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RESUMO

O Serido Brasileiro ¢ uma regido interestadual localizada no sertdo do Nordeste que
abrange varios municipios da Paraiba e do Rio Grande do Norte, com dreas que apresentam
minerais com concentragdes andmalas de radionuclideos naturais, os quais podem impactar
nos niveis de radioatividade nas aguas subterraneas. Assim, este trabalho foi desenvolvido
com o objetivo de avaliar os niveis de radioatividade natural e a qualidade fisico-quimica das
aguas subterraneas utilizadas para consumo da populacdo dos municipios Santa Luzia, Sao
José do Sabugi e Sdao Mamede, na Paraiba. A caracterizacdo fisico-quimica foi realizada
medindo, in loco, os parametros: temperatura, pH, condutividade elétrica (CE), solidos totais
dissolvidos (STD) e alcalinidade total (AT), sendo a caracterizagdo quimica feita por medidas
fotométricas das concentracdes de sodio (Na), potassio (K) e célcio (Ca) e pelo uso da técnica
de FIA para a determinacao de nitrato. A avaliagao radiométrica foi composta por medidas
das atividades alfa e beta total e radonio em amostras de dgua, utilizando um Espectrometro
de Cintilagdo em meio Liquido (ECL) de baixo background. Os resultados obtidos foram
comparados com os limites estabelecidos pela Portaria de Consolidacdo n°5, 2017 do
Ministério da Saude, encontrando-se que, para as variaveis fisico-quimicas apenas os STD e
as concentragdes de Na ¢ nitrato ndo atenderam aos valores estabelecidos na normativa. Os
niveis de atividades alfa e beta total foram superiores aos limites previstos na normativa para
cinco amostras. Em relagdo ao radonio, os resultados variaram de 5,5 a 1.107 Bq.L"!, onde
quatro dos pontos amostrais apresentaram atividades superiores ao valor de referéncia,
superando de 2 a 10 vezes o recomendado pela Organizacdo Mundial de Saude (OMS). Para o
calculo das doses efetivas devidas ao consumo de %??Rn presente nas A4guas, foram
considerados os grupos etdrios: menores de 1 ano, criangas e adultos, obtendo-se resultados
maximos de 4,65; 1,33 e 0,66 mSv.a"! respetivamente. Também foi estimada a dose por
inalagdo no caso do grupo adulto, sendo calculado um valor maximo de 2,79 mSv.a’l,
consideravelmente superior quando correlacionado com a dose por ingestdo. Por tanto, os
resultados obtidos para as atividades alfa e beta total e radonio, bem como, as doses estimadas,
indicam que as aguas dos pocgos da area estudada merecem uma melhor caracterizacdo e
monitoramento sistemdtico, levando em consideracdo o potencial risco radiologico que

representa o consumo destas para a saide da populagio da regido.

Palavras-chave: Aguas. Alfa. Beta. Dose efetiva. Radioatividade. Radonio.



ABSTRACT

The Brazilian Serid6 is an interstate region located in the hinterland of Northeast,
covering several municipalities in Paraiba and Rio Grande do Norte, areas that present
minerals with anomalous concentrations of natural radionuclides, which can impact the levels
of radioactivity in groundwater. The objective of work was to evaluate the levels of natural
radioactivity and the physical-chemical quality of groundwater used for consumption by the
population of the municipalities of Santa Luzia, Sdo José do Sabugi and Sao Mamede in the
Paraiba State. A radiometric evaluation includes measures of gross alpha beta and
radioactivity in water samples, using a low-level Liquid Scintillation Spectrometer (LSS).
Physical-chemical characteristic was performed by measuring "in situ" the physical-chemical
parameters: temperature, pH, condition and alkalinity, in addition to the photometric
determination of the concentrations of elements sodium, potassium and calcium. The results
obtained from the comparisons with the stable limits of the Ministry of Health Consolidation
Ordinance, n°. 5, 2017, finding that for physical-chemical variables only the total solid
dissolved and a sodium concentration did not meet the values established in the standard. The
levels of gross alpha beta activities were exceeded in five samples, as those which presented
values in the ranges of 1.43 to 3.96 Bq.L! for alpha and 1.90 to 8.90 Bq.L"! for beta. In
relation to the radio results, they ranged from 5.5 to 1,107 Bq.L! and four sample points
presented activities above the reference value, exceeding by 2 and 10 times that of the World
Health Organization (WHO). For the calculation of the effective dosages due to the 22Rn for
the parameters of age groups: under 1 year old, children and adults, obtaining maximum
values of 4.65; 1.33 and 0.66 mSv.y’!, respectively. Results obtained for gross alpha beta
activities total and radon concentration, indicated the need for a systematic monitoring of well
water of studied area into account the potential radiological risk that represents the

consumption of these for the health of the region's population.

Keywords: Alpha. Beta. Effective dose. Radioactivity. Radon. Water.
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1 INTRODUCAO

A agua ¢ parte integrante da biosfera sendo essencial ao meio ambiente, como também,
aos seres vivos. No mundo contemporaneo, as agdes antropicas como a urbanizagao,
atividades agricolas, industriais € minera¢do, assim como, o crescimento constante da
populacao mundial, vem contribuindo cada vez mais com a contaminagdo e poluicdo dessas
fontes hidricas, as quais vém diminuindo sua disponibilidade no meio ambiente de forma
preocupante (UNEP, 2010). Nesse contexto, o aumento significativo do uso das aguas
subterraneas ¢ uma pratica que estd em constante crescimento, ¢ que vem sendo utilizada
como fonte alternativa para atender as necessidades basicas das populacdes a nivel mundial
(ANA, 2017). A disponibilidade da agua ¢ um aspeto relacionado ndo apenas a sua
distribuicdo regional, como também a qualidade. No caso dos recursos hidricos, a qualidade
depende das suas caracteristicas bioldgicas, fisico-quimicas e radioldgicas, sendo definida por
sua composicdo e pelos efeitos que seus constituintes podem causar na saude da populacio.
Atualmente, os processos que influenciam na qualidade da 4gua subterrdnea podem ser
intrinsecos ou extrinsecos ao aquifero. Assim, as dguas subterraneas tendem a aumentar as
concentragdes de substancias dissolvidas a medida que se infiltram e aumentam seu caminho
no meio circundante. Fatores como o clima, o tempo de contato da d4gua com o ambiente
fisico, as caracteristicas da litologia atravessada, além da polui¢do causada pelo homem,
interferem na sua composi¢ao (FEITOSA, 2008).

Na avaliacdo da qualidade da 4gua, especialmente no caso das aguas subterraneas,
além das suas caracteristicas fisico-quimicas também ¢ importante considerar suas
propriedades radioldgicas. Neste contexto, a Organizacdo Mundial de Saude (OMS), cita os
radionuclideos de origem natural como o *“’K e elementos das séries de decaimento do 2**Th e
do 23U, em particular os isotopos 2?Ra, 2**Ra, 2*’Rn e 2!°Pb, como possiveis radioelementos
que podem ser encontrados nessas dguas (OMS, 2011). A incorporagdo destes radionuclideos
pelo organismo humano pode causar efeitos prejudiciais para a saude, devido a radia¢do que
estes radioisotopos emitem. O consumo de 4gua com material radioativo por longos periodos
de tempo produz exposicdo prolongada, a baixas e moderadas doses de radiacdo, podendo
favorecer o aumento da incidéncia de cincer (BRENNER, 2003), o que justifica a necessidade
de um controle radioldgico da agua disponivel para a populagdo e a avaliacdo do risco
potencial para a satde das pessoas.

De acordo com a Agéncia Nacional de Aguas (ANA, 2017), desde 2012, o Brasil vem

passando por prolongados periodos de estiagens, o que vem causando uma profunda reducao
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em seus recursos hidricos superficiais. Nesse cenario, a perfuracao de pocos para satisfazer as
demandas individuais da populagdo teve um crescimento consideravel. Segundo Villar (2016),
existem no pais 225.868 pocos registrados, mas, o numero real ¢ estimado em cerca de
476.960. Em seu trabalho, Gomes (2018) ressalta as regides semiaridas do Sertdo Nordestino
do estado da Paraiba como exemplos de utilizagdo desta pratica, tendo em vista que o estado
apresenta uma insuficiente recarga dos seus principais corpos de dgua em decorréncia das
estagdes ciclicas de baixa pluviosidade e a irregularidade das chuvas nestas regides. Assim,
em muitas comunidades rurais, a perfuragcdo de pogos constitui a Uinica fonte de abastecimento
disponivel, da qual ndo existe informacao suficiente da qualidade da 4dgua potavel produzida,
sendo em muitos casos, utilizada sem nenhum tipo de tratamento. Segundo ANA (2007), no
Sertdo Paraibano as dguas subterraneas sdo encontradas armazenadas em terrenos cristalinos,
caracterizados por areas com influéncia de minerais radioativos e afloramentos graniticos.
Estudos realizados pelo Grupo de Radioecologia (RAE), do Departamento de Energia Nuclear
(DEN) da UFPE, mostram ocorréncias diferenciadas de Material Radioativo de Ocorréncia
Natural (NORM, pelas suas siglas em ingl€s) nos municipios Sdo José de Sabugi, Santa Luzia
e Sao Mamede (RODRIGUES, 2019; SANTOS, 2019), sendo relatadas também, taxas de
doses que evidenciam niveis de radiagdo natural para crosta terrestre superiores a média
global estimada (AMARAL, 2018; BEZERRA, 2017). Os resultados desses trabalhos
revelaram a necessidade de investigar as fontes de dguas subterraneas que s3o utilizadas
nestas areas (SANTOS JUNIOR, 2017). No entanto, a implementacio de técnicas de analise
de parametros radiologicos nas fontes de agua resulta de grande interesse, considerando a
necessidade da disponibilizacdo de metodologias adequadas que aportem dados confiaveis
para avaliar o risco associado ao consumo de agua contendo radionuclideos.

Os aspectos acima alicercam a justificativa para a realiza¢do desta pesquisa, tendo em
vista a fundamentacao de evidéncias cientificas que indicam altos teores de radioatividade
natural em fontes de aguas subterraneas, principalmente nas areas influenciadas por Material
Radioativo de Ocorréncia Natural (NORM), decorrente da incorporagdo dos radionuclideos
naturais ou seus descendentes que constituem os minerais associados as rochas do aquifero
(CARVALHO, 2008). Com base no exposto, considera-se como hipotese desta dissertagdo, a
existéncia de riscos a satide da populagdo dos municipios Sdo José Sabugi, Sdo Mamede e
Santa Luzia, devido ao consumo de agua de fontes subterraneas, com niveis potencialmente

elevados de radioatividade natural.
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2 OBJETIVOS GERAL

Avaliar a qualidade fisico-quimica e radioldgica das aguas subterraneas utilizadas para
consumo humano em dareas com niveis potencialmente elevados de Material Radioativo de

Ocorréncia Natural em municipios do Serid6 paraibano.

2.1  OBJETIVOS ESPECIFICOS

a) Realizar a caracterizacdo quimica e radioldgica de fontes de &guas subterraneas
utilizadas para consumo humano.

b) Calcular as doses por ingestdo e inala¢do a partir dos resultados das atividades de *??Rn.

¢) Awvaliar a qualidade quimica e radioldgica das fontes analisadas, segundo padrdo do
potabilidade.

d) Estudar as possiveis correlagdes entre os parametros radiologicos e as variaveis fisico-

quimicas, assim como, a influéncia dos processos geoquimicos
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3 REVISAO DE LITERATURA

A agua é um dos recursos mais preciosos do planeta, sendo essencial para manutengao
da vida. A avaliacdo da qualidade da dgua potavel, ¢ uma tarefa importante para garantir o seu
consumo seguro pela populagdo. O nivel da radioatividade natural em é4guas, pode variar
consideravelmente, sendo geralmente, elevados em fontes subterrneas, principalmente se a

area for influenciada por niveis altos de Material Radioativo de Ocorréncia Natural.

3.1  AGUAS SUBTERRANEAS

Em geral, o termo dgua subterrdnea se refere a toda quantidade de agua encontrada
abaixo da superficie terrestre, no solo e nas rochas. Segundo a Agéncia Nacional de Aguas, as
aguas subterraneas sao formadas pelo excedente das 4guas das chuvas que percorrem camadas
abaixo da superficie do solo, preenchendo os espagos vazios das rochas (ANA, 2002).

Assim, as aguas sdo armazenadas nos poros ou vazios intergranulares, nas fraturas,
falhas e fissuras das rochas, funcionando como uma espécie de caixa d'dgua que mantém o
fluxo dos rios, lagos e brejos. Por tanto, as 4guas subterraneas contribuem com a fase do ciclo
hidrolégico, uma vez que, constituem uma parcela da agua precipitada que se infiltra e
percola no interior do subsolo. Entdo, pela acdo da forga de adesdo ou de capilaridade, a agua
pode ficar retida nas regides mais proximas da superficie do solo, constituindo a zona nao
saturada; mas também, devido a acdo da gravidade, atingir as zonas mais profundas do
subsolo, constituindo a zona saturada. Na Figura 1 sdo destacadas as diferentes areas em que
as dguas subterraneas sdo distribuidas.

A zona nao saturada, também chamada de zona de aeracdo, ¢ a parte do solo que esta
parcialmente preenchida por 4gua, enquanto que, a zona saturada € a regido onde os poros ou
fraturas das rochas estdo totalmente preenchidos. A superficie que separa as duas zonas
anteriores ¢ chamada de nivel do lencgol freatico, sendo o nivel que corresponde ao topo da
zona saturada.

Dependendo das caracteristicas climatoldgicas da regido ou do volume de precipitacao
e escoamento da agua, esse nivel pode permanecer a grandes profundidades, ou se aproximar
de forma natural a superficie horizontal do terreno através de nascentes e afloramentos
fluviais. As dguas podem ascender também a superficie, pela via artificial mediante o uso de

pogos, galerias ou outros tipos de bacias (COLLAZO, 2012).
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Figura 1 — Fluxo e distribui¢do das aguas subterraneas
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Fonte: TIEMY (2018).

