
Ba(Ra)SO,, enquanto o chumbo permanece complexado com o EDTA no sobrenadante. O
precipitado é filtrado & vdcuo e o rendimento quimico do processo € determinado
gravimétricamente ‘! .

Para a determinagdo da atividade alfa total, as amostras podem ser medidas a partir de 21
dias da data de precipitagdo, tempo suficiente para que se estabeleca o equilibrio entre o Ra e
seus filhos e para que as contribuigdes dos outros isétopos de radio emissores alfa ““Ra e ‘Ra
sejam nulas ¥,

A determinagdo da concentragio de “’Rn nas amostras de agua foi realizada pelo método
de detectores liquidos de cintilagdo'® [Este método baseia-se na dissolugdo ou dispersdo
homogénea da amostra, cuja concentragdo de 22pn e descendentes se deseja determinar, em uma
solugdo cintifadora constituida por um ou mais solutos fluorescentes dissolvidos em um solvente
orginico. Apos a agitagio, obtém-se uma amostra homogénea que ¢ medida em um espectrometro
de cintilagfo liquida, no qual é determinado finalmente o espectro energético do ™ Rn. O limite
inferior de detecgiio do método de detectores liquidos de cintilagdo para 22pn é cerca de 0,18Bg/L.

RESULTADOS E DISCUSSOES

A tabela 1 apresenta a média aritmética das concentragdes de *Ra e de ““Rn determinadas
nas aguas das fontes estudadas durante o periodo de junho de 1992 a julho de 1993.

As médias aritméticas das concentragdes obtidas variaram de 3,0+1,1 até 1822+267mBq/L
para °Ra, sendo o menor valor observado nas dguas da fonte Platina, de composigio
bicarbonatada sodica e sulfatada e o maior valor observado na fonte Vilela, cuja composi¢do
quimica da agua é oligomineral.

As médias aritméticas das concentragdes de *’Rn determinadas neste trabalho variaram de
1,3+1,1 até 21749 Bq/L, sendo o menor valor observado nas aguas da fonte do Padre, de
composigio bicarbonatada sodica e o maior valor na fonte Sdo Bento ,de composigdo oligomineral.

237



Com relagio & composigdo quimica das aguas estudadas, observou-se que as aguas das
‘ontes oligominerais apresentaram as maiores concentragdes médias de 2%Ra e de “’Rn. Neste
caso, a presenca de *°Ra e de 2pn pode ser explicada pelo fato destas fontes estarem associadas a
arenitos que contém cerca de 0,30% de UiOs I Assim, pode-se dizer que nestas aguas o
mecanismo predominante de transferéncia do radio e do raddnio da rocha para a agua € o de recuo
do produto filho durante o decaimento alfa, uma vez que estas aguas sdo pouco mineralizadas e o
periodo de contato da dgua com a rocha € curto.

TABELA 1. Média aritmética da concentragio de “*Ra e 22pn nas fontes de agua mineral de
Aguas da Prata.

intervalo de intervalo de

Fonte 2%Ra(mBg/L) | concentraciio B pn(Bq/L) concentraciio
(mBgq/L) (Bg/L)

Vilela 1822 + 267 1430 - 2223 125+ 15 104 - 131
S#o Bento 1370 + 82 1294 - 1485 217+ 9 210 - 223
Paiol 45+ 3,7 <LID - 10,7 58+ 04 53 -6,3
Padre 57+ 33 <LID-114 13+ 1,1 <D -23
Platina 30+ 1,1 <LID-44 38+ 33 09 -172
Prata Nova . 52,11 87 42,5 - 63,6 27,0+ 3.5 22,3-304
Prata Antiga 166 + 23 126 — 182 38+ 14 2,6-5,7
Prata Radioativa 445+ 6,8 32,9 -49,1 120+ 3.4 7,7 15,5
Vitéria 254 + 54 159 - 316 80+ 59 43-18,6
Balneario 61,7+ 23,1 22,6 - 877 58+ 3,5 1,2-10,4
Teotonio Vilela

Nota: LID = limite inferior de detecg@o

Segundo a literatura ' | sabe-se que o radio ¢ mais solivel em 4guas que apresentam pH
muito baixo ou muito alto que naquelas com pH intermediario. Este fato foi confirmado no presente
trabalho, no qual as aguas oligominerais com pH ao redor de 5,0 apresentaram as maiores
concentragdes de 26Ra e de *Rn.

O Ra*? ¢ moderadamente soluvel na agua natural, mas a presenca de um alto teor de sulfato
favorece a sua remocéo da agua a partir da formagéo de cristais mistos de Ba(Ra)SO, ou ainda, em
aguas com muito carbonato, o radio € removido como (M,Ra)COs . Esta pode ser uma explicagéo
para o fato de as concentragdes de 25pa e de “Rn serem menores nas aguas das fontes
bicarbonatadas sodicas e sulfatadas. Deve-se acrescentar que no caso destas aguas 0 mecanismo
predominante para o transporte de “’Ra das rochas para a solugdo sdo as reagOes quimicas, uma
vez que as mesmas sio muito mineralizadas e apresentam um periodo de contato rocha-agua
relativamente maior, pois a circulag3o nestes aquiferos ¢ mais lenta. '

Alguns autores observaram que com 0 aumento da temperatura da dgua subterrénea diminu?
a concentragdo de radio em soluggo 1%} porque geralmente as aguas mais quentes apresentam alta
concentr:=30 de ions sulfato. Este fato foi observado no presente trabalho,no qual as aguas
bicarbor - .adas sulfatadas, principalmente as das fontes Platina e Paiol, consideradas hipotermais,

~ : 22
foram & ‘uas que apresentaram as concentragoes mais baixas de “*Ra.



Baseados nos dados obtidos ao lon%c;de um ano de estudo pode-se dizer que com relaglio
variagdo sazonal das concentragdes de “*Ra e de “’Rn, as concentragbes diminuiram durante a
estagdio chuvosa (verdo), como consequéncia da diluicio das aguas das fontes pelas aguas das
chuvas.
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