De acordo com Lopez-Gueta (2009), os aquiferos sdo sistemas constituidos por uma
ou mais camada de rochas ou outro estrato geologico do subsolo, que tem capacidade de
armazenar ¢ transmitir quantidades significativas de agua subterranea. Na realidade, qualquer
rocha do tipo ignea, sedimentar ou metamorfica, pode constituir um aquifero, desde que seja
suficientemente porosa e permeéavel. A capacidade para armazenamento de dgua por esses
tipos de rochas esta diretamente relacionada com a porosidade e o fraturamento da mesma; ja,
a capacidade de transmitir dgua estd condicionada a sua permeabilidade, que ¢ a propriedade
de um meio indicar maior ou menor facilidade da 4dgua para atravessa-lo. Sendo assim, uma
das principais caracteristicas das aguas subterrdneas ¢ o seu movimento relativamente
constante.

Nos aquiferos, as dguas se deslocam das zonas de recarga para as zonas de descarga,
com velocidades médias que variam de 10'° a 10 m.s™!, indicando assim, longos tempos de
residéncia (LOPEZ-GETA, 2009). A litologia do aquifero ird determinar a velocidade e a
qualidade da 4gua no meio, e consequentemente, a qualidade do reservatorio. Essa litologia ¢
decorrente da sua origem geoldgica, que pode ser fluvial, lacustre, edlica, glacial e aluvial
(rochas sedimentares), vulcanica (rochas fraturadas) e metamorfica (rochas calcarias),
determinando assim os diferentes tipos de aquiferos. Quanto a porosidade, existem trés tipos

conforme mostrado na Figura 2.
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Figura 2 — Tipos de aquiferos quanto a porosidade.
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a) Aquifero poroso ou sedimentar: ¢ aquele formado por rochas sedimentares
consolidadas, sedimentos inconsolidados ou solos arenosos, onde a circulagdo da agua se faz
nos poros formados entre os graos de areia, silte e argila de granulagdo variada. Constituem os
mais importantes, pelo grande volume de dgua que armazenam, € por sua ocorréncia em
grandes areas (BORGHETTI, 2004; LOPEZ-GETA, 2009). A melhor expressdo destes
aquiferos sdo as rochas sedimentares psamiticas, ou seja, os arenitos e conglomerados. O
arenito ¢ o resultado da compactacdo e litificagdo de um material granular da dimensdo das
areias, sendo composto normalmente por quartzo, mas pode ter quantidades apreciaveis de
feldspatos, micas e/ou outras impurezas. Eles também s3o considerados excelentes aquiferos,
por apresentar continuidade lateral e vertical, originando grandes reservatorios de agua
subterranea. Estas rochas chegam a exibir at¢é 40% de porosidade e armazenam grande
quantidade de agua de boa qualidade, que percola livremente na rocha, produzindo pogos
tubulares profundos, com grande capacidade de vazao.

b) Aquifero fraturado ou fissural: formado por rochas igneas, metamorficas ou
cristalinas, duras e macicas, onde a circulacdo da agua se faz nas fraturas, fendas e falhas
abertas devido ao movimento tectdnico. Ex.: basalto, granitos, gabros, fildes de quartzo, etc.
A capacidade dessas rochas de acumularem agua estd relacionada a quantidade de fraturas,
suas aberturas e intercomunicacdo, permitindo a infiltracdo e fluxo da dgua. Pocos perfurados
nessas rochas fornecem poucos metros ctbicos de dgua por hora, sendo que a possibilidade de
se ter um pogo produtivo dependerd, tdo somente, desse pogo interceptar fraturas capazes de
conduzir a agua. Nesses aquiferos, a dgua s6 pode fluir onde houver fraturas, que, quase

sempre, tendem a ter orientagdes preferenciais (BORGHETTI, 2004; LOPEZ-GETA, 2009).
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c) Agquifero carstico: formado em rochas calcarias ou carbonaticas, onde a circulacao
da agua se faz nas fraturas e outras descontinuidades (diaclases) que resultaram da dissolugao
do carbonato pela dgua. Essas aberturas podem atingir grandes dimensdes, criando, nesse caso,
verdadeiros rios subterrdneos. Sdo aquiferos heterogéneos, descontinuos, com aguas duras e
fluxo em canais. As rochas com essas caracteristicas sdo os calcarios, dolomitos e marmores

(BORGHETTI, 2004; LOPEZ-GETA, 2009).

3.1.1 Composiciao das aguas subterrineas

A composicdo quimica das aguas subterrdneas ¢ o resultado combinado da
composi¢ao da dgua que adentra o solo e da evoluciao quimica influenciada diretamente pelas
litologias atravessadas, sendo que o teor de substancias dissolvidas nas dguas subterraneas vai
aumentando a medida que prossegue o seu movimento. Durante o percurso da 4gua entre os
poros do subsolo e das rochas, ocorre intera¢des através de uma série de processos fisico-
quimicos como troca idnica, decaimento radioativo, remoc¢do de so6lidos em suspensao,
neutralizacdo de pH em meio poroso e ainda bacterioldgicos, como a eliminagdo de
microrganismos devido a auséncia de nutrientes e oxigénio que os viabilizem, quando agindo
na agua, modificando as suas caracteristicas (SILVA, 2014). Adicionalmente, outros fatores
como o clima, a distdncia do oceano, a profundidade de circulagdo e a contaminagao antropica
podem degradar suas propriedades originais (BERTOLO, 2007).

O conceito de qualidade da 4gua sempre tem relagdo com o uso que se faz da mesma.
Por exemplo, aguas utilizadas para uso industrial ou gera¢do hidroelétrica pode ndo ter
qualidade adequada para o abastecimento humano, a recreacdo ou a preservacdo da vida
aquatica. Para o consumo humano, os principais indicadores da qualidade da 4gua sdo
separados sob os aspectos fisicos, quimicos e biologicos. Entre os principais parametros
fisico-quimicos medidos nas 4aguas estdo a temperatura, a condutividade, o pH, a alcalinidade
e alguns metais que, ainda em pequenas concentragdes, podem provocar efeitos adversos a
satde da populacdo, quando incorporados pelo consumo dessas aguas. Uma descri¢cdo geral
do comportamento desses parametros nas aguas subterraneas ¢ definida a seguir (FEITOSA,
2009; ESPINOSA, 2011).

a) Temperatura (T): ¢ um parametro importante a ser medido por sua influéncia em
algumas das varidveis que caracterizam as aguas do subsolo, por exemplo: pH, condutividade,
solubilidade de gases e ions ou a velocidade de certas reagdes quimicas. As &aguas

subterraneas possuem uma amplitude térmica pequena, isto €, sua temperatura nao ¢
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influenciada pelas mudancas da temperatura atmosférica. Exceg¢des podem ser os aquiferos
freaticos pouco profundos. Em profundidades maiores a temperatura da agua ¢ influenciada
pelo grau geotérmico local (em média 1°C a cada 30 m). Em regides vulcanicas ou de
falhamentos profundos, aguas aquecidas podem aflorar na superficie dando origem as fontes
termais (THOMAZ, 1997).

b) Condutividade elétrica (CE): ¢ a medida da capacidade da agua de conduzir a
corrente elétrica, sendo diretamente proporcional & quantidade de sais dissolvidos sob a forma
de ions, sendo possivel estimar o teor de sais pela medida de condutividade da dgua. A
medida ¢ feita através de condutivimetro e a unidade usada ¢ o uS.cm-1 ou mS.cm-1. Na
natureza, as aguas subterrdneas apresentam valores de condutividade na faixa entre 100 a
3.000 uS.cm-1 (RUSYDI, 2018).

c¢) pH: é uma grandeza que mede a concentracdo dos ions de hidrogénio na agua,
indicando o seu comportamento como um acido ou uma base. Apresenta influéncia na
ocorréncia de reagdes quimicas que provocam o enriquecimento mineral das aguas
subterraneas. Os valores médios do pH nestas aguas variam geralmente entre 5,5 a 8,5
(FEITOSA, 2008).

d) Alcalinidade: indica a capacidade que a 4gua apresenta para neutralizar dcidos em
funcdo das reagdes dos compostos (inorganico e/ou organico) com protons. Representa a
soma de todas as bases presentes ¢ ¢ uma consequéncia direta da presenca de bicarbonatos,
carbonatos e hidroxidos na 4gua. A magnitude ¢ expressa em unidades de mg.L-1 de CaCO3
(FEITOSA, 2008).

e) Solidos Totais Dissolvidos (STD): define a concentracdo total dos minerais
dissolvidos na agua, resultando da soma das concentragdes de todos os ions em solucdo,
sendo expresso em mg.L-1. A concentracdo de sélidos dissolvidos pode afetar o sabor da dgua.
A 4gua que contém mais de 1.000 mg.L-1 ndo ¢ adequada para muitos usos industriais. A
concentragdo de soélidos dissolvidos geralmente ¢ chamada de salinidade da agua e ¢
classificada da seguinte forma: fresca entre 0 - 1.000 mg.L-1; ligeiramente salino, 1.000 -
3.000 mg.L-1; solucao salina moderada, 3.000 - 10.000 mg.L-1; muito salino, 10.000 - 35.000
mg.L-1 e salgado, mais de 35.000 mg.L-1 (DRISCOLL, 2002).

f) Constituintes principais e secundarios: A grande maioria das substancias
dissolvidas nas &guas subterraneas se encontra em estado i6nico. Na Tabela 1, sdo
apresentados os constituintes maioritarios € minoritarios nas aguas subterraneas (ESPINOZA,

2011).
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Tabela 1 — Composi¢do quimica das aguas subterraneas

Classificacdo pela faixa de concentracio Elementos
Constituintes (mg. L)
Principais Na, Ca, Mg, Si, HCO 5~ C1 -, SO 4~
1,0 - 1000
Secundarios Fe, Sr,K,B,CO32,NOs3, F
0,01 -10,0
Menores Sb, Al, Ar, Ba, Br, Cd, Cr, Co, Cu, Ge,
0,0001 - 0,1 I, Li, Mn, Mo, Ni, Rb, Se, Ti, U, V, Zn
Traco Be, Bi, Ce, Cs, Ga, Au, In, La, Nb, Pt,
< 0,001 Ra, Ru, Sc, Ag, T1, Th, W, Ib, Y, Zr

Fonte: ESPINOZA (2011).

Os mesmos processos geoquimicos que ocorrem quando a agua se infiltra no solo,
promovendo a transferéncia de material por meio da interagdo agua-solo e/ou agua-rocha,
sedimentagio e reagdes hidrotermais (ALBAREDE, 2011), mas também conduzem a
dissolugdo dos componentes de natureza radioativa que formam parte do subsolo. Assim, as
aguas subterraneas podem apresentar conteiidos apreciaveis de elementos radioativos naturais,
como 28U, 2Th e “K, por serem os mais importantes e fazerem parte da constitui¢io do
planeta desde a sua formagdo e alguns descendentes das series radioativas: 2*Ra, **Ra, 2*’Rn,
210pg, 219Ph, Nestes casos, uma caracterizagdo radiologica € necessaria para avaliar o risco que

o consumo destas dguas pode provocar na saude da populacio.

3.2  RADIOATIVIDADE NATURAL

Desde o surgimento da vida no planeta Terra, os seres humanos vivem num ambiente
exposto a radiacdo ionizante decorrente das diversas fontes naturais e antropicas existentes.
No entanto, foi apenas no ano de 1896 que o fisico francés Henry Becquerel descobriu o
fenomeno da radioatividade.

Segundo o Comité Cientifico das Nagdes Unidas sobre os Efeitos da Radiacdo
Atomica, “a radioatividade ¢ um processo natural que ocorre quando um atomo com um
nucleo instavel se transforma espontaneamente, liberando energia na forma de radiagdo
ionizante pela emissdo de particulas (elétrons, néutrons e particulas alfa) ou de radiacao
eletromagnética como os raios gama” (UNSCEAR, 2008).

A radioatividade ambiental pode ser definida como a combinacdo de duas fontes

principais de exposi¢do: a radioatividade natural, originaria pelos radionuclideos existentes na
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Terra desde a sua formagdo, conhecidos como primordiais ou terrestres, juntamente com a
originada pela radiacdo césmica do espago exterior. O segundo contribuinte é a radiacdo
artificial ou antropogénica, resultante das atividades humanas tais como: testes nucleares,
ciclo do combustivel nuclear, as aplicacdes médicas e industriais, bem como, os acidentes
nucleares (UNSCEAR, 2000).

Por sua vez, a Agéncia Internacional de Energia Atomica (IAEA), através da Safety
Collection 115, define como exposicdo o ato ou situagdo de ser submetido a radiagdo
ionizante. Essa exposicao pode ser externa, se a irradiacao for causada por fontes localizadas
fora do corpo humano, ou interna, quando o radionuclideo ¢ incorporado ao organismo, seja
pela ingestdo do material radioativo presente na dgua e nos alimentos, ou pela inalagdo dos
radioelementos presente no ar de um determinado ambiente (OIEA, 1997).

Quanto aos radionuclideos naturais, ¢ importante destacar que, para a exposicao
externa somente os radionuclideos naturais “°K e o 8’Rb sdo relevantes, sendo o “°K o mais
importante do ponto de vista biologico. Enquanto que a exposicdo interna deve-se
principalmente a inalagdo do is6topo de ?>’Rn e seus descendentes proveniente da série do
28 (FERREIRA, 2013).

A Figura 3 pode-se observar a distribui¢do da dose média recebida pela populagdo de
acordo com as diferentes fontes de exposi¢do, onde a radiagdo natural representa cerca de
80% da dose total enquanto que, as fontes artificiais contribuem com apenas 20% da dose

restante.

Figura 3 — Distribuig¢@o das doses médias das fontes de exposi¢ao a radiagdo ionizante.
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Fonte: Adaptado da UNSCEAR (2000).
Conforme a UNSCEAR (2000), a dose média global devido a radiagdo ionizante de

fontes naturais é de 2,42 mSv.a'. Na Tabela 2 é possivel observar os valores médios das
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doses originadas pelas diferentes fontes de radiacdo ionizante, bem como, sua faixa de
variagio. E importante citar que, nem todas as regides do planeta tém o mesmo nivel de
radioatividade. A dose de exposi¢do pode variar de acordo com a localizagdo geografica,
producao e consumo de alimentos, tipo de material utilizado na construcao civil e atividades
desenvolvidas (UNSCEAR, 2008). Estudos mostraram elevados niveis de radiagdo natural em
solos com altos teores de urdnio e/ou torio, bem como, areas que apresentam aguas
radioativas ou emanagdes consideraveis de radonio. Como exemplos pode-se citar os paises
como a [ndia (NAIR, 2009), o Brasil (MALANCA, 1997; SACHETT, 2002) e Ira
(MORTAZAVI, 2005). Nesses lugares, a populacdo ¢ exposta a doses superiores a média
global atribuida pela UNSCEAR.

Tabela 2 — Taxas de doses efetivas médias anuais para fontes naturais.

Taxa Dose

Origem (mSvy-a) Faixa Observacoes
Radiacao Coésmica Total 0,39 0,3-1,0 A dose aumenta com a
altitude
Terrestre Externa ]
) ) Varia em funcdo da
Ambientes ao ar livre 0,07 .
) _ composicdo do solo e os
Ambientes internos 0,41 o
materiais de construcao
Total 0,48 0,3-0,6
Inalacao
Outros radionuclideos das séries do 23%U e 23?Th 0,006
) Depende da acumulacdo
Radoénio (***Rn) 1,15 ) o
) de radonio no interior
Toro6nio (?2°Rn) 0,10
Total 1,26 0,2-10
Ingestio

Depende da quantidade
40K 0,17

Séries do 28U e 2%2Th 0,12
Total 0,29 0,2-0,8

de radionuclideos em

alimentos e dgua

TOTAL 2,42 1-10

Fonte: Adaptado do UNSCEAR (2000).
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Além da variabilidade geografica, certas atividades como, por exemplo, a fabricagao
de ceramica, a produc¢do de fertilizantes, ou a extragdo de gas e petréleo, podem aumentar a
exposic¢ao devida aos radionuclideos de origem natural, ndo so para os trabalhadores, mas
também para a populagao local.

As chamadas fontes terrestres de radiacao ionizantes sdo todos os radionuclideos
naturais que fazem parte dos diferentes compartimentos ambientais da crosta terrestre. Os
radionuclideos primordiais tém meias-vidas da ordem da idade da Terra, ou seja, 4,5x10° anos.
Entre eles, sdo destacados #3%U, 2*°U e 2*Th, que ddo origem as trés series naturais de
decaimento radioativo. Outros radioisdtopos primordiais ndo pertencentes as séries, mas de
relevancia do ponto de vista da protegdo radiologica, sdo “°K e 8’Rb. Na Tabela 3 estdo
listados alguns destes radionuclideos primordiais com suas principais caracteristicas.
Observa-se que, em todos os casos, os radionuclideos apresentam meias-vidas muito grandes
e comparaveis a idade do planeta Terra. Entre aqueles que foram destacados na Tabela 3,

apenas o “°K e o ¥Rb tém relevancia considerando a sua concentragdo na crosta terrestre

(L’ANNUNZIATA, 2008).

Tabela 3 — Radionuclideos primordiais que ndo pertencem as séries naturais.

Radionuclideo Ti: (anos) Desintegracio  Concentragio na crosta terrestre (Bq.kg™)

0K 1,28 10° B,y 630
$7Rb 4,75 %10 10 B 70
soy/ 1,4%10"7 y 2x 107
13cq 9x 105 B <2x10°
15[ 6x 101 B 2x 107
138La 1,05 10 1 B,y 2x 1072
142Ce >5x 1016 B >1x1075
144Nd 2,29 %1013 a 3x 10
1478m 1,06 x 10 " a 0,7
152Gd 1,08 x 10 4 a 7x10°
176y 3,73 x 10 10 B,y 0,04
187Re 43 %1010 B 1x 1073

Fonte: Adaptado da base de dados online NuDat 2.7, National Nuclear Data Center, Brookhaven National
Laboratory (2008).
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A maior parte dos radionuclideos encontrados na natureza ¢ distribuida em trés
familias ou séries naturais: do 23%U, do **Th e do ?*°U (actinideo) que, em consequéncia de
sucessivas transformacdes radioativas, originam aproximadamente 40 radionuclideos. Nelas
pode-se considerar que os descendentes se encontram em equilibrio radioativo secular com
seus respetivos precursores, sempre que o decaimento ocorra em um sistema fechado por
periodos superiores a sete meias vidas do filho. Nestas condi¢des, as atividades de todos os
produtos de decaimento passam a ser iguais aquela do isétopo que deu origem a série
(KETCHAM, 1996).

Pelo fato do °U e seus descendentes ndo apresentam relevancia radioldgica, ndo foi
detalhada sua série de decaimento radioativo. Nas Tabelas 4 ¢ 5 sdo apresentadas as séries

radioativas do 23%U e do 3?Th, com meias vidas fisicas e principais emissdes radioativas.

Tabela 4 — Série de decaimento radioativo do 33U.

Radionuclideo Meia-vida Desintegracio
B8y 4,47x10°a a
24T] 24.1d B
234pa 1,16 min B
B4y 2,455x10°a o
230Th 7,54x 10%a o
226Ra 1600 a o
222Rn 3,8235d o
218pg 3,098 min a;
214Pb (99,98%) — 218At (0,02%) 26,8min; 1,5s —a
21484 19,9 min ;o
214pg (99,98%) — 21071 (0,02%)  164,3 ps — 1,3 min o
210pp 22a
210Bj 501d
210pg (~100%) 138,376 d a
206pp Estavel

Fonte: Adaptado da base de dados online NuDat 2.7, National Nuclear Data Center, Brookhaven National
Laboratory (2008).
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Tabela 5 — Série de decaimento radioativo do 2*?Th.

Radionuclideo Meia-vida Desintegracio
BTh 1,4x 10" a o
22%Ra 575a B
28A¢ 6,15h B
228Th 1,9125 a o
224Ra 3,6319d o
220Rn 55,6s o
216pg 0,145 s o
212pp 10,64 h
2124 60,55 min a; B

212Po (64%) — 28T (36%) 0,299 s - 3,0353 min a—P
208pp Estavel

Fonte: Adaptado da base de dados online NuDat 2.7, National Nuclear Data Center, Brookhaven National
Laboratory (2008).

A série do 28U ¢ a série radioativa mais longa e com maior importincia quanto a
protecdo radiologica. No meio ambiente, os radionuclideos que compdem esta série estdo
sujeitos a diferentes processos fisicos e quimicos que causam, em muitos casos, um
desequilibrio radioativo. Nesta série se destacam do ponto de vista radioecologico os
radionuclideos ??°Ra, 2*°Th, e ?*Rn junto com seus descendentes 2!°Pb e 2!°Po (EISENBUD,
1997).

As diferentes vias pelas quais os radioelementos das principais séries naturais sao
distribuidos no ecossistema estdo apresentadas na Figura 4. Segundo Bonotto (2003), os
radioisétopos naturais de uranio e torio podem ser liberados para atmosfera, solo e agua
através do intemperismo das rochas, e consequentemente, os seus descendentes também
sofrem o mesmo processo. Por exemplo, no sistema 4gua-solo, de interesse neste estudo
(destacado com linhas tracejadas em vermelho, na Figura 4), o comportamento dos
radionuclideos é condicionado a processos fisicos, quimicos e bioldgicos que dependem das
condi¢des geoquimicas e hidroquimicas do meio, bem como, do recuo das particulas alfa
produzidas durante os decaimentos radioativos das séries (BURNETT, 2006), sendo por tanto,
o movimento dos radionuclideos governado pela sua solubilidade e pelo seu grau de adsorc¢ao

e/ou, os processos de troca ionica entre os constituintes do solo e da agua (WHICKER, 1982).
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Figura 4 — Vias criticas dos radionuclideos primordiais e seus descendentes no ecossistema.

ATMOSFERA
/Rliﬂ RTn\ Rn R

Rn + Rn+

poeira poeira
|| RocHAs UThK .l soLos ; KRaU.Thl | pLANTAS ANIMAIS
i U, Th.K,Ra U, Th,K,Ra U,iRa,RnD U,Ra,RnD U,Ra,RnD
| U, Th, K, Ra
! AGUAS !
| SUBTERRANEAS | | DECOMPOSITORES

Fonte: Adaptado de WHICKER, (1982).

*RnD: Radodnio e os seus descendentes.

Desta maneira, uranio, torio ¢ seus descendentes, podem ser assimilados pelo homem,
seja pelo consumo direito da agua ou pela cadeia alimentar (WILBER, 1971), quando as
aguas subterraneas sdo captadas do subsolo e usadas para consumo direto ou para produgado de
alimentos.

Estudos realizados em 4guas subterraneas que circulam em rochas com maiores teores
de uranio e torio, como as graniticas, tendem a ter maior concentracdo de is6topos radioativos
emissores alfa e beta (CHAU, 20012). Por tanto, o monitoramento dos radioisétopos
primordiais e seus descendentes nas dguas de consumo, ¢ de fundamental importancia para
garantir um padrdo de qualidade aceitavel, de maneira que elas ndo representem um dano para

a saude da populagio.
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3.2.1 Radioatividade nas aguas de consumo humano

Em geral, as concentragdes de radionuclideos de ocorréncia natural nas aguas
subterraneas sdo muito variadas, tendo como principais emissores alfa os radioisétopos 23U,
234J, 22Th, 226Ra, 222Rn ¢ 2!%Po e como emissores beta 0 K, o 22*Ra e o 2!°Pb (JOBBAGY,
2010). A exposi¢do interna provocada pelo consumo dessas dguas por periodos prolongados
de tempo pode induzir diferentes tipos de cancer no organismo humano (UNSCEAR, 2010).

Por tais razdes, a Organizagdo Mundial da Satde (OMS) estabelece valores de
referéncia para a radioatividade nas dguas de consumo da populacdo, com o objetivo de
fornecer critérios que permitam avaliar a seguranga da ingestdo da agua, levando em
consideragdo o teor de radionuclideos naturais presentes na mesma. Os valores indicativos de
radioatividade em 4agua potdvel recomendados pela OMS foram baseados nos riscos da
exposicao e suas respectivas consequéncias para a saide das pessoas (OMS, 2011).

A avaliagdo mais utilizada € o uso de técnicas de vigilancia radiologica, nas quais a
presencga de radiagdo alfa e beta pode ser determinada, sem considerar a identificagdo de um
determinado radionuclideo (CSN, 2014). Nas diretrizes para a qualidade da 4dgua potavel da
OMS ¢ fornecido o limite de atividade alfa total na dgua de 0,5 Bq.L™! e da atividade beta total
de 1,0.Bq- L, tendo como base o critério de dose individual (CDI) de 0,1 mSv.al, o qual
mensura condi¢do de risco minimo pelo consumo prolongado de 4guas com niveis apreciaveis
de radioatividade (OMS, 2011). Na Figura 5 ¢ apresentado o diagrama simplificado para a

metodologia.

Figura 5 — Triagem para avaliagdo dos niveis alfa e beta total em agua

Avaliacédo das

atividades a e P totais
I

+ ¥
CLiotal £0,5 Ba-L" Qiotal > 0,5 Ba-L’
Btotal < 1,0 Bg-L" Btotal > 1,0 Bg-L"

.

Avaliar as atividades dos radionuclideos individuais
e comparar com 0s limites estabelecidos
1

1 L

Dose = 0,1 mSv Dose > 0,1 mSv

Agua apropriada,
nenhuma acéo
adicional &
necessaria

Verificar e agir
para a reducao
da dose

Fonte: A Autora (2019).
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Partindo dessa recomendagdo, no Brasil a Portaria de Consolidagdo N° 5, 2017 do
Ministério de Saude estabelece os mesmos valores de triagem que aqueles indicados pela
OMS. Assim, primeiramente sdo determinadas as concentragdes de alfa total e beta total na
agua. Se os valores estabelecidos forem ultrapassados, deverd ser realizada uma analise
especifica para os radionuclideos. No caso da atividade beta serd subtraida a contribui¢ao do
40K e o resultado, comparado novamente. Na caracterizagdo individual, onde apenas os
radionuclideos 226Ra (alfa) e 228Ra (beta) deverdo ser determinados, os valores de referéncia
passam a ser de 1,0 Bq.L-1 para 226Ra e 0,1 Bq.L-1 para 228Ra (PORTARIA DE
CONSOLIDACAO N° 5, 2017).

3.2.2 Radonio

Como ja mencionado anteriormente, o radonio ¢ a principal fonte natural de radiagdo e
exposicdo da populagdo. Este gas radioativo, inerte, inodoro ¢ insipido e sete vezes mais
pesado que o ar pode ser encontrado nas aguas, solos, rochas ¢ na atmosfera. Pela sua
solubilidade, concentracdes aprecidveis de radonio sdo encontradas em 4guas naturais, sendo
baixas em rios e corregos, devido a agitacdo e mistura das dguas. Em consequéncia, os
maiores teores deste gas sdo encontrados nas aguas subterrineas. Porém, ele dissolve-se
melhor na presenca de solventes organicos com acentuado caracter nao polar (SURBECK,
2007), como indicado na Tabela 6, onde estdo apresentadas algumas das suas propriedades.
Esse comportamento resulta de muita utilidade em diferentes abordagens analiticas,
especialmente aqueles onde a transferéncia de fase (aquoso-organica) € necessaria
(FONOLLOSA, 2016).

As ocorréncias de ?*’Rn estdo fortemente relacionadas & composi¢io radioisotopica
dos minerais que constituem o leito do subsolo, através das séries radioativas naturais. O
carater gasoso e praticamente inerte torna o radonio altamente movel, sendo capaz de emanar

e ascender até a atmosfera por meio das fraturas das rochas ou dos poros do solo.
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Tabela 6 — Propriedades fisicas do raddnio.

Propriedade Referéncia
Massa atdmica 222,0176 u O'NEIL, 2013
Configuracio eletronica [Xe] 414 5d'° 6s% 6p®
Raio de Van der Waals 220 pm
Raio Covalente 146 pm
Densidade (25°C; 1 atm.) 9,73 g.L'!
Densidade no estado liquido (em -62 °C) 44 gL}
Ponto de fusdo (1 atm.) -71,0 °C HAYNES, 2017
Ponto de ebuligdo (1 atm.) -61,7°C
Temperatura critica 104 °C
Presséo critica 6,28 MPa
Coeficiente de difusdo na agua (25°C) 1,33 x 10° cm?.s7!
Primeira energia de ionizacao 10,7485 eV
Solubilidade em 4agua (18 °C; 1 atm.) 0,285 cm?® Rn. mL"' H,O KAL’MUK, 2007
Solubilidade em varios solventes orgénicos (18°C; 1 atm.).
Etanol (cm? Rn. mL™! Solvente) 6,17
Benzeno 12,82
Tolueno 13,24 KAL'MUK, 2007
Cloroférmio 15,08

Fonte: A Autora (2019).

De acordo com Quindos (2011), os processos de difusdo ou de convecgao favorecem a
liberagdo do gas, do meio sélido onde ¢é gerado. Segundo Moreira (2018) os fatores
responsaveis pelo controle da concentragdo de 2??Rn nas aguas naturais, estio diretamente
ligadas a litologia da area, o grau de alteragcdo do clima, a extensdo da superficie, a porosidade
e permeabilidade do solo, o tempo de contato entre as aguas e o leito rochoso e as
propriedades geoquimicas dos seus antecessores. Pelo seu elevado poder de difusdo na agua,
as aguas do subsolo possuem maiores teores de radonio devido a quantidade menor de rotas
de fuga para a atmosfera quando comparado com as aguas superficiais de rios e lagos
(FIANCO, 2011).

Os niveis de radonio na agua sdo variaveis e podem ser considerados fonte
potencialmente importante de exposicdo do publico as radiagdes ionizantes naturais
(APPLETON, 2007; 2013). As 4guas usualmente extraidas de fontes subterraneas como
nascentes pocos e as que fluem através de formagdes rochosas com altos teores de uradnio e

torio apresentam valores mais elevados de radonio. A TAEA (1997) indica valores de


https://pt.wikipedia.org/wiki/Massa_at%C3%B4mica
https://pt.wikipedia.org/wiki/Configura%C3%A7%C3%A3o_electr%C3%B3nica
https://pt.wikipedia.org/wiki/Xen%C3%B4nio
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concentragdes de radonio entre 50 ¢ 500 Bq.L! para dguas subterrineas em contato com
rochas graniticas, pegmatiticas, vulcanicas acidas e silicatos 4acidos. No caso das aguas obtidas
de fontes localizadas em rochas sedimentares, como calcarios, arenitos e arddsias, assim como,
rochas intermediarias e rochas vulcanicas basicas, sdo relatadas concentragoes de radonio com
valores entre 5 a 70 Bq.L".

Para proteger a satde da populacio da incorporacdo do radonio no corpo humano, sdo
introduzidos niveis de referéncia para a concentragdo de *’Rn em agua. Como a legislagdo
brasileira atual (PORTARIA DE CONSOLIDACAO N° 5, 2017) ndo faz referéncia
especifica ao gas radonio e considera apenas os contaminantes radioativos emissores alfa nao
gasosos, os resultados das atividades de ?*’Rn em 4gua foram comparados com os valores de
referéncia indicados por diferentes instituicdes internacionais. Para as aguas destinadas ao
consumo humano, a Unido Europeia (EU) estabelece valores paramétricos; a Organizacao
Mundial da Saude (OMS), por sua vez, utiliza o termo nivel de orientagdo; enquanto a
Agéncia de Protecdo Ambiental dos Estados Unidos (USEPA) introduz niveis méaximos de
contaminantes. Na Tabela 7 estdo apresentados os niveis de referéncias estabelecidos por
essas organizagdes para o contetido de 2*Rn em aguas. Neste trabalho, foi adotado como nivel

de referéncia o valor de 100 Bq.L' (EURATOM, 2013; OMS, 2011).

Tabela 7 — Valores de Referéncia para niveis de Rn em 4gua potavel.

Diretiva/Recomendacio Atividade (Bq. L) Referéncia
EU, Member States” 100 EURATOM, 2013
OMS, Nivel de orientagao 100 OMS, 2011
US-EPA, Nivel maximo de contaminantes 11,1 US-EPA, 1999

Fonte: Adaptada de JOBBAGY (2017).
*Austria, Bélgica, Bulgaria, Croacia, Chipre, Republica Tcheca, Dinamarca, Estonia, Franga, Alemanha, Grécia,
Hungria, Italia, Letonia, Lituania, Luxemburgo, Malta, Holanda, Polonia, Roménia, Eslovaquia, Eslovénia,
Suécia, Reino Unido.

3.2.2.1 Is6topos do radonio e suas implicagdes para a saide humana

Conforme foi observado, uma das caracteristicas notaveis das séries radioativas
naturais € a existéncia, para cada uma delas, de um descendente gasoso, nestes casos, um
is6topo de radénio, cujo precursor ¢ sempre um isotopo do radio. Na série do 238U ocorre a
formagdo do ?>’Rn, com meia-vida fisica de 3,82 dias, sendo proveniente da desintegracdo do
226Ra; na série do 2*°U forma-se o 2'°Rn conhecido como actindnio, com uma meia-vida fisica

de 3,96 segundos e finalmente, na série do 2**Th é formado o **°Rn, conhecido como tordnio,
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que tém uma meia-vida fisica de 55,6 segundos, sendo todos emissores de particulas alfa. As

propriedades radioldgicas dos trés isotopos naturais do radonio sdo mostradas na Tabela 8.

Tabela 8 — Radioisotopos naturais do radonio.

Isétopo Nome Decaimento Tin Descendente (T12)
222 Rn Radonio o 3,8 dias 218 Po (3,05 m)
220 Rn Toro6nio o 56,6 segundos 216 Po (0,15 s)
219 Rn Actindnio o 3,96 segundos 215 Po (1,8 s)

Fonte: Adaptada da UNSCEAR (2000).

Devido as curtas meias-vidas fisicas do 2'°Rn e do ?*°Rn, e pelo fato do U
representar apenas 0,71% do urdnio natural, a maior preocupacdo do ponto de vista
radiologico e ambiental concentra-se na determinagdo do 2*2Rn que apresenta maior meia-vida
fisica. No caso dos produtos de decaimento do ?*’Rn, os quatro primeiros: 2'¥Po (3,05 min),
214pPb (26,8 min), 21Bi (19,9 min) e 2"*Po (1,64 x 10* s), apresentam maior importancia. Os
isotopos do polonio sdo mais prejudiciais por serem emissores alfas e sdo responsaveis pelo
aumento na incidéncia de cancer de pulmao (UNSCEAR, 2000), pois a transferéncia linear de
energia para as particulas alfa ¢ 20 vezes maior quando comparadas as emissoes beta.

Cerca de dois tergos da dose média recebida pela populagdo ¢ devida a radiagdo
natural (UNSCEAR, 2010), onde o ?>’Rn e seus descendentes contribuem com cerca de 50% e
¢ considerado de maior risco a saude (NRC, 1999; UNSCEAR, 2006). Considera-se que, a
exposi¢do interna ao >?Rn e descendentes por periodos prolongados ¢ a causa de varios tipos
de cancer. As principais vias de exposicdo interna sdo duas: por inalagdo de gas, que ¢ a
segunda causa mais importante de cancer de pulmao, por exemplo, nos Estados Unidos (NRC,
1999). Segundo a National Radiological Protection Board, (NRPB, 2000) estima-se que o
risco de desenvolvimento de cancer de pulmdo para a populacdo em geral, associado a
exposicdo de 200 Bq.m™ de radonio durante a vida toda é de 3 a 5 %. A outra via, resulta da
ingestdo de dgua com elevados teores de radonio que pode induzir o cancer de estdmago
(NRPB, 2000).

De acordo com a Comissdo Internacional de Protecdo Radioldgica, o consumo de
agua com altos niveis de radonio leva a um aumento da dose recebida no organismo humano,
sendo o tecido das paredes do estomago o mais afetado pela radiagdo (ICRP, 1999).

Pesquisas realizadas por Crawford-Brown em 1990, permitiram o desenvolvimento

de um modelo biocinético que estima a dose de ?*’Rn decorrente da ingestdo de aguas
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subterraneas pelos individuos. Levando-se em conta os estudos de Nazaroff (1992) onde o
radonio dissolvido, quando liberado pela 4gua no meio ambiente, pode representar 89% do
risco de cancer por inalacdo, enquanto os 11% restantes correspondem a ingestdo; entdo
torna-se um objetivo importante para a protecdo da populagdo, estimar o risco de dano por
cancer a partir das doses recebidas pelos individuos.

Considerando os aspetos supracitados, além do fato que o ???Rn e seus descendentes,
representam a maior propor¢do da exposicdo a radiagdo natural e por apresentar
potencialmente maiores concentragdes nas aguas subterrdneas, resulta relevante a sua

monitoragdo nas dguas de consumo humano.

3.3 TECNICAS DE MEDICAO

Conforme indicado na Portaria de Consolidagdao n. 5 (2017), a determinagdo dos
indices de atividade alfa e beta total, bem como, de qualquer radionuclideo de interesse, deve
ser realizada usando metodologias padronizadas ou recomendadas (EPA 900.0, 2016; ISO
9696, 2007; ISO 9697, 2008). Para a quantificagdo da atividade alfa e beta totais, duas
metodologias de andlise sdo comumente utilizadas: a) o procedimento que usa um Contador
Proporcional com Fluxo Continuo de Gas para a medi¢ao, onde a preparacio da fonte alfa no
estado solido ¢ necessaria; b) o procedimento que usa um Contador de Cintilagdo Liquida e
cuja medig¢do ¢ feita em meio liquido (ASTM D1943-05, 2012; ISO 11704, 2010).

Na preparacao de fontes para medidas em contador, sdo necessarias técnicas de
processamento de amostras tais como evaporagdo ou coprecipitagdo. A preparacdo das fontes,
ainda que ndo seja um processo complicado, tem um efeito marcado nos resultados. Assim,
fontes solidas com espessura massica acima de 25 mg.cm™ sdo inadequadas para a medida de
emissores alfa ao incrementar o fendmeno de autoabsor¢do da radiacdo com efeitos negativos
na eficiéncia de deteccio (JOBBAGY, 2014). Outros fatores como a homogeneidade do
residuo soélido, a reten¢do de agua, a quantidade e tipo de sais dissolvidos na amostra e o
radionuclideo escolhido para preparagdo das curvas de autoabsorcao, contribuem na incerteza
dos resultados (JOBBAGY, 2014; MONTANA, 2012).

No entanto, a espectrometria de cintilagdo liquida ¢ um dos métodos mais sensivel,
amplamente utilizado para deteccdo e quantificagdo dos tipos mais comuns de particulas
nucleares (alfa, beta). Inicialmente foi utilizado na determinagdo de emissores beta de baixa
energia como *H, *C e 3>S. Com as melhorias introduzidas nos espectrometros comerciais dos

anos 80, que permitiram separar as contagens de emissores alfa e beta em medidas
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simultaneas, a técnica passou a ser bastante utilizada na analise de emissores alfa (SALONEN,

1997).

3.3.1 Principios gerais da Espectrometria de Cintilacdo Liquida

O fendmeno da cintilagdo baseia-se na capacidade de certos materiais emitirem luz ao
interagir com a radiacdo ionizante. No final do século XIX, esse fendmeno ja havia sido
medido, embora o primeiro a usar essa luz para a detec¢do de radiacdo ionizante tenha sido
Rutherford, em 1910, em seus experimentos com particulas alfa (HORROCKS, 1974).

As experiéncias foram realizadas com substincias cintilantes em estado solido
(cintilagdo solida), enquanto a cintilagdo em fase liquida teve sua origem nos experimentos
realizados por Brooks (1979), quando observaram a fluorescéncia produzida por certas
solugdes organicas apds serem irradiadas.

A cintilacdo liquida tornou-se uma das mais versateis técnicas de detec¢do de
radioatividade usadas para uma infinidade de aplicagdes ambientais e bioldgicas,
potencializada por sistemas com baixos niveis de background e que sdo capazes de

discriminar entre particulas alfa e beta (ESCOBAR, 1996; VILLA, 2005).

3.3.1.1 Produgdo e detecgdo de luz em cintilagdo liquida

O fenomeno da cintilagdo ¢ decorrente da transformagdo da energia da radiacdo em
energia luminosa por meio de uma substincia com determinadas caracteristicas, podendo ser
solida ou liquida. Os fotons de luz emitidos sdo detectados e medidos instrumentalmente,
convertendo-os em pulsos elétricos. As duas etapas do processo de conversdo de energia em
luz num cintilador liquido organico, estdo apresentadas na Figura 6, onde: (A) Transformacao
da radioatividade em luz e (B) Transformacdo da luz em pulso elétrico, deteccdo e

quantificagdo instrumental.
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Figura 6 — Esquema geral do processo de conversdo de energia em luz.

Cintilador Luz
organico (fotons)

Tubo Pulso
fotomultiplicador elétrico

Radiagao
o/p

A)

Fonte: A Autora (2019).

A primeira fase (A) € um processo dominado por varias etapas. A radiagdo ionizante
interage, em primeiro lugar, com as moléculas do solvente, que ¢ o principal componente,
ionizando-as. A partir dai outros processos ocorrem: transferéncia de energia do solvente ao

cintilador, formagao de ions, formagdao de moléculas excitadas ¢ formacao de radicais livres

(HORROCKS, 1974; BROOKS, 1979), sendo o primeiro o mais relevante na produgdo de luz.

J4 na segunda fase (B), o foton produzido impacta no fotocadtodo de um dispositivo
conhecido como tubo fotomultiplicador (TFM), onde um ou mais elétrons sdo retirados e
depois multiplicados por um sistema de dinodos, resultando em uma avalanche eletronica que
atinge o Anodo. Na saida do TFM, os pulsos elétricos amplificados sdo transformados por um

conversor analogico-digital (CAD) e finalmente sdo contados.

3.3.1.2 Excitacdo e desexcitagdo de moléculas organicas

Os cintiladores sdo compostos organicos aromaticos, cuja estrutura molecular
apresenta grupos de ligagdes duplas conjugadas. Neles, os elétrons que mantém os atomos de
carbono juntos (ligagcdes duplas) sdo deslocados dentro da molécula e ndo pertencem a um
atomo especifico. Esses elétrons ocupam os chamados orbitais moleculares 7, que se
estendem acima e abaixo do plano molecular. Um exemplo dessas estruturas ¢ mostrado na
Figura 7. Os estados eletronicos m sdo de particular interesse, uma vez que, as transi¢des entre
esses estados sdo as que causam a luminescéncia (fluorescéncia e fosforescéncia) observada

no processo de cintilacdo.

a
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Figura 7 — Molécula de Benzeno com a representac¢do dos orbitais pi.

Fonte: SOLOMOMS (2011).

A excitagdo de uma molécula pela radiacdo ionizante geralmente envolve a promogao

de um elétron de um dos orbitais moleculares ocupados para outro de

maior energia, que se

encontra desocupado. Enquanto o estado fundamental ¢ geralmente um singleto, o estado

excitado pode ser um singleto ou um tripleto, dependendo do estado final do spin do elétron

que foi promovido ao orbital mais energético, seja um singleto quando os spins sao

antiparalelos, ou um tripleto quando os spins sdo paralelos (BAUTISTA,

2001).

Os estados eletronicos de uma molécula orginica que tem elétrons m podem ser

representados num diagrama de energia, chamado de Jablonski, onde sdo indicadas as

diferentes transi¢des radiantes e ndo radiantes de uma molécula organica durante os processos

de excitacdo e desexcitagdo. A Figura 8 mostra um Diagrama de Jablonski, indicando os

processos fisicos que ocorrem ap6s uma molécula organica interagir com a radiag@o ionizante.

Figura 8 — Diagrama de Jablonski.
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No grafico, So representa o estado eletronico fundamental, enquanto que, S; e T1 sdo
os estados excitados singleto e tripleto de menor energia, respetivamente. S; ¢ um segundo
estado excitado singleto.

Quando uma particula carregada passa através de um cintilador orgénico e deixa parte
de sua energia, a energia absorvida fard a molécula passar do estado fundamental So para
algum nivel vibracional de um dos estados excitados singleto Sn. Uma vez 14, ela sera
rapidamente desativada por um processo ndo radiante (transformagdo em energia térmica)
conhecido como relaxamento vibracional, para o nivel vibracional mais baixo do estado
eletronico excitado correspondente. Se o estado excitado ndo for Si, a molécula serd
rapidamente desativada no nivel vibracional isoenergético de um estado eletronico mais baixo,
por um processo de conversao interna. Desta forma, uma molécula pode ser excitada até S; ou
estados excitados de maior energia Sn, dependendo da energia de excitacdo, no entanto, a
emissdo somente ocorrera a partir do primeiro estado eletronico excitado S; (KLESSINGER,
1995).

No processo de cintilagdo liquida, a luz emitida é produzida quando ocorrem
transi¢des entre o estado Si ¢ um dos estados vibracionais do estado fundamental So. O
processo ¢ conhecido como fluorescéncia (transi¢cdes S; — So), com um tempo de 1 a 80 ns
(BROOKS, 1979). Também, no estado Si, a molécula pode sofrer uma transi¢do para algum
nivel vibracional do estado tripleto Ti, por um mecanismo conhecido cruzamento entre
sistemas. Este processo ndo radiante implica uma mudanca na multiplicidade do spin.

No estado tripleto Ti, a molécula continua perdendo energia, através de outros
processos (KLESSINGER, 1995):

a) transicdo do estado excitado tripleto T; para um estado fundamental singleto So,
chamada fosforescéncia (transi¢do T1 — So) que tem uma meia vida de 1 ms;

b) pode ocorrer um cruzamento entre sistemas do estado triplo excitado Ti, para o
estado excitado do singleto S; e a partir dai, a molécula é estabilizada por outro
mecanismo de fluorescéncia (transi¢do S; — So), conhecido como fluorescéncia

atrasada, com uma vida meia relativamente alta de 300 ns.

3.3.1.3 Energias das particulas alfas e betas na producao de luz

Apresentamos de forma resumida como ocorrem os processos de excitagdo e

desexcitagdo em moléculas orginicas. A seguir explicamos o que acontece quando a particula

responsavel pela excitagdo ¢ uma particula alfa ou beta.
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De acordo com a epigrafe anterior, a luz gerada pela passagem de uma particula
ionizante terd dois componentes relacionados com o fendmeno da fluorescéncia. O primeiro ¢é
a chamada fluorescéncia "rapida", originada durante a desexcitacdo dos estados singletos. O
segundo ¢ a fluorescéncia "retardada", originada durante a aniquilacdo dos estados tripletos. A
fracdo de luz que aparece no componente retardado depende fortemente da natureza da
particula responsavel pela excitagao.

A desexcitacdo num cintilador organico apods a passagem de uma particula alfa ¢ mais
demorada do que a desexcitagdo da interagdo com uma particula beta (KNOLL, 2000). Esta
diferenca no tempo ¢ utilizada em um sistema discriminador de pulsos, que permite a
contagem simultdnea das particulas alfa e beta a partir da diferenca nos comprimentos dos
pulsos registrados nos tubos fotomultiplicadores, o qual sera funcdo do tipo de radiagdo
incidente. Desta maneira, pulsos curtos sdo classificados como beta entanto que pulsos longos

serdo classificados como eventos alfas (MINGOTE, 2015).

3.3.2 Componentes de um sistema de cintilacio liquida

A seguir sdo apresentadas os principais componentes do sistema de medidas por
cintilagdo liquida.

3.3.2.1 Coquetel de cintilag¢ao e frascos

O coquetel de cintilagao ¢ uma solugdo formada por um ou mais solutos de cintilagao
em um solvente organico (VILLA, 2004), cuja composi¢ao ¢ destacada a seguir.

Soluto Primario: substincia orgéanica cintiladora responsavel pela conversdo da
energia depositada pelas particulas alfa e/ou beta em fétons Opticos com comprimento de
onda determinado.

Soluto Secundario: moléculas organicas cintiladoras, mas com a fung¢do de converter
os fotons Opticos emitidos pelo soluto primario, em fotons dpticos com comprimento de onda
que coincide com a faixa de maior eficiéncia quantica do tubo fotomultiplicador.

Solvente: solucdo que dissolve os solutos primdarios e secundarios do cintilador
organico e que se encontra em maior proporgao.

Os frascos devem ter uma vedagao hermética, transparentes a luz emitida, resistentes a
acao dos solventes liquidos organicos e ter radioatividade intrinseca muito baixa. Eles sdo

feitos de vidro, polietileno ou teflon-cobre. Os primeiros apresentam um alto background
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devido ao “’K que eles contém. Os segundos tém a vantagem de ter radioatividade intrinseca
muito baixa e melhor difusdo da luz, mas apresentam o problema da eletricidade estatica e a
penetragdo da solucdo nas paredes. Embora a resolugdo seja melhor em frascos de polietileno,
a separacdo alfa ou beta ¢ dificultada. Contudo, os frascos de tereftalato de polietileno sdo
vendidos sem estes inconvenientes. Para medidas com baixos niveis de background,
normalmente sdo usados frascos de teflon-cobre, que melhoram a resolugdo, porém com a

desvantagem associada ao alto custo.

3.3.2.2 Sistema de detecgao.

Os sistemas de cintilacdo liquida mais utilizados s3o constituidos de dois tubos
fotomultiplicadores (TFM) operando em coincidéncia, entre os quais ¢ introduzida a amostra
contendo a solugao cintiladora misturada com a solugdo radioativa. A emissao proveniente da
solugdo cintiladora ¢ detectada pelo tubo fotomultiplicador sendo convertida em sinal elétrico.
A luz de cintilagdo, ao incidir no fotocatodo do TFM libera elétrons secundarios que se
multiplicam até um fator de 10° a 107. Na Figura 9 ¢ apresentado o esquema simplificado de

um sistema de cintilagao liquida.

Figura 9 — Esquema de um Espectrometro de Cintilagdo Liquida.
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Fonte: Adaptada de L’ANNUNZIATA (1998).

Os principais componentes e suas fungdes sao:
a) camara de contagem: camara situada entre os TFM onde as amostras sdo colocadas
durante as medidas;
b) tubos fotomultiplicadores: captura a luz emitida pelo cintilador e gera sinal elétrico
amplificado;
¢) circuito de coincidéncia: somente acusam uma contagem quando detectam sinais

simultaneos nos dois TFM;
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d) circuito de adi¢do e amplificagcdo: com a fun¢do de somar, conformar e amplificar
as amplitudes dos sinais gerados;

e) conversor analogico digital: dispositivo eletronico capaz de converter um sinal
analdgico, seja de tensdo ou corrente, em um sinal digital.

f) analisador multicanal do espectro de energia: analisa o espectro total de energia

(andlise de pulso).

3.3.3 Fenomenos que interferem na contagem por cintilacio liquida.

Seria desejavel que toda a energia da particula incidente em um cintilador fosse
convertida em luz, mas nem sempre isso acontece. H4 muitas maneiras pelas quais a particula
pode perder energia sem qualquer producdo de luz, como também, existem processos que
diminuem a intensidade da luz produzida. Todas elas sdo agrupadas sob o termo de quenching
ou extingdo (KNOLL, 2000). Mais formalmente, a extingdo pode ser definida como uma
diminui¢do na altura do pulso na saida de um fotomultiplicador devido a fenémenos fisicos e
quimicos que ocorrem durante ou depois que a particula deposita sua energia no coquetel
cintilador (GIBSON, 1981).

Do ponto de vista pratico, os principais quenching a considerar sdo: o quenching
quimico e de cor. O quenching quimico pode ser explicado como uma reagdo quimica que
ocorre na molécula do solvente tendo como efeito a alteragdo da emissao de luz, afetando o
nimero de fotons produzidos e o rendimento de produgdo de luz chamada luz de cintilagdo. O
quenching de cor ocorre quando a amostra absorve luz no mesmo comprimento de onda
emitido pelo cintilador. O numero de fotons produzidos ndo ¢ afetado, mas nem todos os
fotons chegam ao tubo fotomultiplicador. Pode-se citar ainda o quenching fisico, quando a
interacao entre o material radioativo € o coquetel de cintilagdo ¢ comprometida. Exemplos sao
a formagao de uma solugao leitosa ou com separacao de fases quando se espera uma solucao
limpida e homogénea (MINGOTE, 2015).

O quenching ¢ um fendmeno intrinseco as medigdes no Contador de Cintilagao
Liquida, por isso ndo pode ser eliminado, e sim, apenas reduzido ou corregido. Medigdes de
amostras homogéneas e ndo coloradas, bem como, o uso de coquetel hidréfobo ou da técnica
de filtracdo, sdo procedimentos que permitem reduzir o fenomeno do quenching (VILLA,
2004). Quando o anterior ndo ¢ possivel pelas caracteristicas das amostras, entdo podem ser

usadas diferentes metodologias para a sua corre¢do. As principais sdo: método da adicdo de
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padrdo, método do espectro da amostra ¢ método do padrao externo. Cada qual tem distintas

vantagens para os varios tipos de amostras e radionuclideos (MINGOTE, 2015).

3.4  DOSIMETRIA DAS RADIACOES E PROTECAO RADIOLOGICA

A dosimetria das radia¢des ionizantes ¢ um campo multidisciplinar responsavel pela
qualificacdo e quantificacdo dos efeitos fisicos, quimicos e bioldgicos induzidos pela energia
depositada quando a radiag@o ionizante interage com a matéria de um material de interesse,
que pode ser inerte e/ou biologico. Os efeitos bioldgicos e suas consequéncias para saude da
populagao € o principal interesse desta area de atuagao.

A Comissao Internacional de Protecdo Radioldgica classifica os efeitos adversos a
saide decorrentes da exposicdo a radiacdo em duas categorias gerais: a) Efeitos
deterministicos que causa defeitos no funcionamento das células apds altas doses. Uma
caracteristica destes efeitos € que, a gravidade do dano produzido € proporcional a dose e tem
um limiar abaixo do qual eles ndo ocorrem; b) Efeitos estocasticos, isto €, cancer e efeitos
hereditarios, para os quais a probabilidade de ocorréncia € proporcional a dose recebida, mais
ndo apresentam limiar de dose (ICRP, 2007).

Diferentes tipos de radiagdo possuem também diferentes mecanismos de interacdo com a
matéria. Adicionalmente os Orgdos e tecidos do organismo humano tém sensibilidade
diferenciada a radiacdo. Por essa razdo, a ICRP introduziu fatores de ponderacdo para os
distintos tipos de radiagdo (Wr) e para os diversos o0rgdos e tecidos (wr), a fim de estimar
melhor os efeitos adversos da radiagdo no corpo humano. As Tabelas 9 e 10 mostram os

fatores de ponderagcdo mencionados.
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Tabela 9 — Fatores de ponderacio, wr para diferentes radiacdes.

TIPO DE RADIACAO WR
Fotons (raios X, gama) 1
Elétrons € muons 1
Prétons 2

Particulas alfa 20
Néutrons; energia: <10 keV 5
>10 - 100 keV 10

> 100 keV - 2 MeV 20

>2-20 MeV 10
>20 MeV 5

Fonte: Adaptado da Publicagdo 103 do ICRP (2007).

Tabela 10 — Fatores de ponderacgdo, wr para diferentes tecidos.

TIPO DE TECIDO Wt

Medula 6ssea, Colon, Pulmao, Estomago, Mama, Tecidos restantes” 0,12
Gonadas 0,08

Bexiga, Es6fago, Figado, Tiredide 0,04

Superficie 6ssea, Cérebro, Glandulas salivares, Pele 0,01

Fonte: Adaptado da Publicagdo 103 do ICRP (2007).
*Tecidos restantes: Adrenais, Regido extratoracica, Vesicula, Coragéo, Rins, Nodulos linfaticos, Musculo,
Pancreas, Mucosa oral, Prostata, Intestino delgado, Baco, Timo e Utero/colo uterino.

Com o objetivo de estabelecer um sistema de prote¢do contra as radiagdes para os
individuos, a Comissdo Internacional para Medidas ¢ Unidades de Radiacdo define varias
grandezas radiométricas e dosimétricas, que permitem calcular os niveis de radioatividade no
ambiente e, através delas, estimar as doses geradas pelas fontes de radiacdo, mediante fatores
de conversdo de dose estabelecidos pela ICRP. Nesta pesquisa determinaremos a dose efetiva
anual, decorrente da ingestdo e inalacdo de aguas subterrdneas, com teores aprecidveis de

radonio, para avaliar os riscos a satde da populagao dos municipios estudados.
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4 MATERIAL E METODOS

A pesquisa cientifica foi desenvolvida na Regido do Sertdo Nordestino, a partir da selecao de
algumas areas de estudo, cuja radioatividade ambiental foi considerada andmala. Os
emissores alfas beta e o foram quantificados em aguas de pogo utilizadas pela populagdo,
sendo aplicadas ferramentas para a avaliacdo de risco da populagdo a exposi¢do ionizante

decorrente de Rn-222.

4.1  AREA DE ESTUDO

As amostras do presente estudo foram oriundas de uma 4area que abrange os
municipios Sdo Mamede, Santa Luzia e Sdo José¢ do Sabugi no estado da Paraiba, como
mostrado na Figura 10.

Figura 10 — Mapa da éarea de estudo.
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*SL: Santa Luzia, SJS: Sdo José de Sabugi, SM: Sao Mamede.
Fonte: adaptado do IBGE (2019).

Os municipios abrangem uma éarea de 1.193,36 km?, representando 7,2% da érea total

do Estado, com uma populagdo de 27.267 habitantes, que corresponde a 3,6% da populacdo
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estadual. O detalhamento das informagdes relativas a area de estudo ¢ apresentado na Tabela

11, incluindo area territorial de cada municipio e o numero de habitantes (IBGE, 2019).

Tabela 11 — Resumo das informag¢des demograficas dos municipios estudados.

MUNICIPIO AREA (km?) HABITANTES
Santa Luzia 455,72 15.401
Sdo José do Sabugi 206,92 4.145
Sdo Mamede 530,73 7.721

Fonte: Adaptado do IBGE (2019).

A area encontra-se inserida no semiarido Brasileiro, caracterizada por um clima
quente e seco, com chuvas de verdo. Os indices de precipitacdo sdo baixos, com média anual
de 500 mm e temperatura média anual de 26°C, sendo a umidade relativa em torno de 64%
(FRANCISCO, 2017).

O clima semiarido condiciona a paisagem da area, com uma vegetagdo caracterizada
pela presenga da caatinga que pode ser do tipo arbdreo, com espécies como a baratina ou
arbustivo, representado entre outras espécies pelo xique-xique (NUNES, 2016; DIMITZ,
2014).

A regido apresenta alta variabilidade e diversidade de solos, sendo das classes dos
Neossolos Litolicos, Luvissolos Cromicos, Argissolos Vermelhos, Vertissolos Héaplicos,
Planossolos Natricos e Haplicos, Neossolos Regoliticos, Ambissolos Haplicos, Neossolos
Fluvicos e até Plintossolos Pétricos (NUNES, 2016). Os Neossolos Litélicos sdo os solos
mais representativos, caracterizados como sendo rasos, porém, a maioria apresenta carater
eutrofico associado a alta atividade da fracdo argila, textura média com fase pedregosa e
rochosa, associados a Luvissolos Cromicos (BRASIL, 1972).

A maior parte do territdrio paraibano esta constituida por rochas resistentes e bastante
antigas, que remontam a era pré-cambriana com mais de 2,5 bilhdes de anos. Elas formam um
complexo cristalino que favorecem a ocorréncia de minerais metalicos, ndo metalicos e gemas.
No entanto, a impermeabilidade das rochas, associadas as altas taxas de renovacao dos solos
da regido ndo favorecem ao acimulo de 4dguas subterraneas, sendo as dguas armazenadas nas
fraturas e fendas das rochas (DIMITZ, 2014). No contexto geologico, a area apresenta uma
grande variedade de tipos rochosos, com destaque para: granitos, granodioritos, dioritos,
gnaisses, ortognaisses, tonalitico-granodioriticos, migmatitos e biotitas-xisto (CPRM, 2001).

As principais atividades econdOmicas sdo a agropecudria, extrativismo, mineracgao,

industria de transformagao e comércio.
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42  AMOSTRAGEM

A selecdo dos pontos de amostragem levou em considerac¢do as areas reportadas com
niveis anomalos de radioatividade em estudos prévios realizados por Rodrigues (2019) e as
avaliagdes radiométricas relatadas por Silva (2018), as quais indicam niveis elevados de
atividades alfa e beta total (até 1,19 Bq.L' e 8,39 Bq.L! respetivamente), bem como,
concentragdes superiores a 1 Bq.L"! para ?°Ra e ?*Ra em 4aguas de pogos do municipio Sdo
José de Sabugi.

Nos municipios de Sio Mamede e Santa Luzia, embora reportados altos teores de 233U,
226Ra, 2%Th e “K por Rodrigues (2019), os estudos realizados por Silva (2018) indicaram
atividades diferenciadas de alfa e beta total, **Ra e 2*Ra para Sdo José de Sabugi. Em
consequéncia desses dados, o maior foco do estudo estd associado a esse ultimo municipio.
Importante destacar que, na pratica, o nimero de pocos amostrados foi limitado em funcao
pela maioria dos pocos estarem localizados em areas privadas nas quais nao foi permitido o
acesso. Adicionalmente, observa-se que durante a amostragem foram coletadas amostras de
agua para as diferentes andlises, onde o tempo de coleta foi limitado a um periodo de méximo
de dois dias para cada viagem de coleta, em decorréncia do curto tempo de meia-vida fisica
do ?*’Rn e procedimento de analise disponivel.

Considerando as explicagdes supracitadas, durante os trabalhos de campo, as amostras
de 4dgua foram coletadas diretamente de 9 (nove) fontes de abastecimento (d4gua bruta). Para
todas as amostras, antes de cada coleta, a agua dos canos foi purgada durante alguns minutos
(~10 minutos), com o objetivo de remover a agua estagnada e obter uma amostra
representativa. Paralelamente, foram realizadas medigdes “in loco” para os parametros fisico-
quimicos: temperatura, pH, condutividade e alcalinidade. Os recipientes foram identificados
com a letra "P" (poco) e enumerados de 1 a 9, com informagdes relacionadas as coordenadas
geograficas, data e hora da coleta e o tipo de fonte de abastecimento. As amostras foram
coletadas em julho de 2018 e marco de 2019, coincidindo com os periodos seca e chuvoso. A

Tabela 12 resume as informacdes das amostragens.
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Tabela 12 — Informagéo relativa as caracteristicas dos pontos amostrados.

ID  Municipio Coordenada Altitude  Profundidade Localidade

S W (m) (m)
P1 Sao 06°55'39,7" 37°02'58,3" 273 8 Vila Escarido
P2 Mamede  06°55'18,7" 37°02'50,7" 282 55 Arraial Vila Escaridao
P3 06°49'49,8" 36° 50" 5,83" 332 50 Riacho da Serra
P4 06°49'39,1" 36°50'11,1" 346 46 Riacho da Serra
P5 SaoJoséde 06°49'35,1" 36°50'23,7" 333 45 Riacho da Serra
P6 Sabugi 06°47'0,79" 36°50'29,4" 363 35 Pogo Sao José
P7 06°47'4,11" 36° 50" 27,2" 359 30 Pogo do Agude
P8 06°45'7,14" 36° 18' 54,4" 257 29 Sitio do Gato
P9  Santa Luzia 06°48' 19,0" 36°56'5,83" 275 6 Santo Antonio

ID: codigo da amostra, GPS, sistema UTM. Fonte: A Autora (2019).

4.2.1 Preparacao e coleta das amostras

Abaixo serdo descritas as informagdes sobre a forma da coleta para cada item

analisado. Sdo eles: Radonio, Atividade alfa e bata total, cations e nitrato.

4.2.1.1 Radonio

Como etapa prévia a amostragem, foi preparado o coquetel cintilador no Laboratorio
do Servico de Monitoracdo Ambiental do Centro Regional de Ciéncias Nucleares do Nordeste
(SEAMB/CRCN-NE). A preparacdo foi feita dissolvendo 7 g de 2,5 difeniloxazol (PPO) e
0,75 g de 1,4 bis-[2-(5-difeniloxazol)]-benzeno (POPOP), em 1 L de p-xileno. Em seguida,
foram transferidos 12,0 mL deste coquetel para os recipientes de vidro os quais foram levados
para o sitio de amostragem, protegidos da luz para evitar perdas da eficiéncia na deteccdo da
radia¢do ionizante devido ao fenomeno da fotoluminescéncia.

A fotoluminescéncia ¢ consequéncia da excitacdo das moléculas de soluto quando o
coquetel € exposto a uma fonte de luz, principalmente por raios ultravioletas, sendo assim,
uma interferéncia que pode afetar a eficiéncia das medigdes. Pelo fato em questdo,
recomenda-se introduzir as amostras no ambiente escuro por cerca de 30 minutos antes da
medi¢io (RODRIGUEZ, 2013; VILLALBA, 2004).

No local de coleta, 12,0 mL de agua foram retirados diretamente da fonte, fazendo uso

de seringa calibrada, os quais foram inseridos cuidadosamente em cada recipiente sob o
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coquetel cintilador, evitando turbuléncias para ndo causar a fuga do radénio. Apos fechados,
os frascos foram agitados durante 3 minutos a fim de extrair o radonio para a fase organica.
As solugdes permaneceram em ambiente escuro por no minimo 3 horas, tempo estimado para
a diminui¢do da fotoluminescéncia e suficiente para atingir equilibrio secular entre o ?>’Rn ¢
seus filhos de meias vidas curtas, 2'*Po e 2!8Po. Convém observar que, as amostras foram
analisadas em duplicata. No diagrama da Figura 11 foi descrito um fluxograma da
metodologia utilizada na amostragem.

Para o branco analitico, foram preparados no laboratério, frascos de vidro da mesma
natureza daqueles utilizados para as amostras, os quais continham 12,0 mL de dgua ultrapura
Milli-Q® e 12,0 mL do coquetel de cintilagdo. Os brancos e as amostras seguiram 0s mesmos

procedimentos analiticos.

Figura 11 — Metodologia de amostragem para determinagdo de >’Rn em 4guas naturais.

Coquetel ] B | Agua Agitar Armazenar

— = |2 ml = 12 mL * 3 min « 3 horas
¥ e |1 I

Fonte: A Autora (2019).

4.2.1.2 Atividade alfa e beta total, cations e nitrato

Os recipientes de coleta e os materiais de laboratério para a amostragem foram
lavados conforme procedimento estabelecido pelo Laboratério de Radioecologia e Controle
Ambiental (LARCA) do Departamento de Energia Nuclear da UFPE. No momento da coleta,
os recipientes foram ambientados, com enxagues em triplicata com a propria amostra.

A preservacdo das amostras foi feita de acordo com o conjunto de analises a serem
realizadas. Para as medidas de atividade alfa total, beta total e os cations maioritarios (Na*, K",
Ca?"), as amostras foram coletadas em frascos de polietileno de 5 L, sendo o volume total
acidificado com 1,0 mL de HCI (PA) (11,97 mol.L™!), garantindo assim, a sua conserva¢do em
pH com um valor menor que 2 para evitar a perda por precipitagdo ou adsor¢ao nas paredes
dos recipientes (PARRON, 2011).

Para as andlises do nitrato, volumes de 1 L foram coletados e refrigerados (4 °C) para
a sua preservagdo, segundo indicado no SMWW, (2017) - (Standard Method for Water and

Wastewater), o que evita a degradagdo microbiologica.
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43  METODOLOGIAS DAS ANALISES FiSICO-QUIMICAS

No momento das coletas de agua, medidas fisico-quimicas foram realizadas in loco,
sendo determinados os parametros: temperatura, pH, condutividade elétrica, e alcalinidade.
No laboratorio foram determinadas as concentragdes dos componentes maioritarios sodio,

potassio e calcio, além das concentracdes de nitrato nas amostras de agua que foram coletadas.

4.3.1 Temperaturae pH

Para aferir o pH foi utilizando um medidor portatil (marca: QUIMIS, modelo:
Q400HM) calibrado antes das medidas, com trés solugdes tampao de referéncia, com pH de:
4,01; 6,86 ¢ 9,18. O equipamento inclui um sensor de temperatura encapsulado em ago inox
para fazer compensacdo automatica, permitindo também o registro da temperatura da agua
numa faixa de 0 a 100°C. A precisdo do equipamento foi de + 0,2°C para a temperatura ¢ de +

0,02 para o pH.

4.3.2 Condutividade elétrica

A condutividade elétrica foi medida com auxilio de um condutivimetro de bolso
(marca: PHTEK, modelo: CD203) com compensacdo automatica de temperatura de 0 a 50°C
e faixa de medi¢do no intervalo de 0 a 1.999 uS.cm™, com resolugdo de 1 uS.cm™ e uma
precisao de £+ 2%. O instrumento foi calibrado antes das leituras, usando solu¢ao de referéncia

com condutividade de 1.214 uS.cm™ (a 25°C).

4.3.3 Alcalinidade

A analise da alcalinidade foi realizada em triplicata, segundo os procedimentos do
Standard Methods for Water and Wastewater — SMWW: Método 2320B, (SMWW, 2017).
Para isso, 50 mL de 4gua foram titulados com HCI diluido (0,02 mol.L') utilizando
indicadores acido-base (fenolftaleina, verde bromocresol e vermelho de metila) para

determinar o ponto de equivaléncia da reagao.

4.3.4 Medicao de sodio, potassio e calcio
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As determinagdes de Na, K, Ca, foram feitas no Laboratério de Biomassa do
Departamento de Energia Nuclear da UFPE, utilizando a técnica de Fotometria de Chama.

As amostras foram analisadas diretamente no fotometro DG 63, da marca DIGIMED.
O ajuste inicial do instrumento foi realizado segundo especificagdes do fabricante, que
recomenda valores de pressdo dos gases de trabalho e abertura da entrada de radiacdo
luminosa que influéncia na sensibilidade do instrumento. Os comprimentos de onda
selecionados foram: 589 nm, 766,5 nm e 566 nm para Na, K e Ca respectivamente.

Solugdes padrdo, para cada elemento, abrangendo a faixa de 0 (branco) até 20 mg.L"!
foram preparadas e medidas para determinar o valor da intensidade de emissao
correspondente, sendo utilizadas na preparacdo da curva de calibracdo, a partir da qual foi
calculada a concentragdao do elemento.

As amostras, previamente filtradas em papel de filtro faixa preta, foram medidas nas
mesmas condi¢des que os padrdes de calibragao.

Durante as medidas, os padrdes e amostras foram sugados para a chama por tempo
suficiente para lograr estabilidade na leitura da intensidade de emissdo. Amostras com valor
de intensidade superior ao valor corresponde 4 solu¢do padrdo de 20 mg.L!, foram diluidas

até obter valor menor, na faixa de valores dos padrdes de calibragao.

4.3.5 Determinacao de nitrato

A determinagdo de nitrato foi realizada no Laboratorio de Biomassa do Departamento
de Energia Nuclear da UFPE. A técnica de andlise utilizada foi a Andlise por Injecdo em
Fluxo, (AIF) seguindo as metodologias descritas pelo fabricante (FIAlab). Em todos os casos,
a quantificagdo foi baseada no método da curva de calibragdo, usando padrdoes com
concentragdes adequadas para o nitrato.

O sistema utilizado foi o FIAlab-2500, da marca FIAlab Instrument, com amostrador
automatico, bomba peristaltica multicanal, valvula e detector espectrofotométrico, sendo
controlados pelo software FIAlab para Windows 5.0, que também realiza a aquisicdo e
processamento dos dados.

A determinagdo de nitratos foi baseada na reducao a nitritos, passando a amostra por
coluna contendo graos de cadmio. O nitrito resultante reagiu com sulfanilamida e N-(1-naftil)
etilendiamina para formar composto roxo, com maximo de absor¢ao a 540 nm.

Solugdes padrdo foram preparadas usando KNOs, na faixa de 0 - 10 mgN.L! ¢ o

resultado das medidas utilizados para elaboragdo da curva de calibracdo. Amostras com valor
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de absorbancia superior ao valor corresponde 4 solu¢do padrio de 10 mg. L', foram diluidas

até obter valor menor, na faixa de valores dos padrdes de calibragio.

44  METODOLOGIAS DAS ANALISES RADIOMETRICAS

Tanto para as determinagdes das atividades alfa e beta total, quanto para a analise de
concentragdo de atividade do ??*Rn, foi utilizada a técnica de Cintilagdo Liquida de Ultrabaixo
Nivel de Radiacdo de Fundo - CLUBR. O sistema espectrométrico (marca: PerkinElmer,
modelo: QUANTULUS 1220) pertencente ao Laboratorio de Anélises Ambientais do Centro
Regional de Ciéncias Nucleares do Nordeste (CRCN-NE) da Comissdo Nacional de Energia
Nuclear (CNEN).

4.4.1 Sistema de medidas

O espectrometro de Cintilagdo Liquida de Ultrabaixo Nivel de Radia¢do de Fundo,
utilizado, permite a medicao simultdnea de emissores o e B com eficiéncias acima de 90%. A
diferenciagdo das particulas ¢ feita por um sistema discriminador de pulsos (Pulse Shape
Analysis - PSA), instalado no espectrometro (L'ANNUNZIATA, 1998; KNOLL, 2000). O
sistema consegue diminuir consideravelmente o nivel de radiacdo de fundo, mediante a
combinagdo de uma prote¢do passiva de chumbo, cddmio e cobre e blindagem ativa de um
circuito eletronico de anticoincidéncia. O resultado ¢ uma estatistica de contagem
significativamente melhorada.

A representacdo esquematica do espectrdmetro, com as blindagens passiva e ativa ¢
apresentada na Figura 12, onde a blindagem passiva (linha tracejada em vermelho) consiste
em um bloco de chumbo assimétrico (650 kg de Pb de baixa atividade residual) mais largo no
topo, para a prote¢ao dos raios cosmicos ¢ a radiacao y, além de uma camada de cobre de alta
pureza, para absorver raios-x secundarios e ajustar o nivel de ruido térmico nos tubos
fotomultiplicadores (TFM). A blindagem ativa (linha tracejada em verde) estd na forma de um
sistema de anticoincidéncia e consiste em um volume de material cintilante que envolve o
conjunto do detector de amostras (representado pelas letras D-A).

O sistema tem dois detectores de guarda (representado D-G), operando em
anticoincidéncia com os detectores da amostra, para rejeitar eventos detectados

simultaneamente. Desse jeito, o detector de guarda rejeitara grande parte da radiagdo y
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residual ambiental, o componente cdsmico e o fluxo cosmico de mions mais duros (COOK,
2014; DAVIES, 2006).

Dois analisadores multicanais (representados pelo AMC 1 ¢ AMC 2) garantem o
armazenamento e processamento das informacdes espectrais. Eles estdo baseados na
conversao analdgico-digital linear de 12 bits e oferece resolu¢do de 0,0038 keV na faixa mais
baixa, correspondente ao tritio. O software WinQ permite a aquisi¢do dos dados. Para a
analise dos espectros foi utilizado o programa EASY View (PERKINELMER, 2002). A
representacdo esquematica do espectrometro, com as blindagens passiva e ativa ¢ apresentada

de forma esquematica na Figura 12.

Figura 12 — Diagrama do sistema de medidas, QUANTULUS 1220.

i - " . . !
| circuito de ‘ circuito de || ——— Blindagem Pasiva
1| coincidéncia coincidéncia | | g
-~ |
i — ! I Chumbo
; circuitode | | BN Cobre
| adicfio |
b e |
‘ conversor analogico — —— Blindagem Ativa

l fh.glf[al Liquido cintilador

| AMC 1 | |AMC2|

Fonte: Adaptado de COOK (2014).
D-A: detectores da amostra; D-G: detectores de guarda; C: camara de contagem, AMC: analisador multicanal

4.4.2 Medidas das atividades alfa e beta total

A determinacdo das atividades alfa e beta total foram realizadas usando a metodologia
relatada por Farias (2013) e Mingote (2013), que combina a técnica de concentragdo por
evaporagdo da amostra, onde o radonio e seus descendentes de vida curta sdo removidos, ¢ a
medicdo por cintilacdo liquida ¢ feita com um equipamento que permite a discriminagao entre

os impulsos alfa e beta (ISO 11704, 2010).
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Foi adotado o seguinte procedimento: pré-concentracao pela evaporaciao de 100 mL da
amostra em chapa aquecedora até secura, a temperatura baixa, evitando ebulicdo do liquido e
superaquecimento do residuo. Apos resfriamento, o residuo foi solubilizado pela adi¢do, em 4
etapas, fazendo uso de 2 mL de HCI (0,1 mol.L!) e a solugéo foi transferida para um frasco
de polietileno (PE) com capacidade para 20 mL, tomando o cuidado de dissolver totalmente
os residuos obtidos na secura.

Na sequéncia, foram adicionados 10 mL de coquetel Ultima GoldTM 4B, sendo este
adequado para discriminagdo alfa e beta por ser a base de diisopropilnaftaleno (DIN). A
mistura foi homogeneizada agitando vigorosamente, em seguida, armazenada em ambiente

escuro a temperatura ambiente por 42 horas. O diagrama do procedimento ¢ mostrado na

Figura 13.

Figura 13 — Diagrama para preparagdo da amostra e medigdo da atividade alfa e beta total.
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|

Fonte: Adaptado de ROZKOV (2017).

4
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4.4.2.1 Calibragao para a medicao

Para otimizar o desempenho da separagdo alfa/beta, ¢ essencial determinar a
configuracdo correta do Pardmetro Discriminador de Pulsos (PSA). De acordo com Mingote
(2015), o nivel otimo de discriminacao alfa/beta ¢ determinado pela contagem de padrdes alfa
e beta puros em diversas configuragdes de PSA. Os padrdes foram preparados nas mesmas
condi¢des das amostras a serem analisadas (composicdo da amostra, coquetel, frasco de
cintilagao).

A melhor configuragdo de discriminagdo foi escolhida de modo a minimizar a
interferéncia total (t), isto é, a soma das interferéncias relativas alfa (1,) e beta (tp). Outra
abordagem ¢ o uso de curvas cruzadas das interferéncias 1, € 15. Neste caso, o ponto onde as
curvas se cruzam, i.e., onde as interferéncias se igualam, foi definido como o parametro de
discriminacao oOtimo. As condigdes de trabalho foram escolhidas de modo que as
interferéncias fossem baixas, isto ¢ < 5% (MINGOTE, 2016).

A interferéncia alfa (ta) ¢ definida como a percentagem de eventos de um emissor alfa
puro que ¢ erroneamente medida como beta. Da mesma forma, a interferéncia beta (1 p)
define-se como a percentagem de eventos de um emissor beta puro erroneamente contado

como alfa. As Equacdes 1 e 2 foram usadas para os calculos de tq € 5.

R
1, =—F (1)
Ra—)a + Ra—)ﬂ
R
Loa
Ty=—b2E 2)
s (
Ry ot Ry

Onde: Rq—p € a contagem produzida por pulsos alfa, contada como beta na janela beta
(cpm); Ra—q € a contagem produzida por pulsos alfa, contada como alfa na janela alfa (cpm);
Rp—a € a contagem produzida por pulsos beta, contada como alfa na janela alfa (cpm) e Rp—p

¢ a contagem produzida por pulsos beta, contada como beta na janela beta (cpm).

A interferéncia total t foi definida segundo a Equacao 3.

Ttotal - Ta + Tﬂ (3)
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Na calibracdo para determinagdo do PSA 6timo, foram usadas solu¢des de 10 Bq de
24 Am (emissor a, E = 5,485 MeV) e de 10 Bq de P°Sr/*°Y (Emax = 0,546 MeV/2,284 MeV),
certificadas pelo Instituto de Radioprotecdo e Dosimetria (IRD). Para isso, trés réplicas das
solugdes padrdes, acidificadas a pH menor que 2 com HCI (0,1 mol.L'") seguiram o mesmo
tratamento que as amostras analisadas.

Para os calculos das eficiéncias de contagem alfa e beta, foram utilizadas as solugdes
certificadas de *'Am e “°Sr/°’Y descritas acima. Para todas as medigdes, o tempo de
contagem foi de 100 minutos, com 3 repeticdes e considerado a medida do espectro de
background realizada a partir de uma matriz com 10 mL de HCI (0,1 mol.L'!) e 10 mL de
coquetel Ultima GoldTM B,

Para a determinagdo das eficiéncias alfa e beta, as concentracdes de atividade,
atividades minimas detectaveis (AMD), foram calculadas segundo Moebius (2018). Assim,

para o célculo da eficiéncia de contagem alfa foi utilizada a Equacao 4.

Pao. Ba (4)
Po

Eq=

Onde: E. ¢ a eficiéncia de contagem alfa; Rp, ¢ a taxa de contagem da fonte de
calibragdo alfa na janela alfa (s!); Rgq a taxa de contagem do branco para as janelas alfa (s') e

Apq ¢ a atividade da solugdo de referéncia certificada do emissor alfa (Bq).
No caso do célculo da eficiéncia de contagem beta foi utilizada a Equacgao 5.

Rp,—R
£ pe PﬁA B )
Pp

Sendo: E a eficiéncia de contagem beta; Rps a taxa de contagem da fonte de
calibragdo beta na janela beta (s™!); Rgp a taxa de contagem do branco para a janela beta (s') e

App a atividade da solucdo de referéncia certificada do emissor beta (Bq).
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4.4.2.2 Calculo das atividades alfa e beta total

As concentragdes de atividade alfa e beta total foram calculadas de acordo com a ISO

11704 (2010) seguindo as Equagdes 6 e 7.

(R, —Rp )

Aa: Aga.VBa ©)
(RypRpp) 7)

A,=—"2P 5P

B EgV

Onde: A, ¢ a atividade alfa da amostra de 4gua (Bq.L'"); Ap € a atividade beta da
amostra de dgua (Bq.L"); Rao € a taxa de contagem da amostra para a janela alfa (*'); Rap a
taxa de contagem da amostra para a janela beta (s!) e V o volume da amostra (L). Eq € Ep
foram definidos anteriormente.

Para o calculo da incerteza de contagem, ca, para um nivel de confiabilidade de 95%,

foi utilizada a Equagao 9.

tB
ExA, xVx60

a

\/CPMa —- CPM,
o, =1,96x

(8)

Nesta Equacdo, t. e ts sdo os tempos de medida da amostra e do background,
respetivamente, CPMa e CPMp as taxas de contagem de cada amostra e o branco. Os outros

parametros foram definidos anteriormente.

4.4.2.3 Atividade Minima Detectavel

A Atividade Minima Detectavel (AMD) ¢ a menor quantidade de radioatividade numa
amostra, que produzird uma contagem com um nivel de confianga aceitdvel. Para o calculo
das AMDs com um nivel de confianga de 95%, foram utilizadas as Equagdes 9 ¢ 10, ¢ os
valores de bakcground de 10 brancos, preparados seguindo o mesmo protocolo de medicao

utilizado para as amostras (MOEBIUS, 2018).
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2:1,645-J2-(R, /t
AMD, o = Ry, /1) 9)

E, -V

21,645 [2-(R,, /t
AMD, B = (Rup /1) (10)

E, -V

Sendo: Rgq a taxa de contagem do branco na janela alfa (cpm); Rpp a taxa de contagem

do branco na janela beta (cpm) e t = o tempo de medigao (min).
4.4.2.4 Analise da qualidade dos resultados

Para a avaliacdo da qualidade do procedimento analitico, foi utilizado o numero E,,
como definido na Equacdo 11, seguindo a ISO 13528 (2005), onde valores entre -1 ¢ 1 sdo
indicativos de um bom controle de qualidade, para um nivel de confianga estabelecido em
95%.

Nesta equagdo, Vot representa o valor obtido experimentalmente, Vir o valor de
referéncia, U, Urer as incertezas do valor obtido e do valor de referéncia, respectivamente.

Ambeas as incertezas estdo associadas ao nivel de confianca de 95% (ISO, 2005).

Vobt - Vref

Ey=—=—p (11)
2 2
UL +UL

obt

4.4.3 Medi¢io de *’Rn

Para as medidas das concentra¢des de atividade do **’Rn foi utilizado o método
desenvolvido por Prichard (1977), o qual constitui uma via direita e simples para avaliar os
niveis de radonio nas aguas naturais. O método estd baseado na diferenca de solubilidade do
radonio entre duas fases, uma aquosa e a outra organica (KILIARI, 2008). Protocolos de
medi¢do usando a Espectrometria de Cintilagdo Liquida estdo bem estabelecidos ¢ sdo de
ampla aplicag@o na atualidade (SCHUBERT, 2014).

Para a determinag¢do do 2?’Rn, foi utilizado o procedimento de medi¢do direta

estabelecido no Laboratorio do Servico de Monitoragdo Ambiental do Centro Regional de
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Ciéncias Nucleares do Nordeste (SEAMB/CRCN-NE), por Santos (2010) e Soares (2018). Os

principais parametros de medi¢cao no ECL estdo resumidos na Tabela 13.

Tabela 13 — ParAmetros para a medi¢do de 2Rn por ECL.

Parametro Descricao
Padrio de calibragio 22°Ra
Janelas de contagem (canais) Alfa =600 a 900; Beta = 600 a 1000
Bias Baixo
Descriminagdo alfa/beta PSA =90
Tempo de contagem 100 minutos: ciclo com uma repeticao
Eficiéncia (%) 78,9
AMD 0,01 Bg. L*!

Fonte: adaptado de COOK (2014).
PSA: Parametro discriminador de pulsos.
AMD: atividade minima detectavel.

A determinacdo da eficiéncia de contagem E do ECL foi realizada medindo uma
solugdo padrio de 2?°Ra, fornecida pelo Instituto de Radioprote¢do e Dosimetria (IRD),
diluida na propor¢do 1:8, cuja concentragdo de atividade de ?*°Ra foi 1,545 Bq.L"' (data de
referéncia: 16/01/17). Foram preparadas trés réplicas conforme descrito no tdpico 4.2.1.1.
Apods 21 dias da preparagdo das solugdes padrio de 2?°Ra, tempo requerido para atingir o
equilibrio secular com o ?*’Rn, foi realizada a medi¢do no ECL.

As metodologias de preparacdo e contagem foram andlogas aquelas utilizas para as
amostras. A eficiéncia de contagem foi calculada pela Equagdo 12 (SANTOS; 2010;
SOARES, 2018).

oo R-R,
60xV x A, xe " x3

(12)

Sendo: E a eficiéncia de contagem; Rp a taxa de contagem da solugdo padrdo (cpm);
Rp a taxa de contagem do branco analitico (cpm); V o volume da solu¢do padrdo; Ap a
concentragdo de atividade da solugdo padrdo de ??°Ra, (Bq.L"); A a constante de desintegra¢do
do ?2’Rn (min'); t o tempo entre a coleta e metade do tempo de contagem (min); 3 o fator de
conversdo para os emissores alfa presentes nas amostras (*2Rn, 2'%Po, 2!4Po) e 60 o fator de

conversao de cpm para cps.
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As concentragdes de atividade de 2?Rn nas amostras de aguas foram calculadas a
partir da Equagdo 13 (SANTOS,2010; SOARES, 2018).

RA _RB

- 13
60xV xExe ™ x3 (13)

Onde: A € a concentragdo de atividade de ?*’Rn na amostra, (Bq.L"') € Ra a taxa de

contagem da amostra (cpm). Os outros pardmetros foram definidos acima.

45  AVALIACAO ESTATISTICA DOS DADOS

Os dados obtidos para cada indicador da qualidade de dgua foram submetidos a
tratamento estatistico, aplicando ferramentas de analise estatistica descritiva e inferencial.

Inicialmente, os dados tabulados foram inspecionados para verificar a ocorréncia de
valores extremos (outliers) e, em seguida, foram determinados os pardmetros estatisticos
descritivos dos diversos conjuntos amostrais. Assim foram obtidos como pardmetros de
tendéncia central: a média e a mediana, € no caso da dispersao: o desvio padrdo, o coeficiente
de variagdo e os intervalos extremos. Na analise exploratéria de dados, utilizou-se a
ferramenta SpreadSheet do pacote WPS e o software SPSS (IBM Inc, 2015. SPSS Statistics
versao 23).

Para avaliar a influéncia dos processos geoquimicos nos niveis de radioatividade, foi
aplicado o método do coeficiente de Pearson (r), para um nivel de confianca de 95%,
identificando assim, as possiveis correlacdes entre os diferentes indicadores analisados.
Também, foi realizada uma analise multivariada usando como ferramenta estatistica a técnica
de Analise de Clusters Hierarquica (ACH), a qual permitiu classificar as amostras de acordo
com suas caracteristicas quimicas e radiométricas e identificar as correlagdes entre as
amostras e variaveis quimicas e radiométricas analisadas (HAIR, 2009). Para isso, foi
realizada a transformacdo logaritmica dos dados, de modo a cumprir com a condi¢do de
normalidade, sendo seguidamente padronizados (Z-score) para garantir igual peso estatistico
na andlise dos parametros indicados no padrao de potabilidade. O ACH foi realizado com uso

do programa SPSS Statistics versdo 23.
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4.6 CALCULO DA DOSE EFETIVA

O calculo da dose efetiva decorrente da ingestio de 4gua para determinado
radionuclideo (H;), foi calculada a partir da Equagao 14 de acordo com IAEA (1997) e BEM
(2014).

H,=C,xI,xFCD, (14)

Onde C; ¢ a concentragdo de atividade do radionuclideo ingerido em Bq.L"!, /; a taxa
de consumo médio anual de dgua por faixa etaria (L.a™') e FCDi o fator de conversdo para o
radionuclideo por faixa etaria (Sv.Bq™).

Ao contrario de muitos outros radionuclideos considerados no manejo da agua potavel,
o radonio tem caracteristicas especiais, dada sua condicdo de gés inerte ¢ alta volatilidade,
requerendo assim, consideracdes especificas. Por essa caracteristica, a dose devida a ingestao
dependera da maneira como a 4agua ¢ consumida, sendo considerada quase inteiramente, a
agua ingerida diretamente da torneira (CHEN, 2019). Neste contexto, a ingestdo anual de
agua considerada pela "ICRP Standard Man" como sendo igual a 2 L.d"! ou 730 L.a!, ndo é
mais levada em consideragdo para os calculos, porque o radénio ¢ rapidamente liberado por
fervura ou aquecimento. Para um critério mais realista a UNSCEAR (1993, 2000) propds o
valor de 60 L.a™! para o consumo médio anual, sendo este o valor utilizado para os calculos de
doses no presente estudo. Os FCD, para os grupos etarios < 1 ano, criangas ¢ adultos, foram
obtidos do reporte da UNSCEAR (1993, 2000).

Pela sua condicdo de gas praticamente inerte e o fato da solubilidade diminuir com o
aumento da temperatura, o >*?Rn é extremamente volatil e facilmente liberado da agua para o
ar. Por esse motivo, supde-se que a maior parte do radonio seja difundida junto com o ar
durante as atividades diarias, como: cozinhar, lavar e tomar banho. Por tanto, como exercicio
adicional, foi estimada a dose efetiva anual da populacao da area de estudo, pela inalacao
associada ao **?Rn das aguas dos pogos analisados. Para o célculo foi levada em consideragio
a metodologia estabelecida pelo Comité Cientifico das Nagdes Unidas sobre Efeitos da
Radiacdo Atomica (UNSCEAR, 2000), além dos trabalhos de Malakootian (2017) e Shilpa
(2017), utilizando a Equacgao 15.

H =C

ina Rn,w

xR 6 xOxFxFCD (15)
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Onde:
Hina: dose efetiva por inalag¢do, (mSv.a™);
Crn, w: concentragéo de ?*’Rn em agua (Bq.L);
Ra: fator de transferéncia de radonio da agua potavel para o ar (1,0 x 10);
O: tempo médio de ocupagio interna por individuo (7000 h.a*!);
F: fator de equilibrio entre **’Rn e sua progénie;

FCD: fator de conversdo de dose para a exposi¢do 2??Rn (9,0 nSv.(Bq.h.m)!.

Os fatores utilizados na metodologia de calculo foram estabelecidos para condigdes
ambientais diferentes da area de estudo: clima semidrido, com elevadas temperaturas, fatores
de ocupacdo provavelmente diferentes, imoveis com materiais de constru¢ao diferenciados e
amplamente ventilados.

Neste sentido ¢ importante destacar que na atualidade, o Grupo de Radioecologia do
Departamento de Energia Nuclear desenvolve pesquisas que levam em consideragdo as
condi¢des diferenciadas supracitadas, com influéncia diretamente nas variagdes de
concentracdo do radonio dos ambientes internos. Os resultados desses trabalhos permitiram
estabelecer fatores de correcao mais adequados que permitiram melhorar a estimativa da dose

total devida ao raddnio e seus descendentes na populacao da regido.
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5 RESULTADOS E DISCUSSOES

Neste capitulo sdo apresentados os resultados obtidos das andlises fisico-quimicas e
radiométricas realizadas no presente estudo, bem como a garantia da qualidade do
procedimento analitico para a determinagao da atividade alfa e beta total, além dos valores
calculados para as doses associadas ao consumo de dguas com concentracdes diferenciadas de

radonio.

5.1 PROCEDIMENTO PARA MEDICAO ALFA E BETA TOTAL

A seguir sdo apresentados os resultados obtidos na implementagdo do procedimento para

medicao alfa e beta total por a técnica de cintilagdo em meio liquido.

5.1.1 Parametros da calibracio

Partindo das solugdes padrio de **'Am e °Sr/’Y e as equagdes descritas na se¢io
4.4.1.2, foi determinado o PSA ¢ também, calculadas as eficiéncias de deteccdo alfa e beta,
junto a atividade minima detectavel.

A Figura 14 apresenta o grafico que relaciona os valores dos parametros que
quantificam as interferéncias alfa (1), beta (tp) € total (1), por meio do qual foi determinado o

valor 6timo de PSA.

Figura 14 — Interferéncias no valor de PSA.
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Com base nos resultados do grafico da Figura 14, o valor ideal do PSA foi definido de
acordo com dois critérios descritos na se¢do 4.3.1.2. O primeiro considera os graficos ta e t3
definindo o valor do PSA no ponto de interse¢ao de ambos. De acordo com esse critério, o
valor do PSA seria 75. O outro critério ¢ baseado na determinagdo do valor minimo no grafico
total, para o qual foi obtido como resultado 69. O valor de PSA foi escolhido tendo em conta
o critério de minimiza¢ao da interferéncia total (t). A sele¢do desse critério ¢ baseada na
literatura de referéncia que sugere valores inferiores de PSA como os mais adequados para a
avaliagdo da radioatividade natural (MINGOTE, 2013). Uma vez definido o valor 6timo de
PSA foram calculadas as eficiéncias de contagem para as medidas alfa e beta e a Atividade
Minima Detectavel (AMD).

Na Tabela 14 s3o apresentados os parametros da calibragcdo, obtidos na metodologia

implementada para a medi¢do de atividades alfa e beta total em amostras de dgua.

Tabela 14 — Parametros para a medigdo das atividades alfa e beta total por ECL.

Parametro Descricao
Padrdes de calibragio 24 Am; 29Sr/%Y
Janelas de contagem (Canais) Alfa =400 a 900; Beta =400 a 1000
Bias Baixo (Low)
Interferéncia (%) Alfa To = 1.6; Beta Tg = 3,1; Total T = 4,7
Descriminagdo alfa / beta PSA =69
Eficiéncia Eq=0,923; Eg= 0,875
Tempo de contagem 100 minutos: dois ciclos com uma repeti¢cao
AMD Alfa= 0,048 Bq.L''; Beta = 0,094 Bq.L"!

Fonte: A Autora (2019).

Das informacdes da Tabela 14, sdo destacados os parametros de eficiéncia e AMD,
indicando um bom desempenho da técnica de analise, permitindo a obtengdo de alta eficiéncia
de contagem, considerando os valores de 88% para emissores beta e 92% para emissores alfa.

A sensibilidade da técnica também foi considerada adequada, pois os valores da AMD
sdo uma ordem de grandeza menor que os correspondentes valores maximos permitidos para
os indices totais de atividade alfa e beta. Também ¢ importante observar que, os tempos de
medigdo sdo relativamente baixos, o que aumenta a produtividade das analises.

Comparando esses resultados com os de referéncia, relatados na literatura para a

implementagao do protocolo (Tabela 15), pode-se concluir que, os resultados sao semelhantes
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e, em alguns casos, melhores. Uma analise dos dados dessa tabela permite observar que o
valor obtido para interferéncia total neste trabalho, ¢ muito similar com os relatados por Faria
(2013) e Mingote (2013) sendo todos inferiores a 5%.

Para a medigdo beta, o valor de interferéncia determinado foi mais alto quando
comparado ao obtido para a medigdo alfa, o que resultou em uma menor eficiéncia da
contagem beta. O comportamento descrito acima foi similar ao obtido por Farias (2013) e

Mingote (2013), para os parametros de calibragdo em seus respectivos trabalhos.

Tabela 15 — Comparagdo dos parametros de medigdo alfa e beta total por ECL.

Parametro Presente trabalho FARIA, 2013 MINGOTE, 2013
T(%) 4,7 5,1 4,2
Ta (%) 1,6 1,3 1,7
Ea 92,3 91,1 99.9
EB 87,5 84,2 70,0
AMD a (Bq.L") 0,049 0,031 0,04
AMD B (Bq.L") 0,094 0,091 0,12

Fonte: A Autora (2019).

O valor medido para a eficiéncia de contagem alfa foi melhor do que o relatado por
Faria, 2013, embora tenha sido inferior ao calculado por Mingote (2013). Ao contrério, para a
eficiéncia de contagem beta, o valor obtido foi maior, quando comparado com os citados nas
referéncias, sendo consideravelmente superior ao indicado por Mingote. Essa diferenga pode
ser devido ao fato da autora ter utilizado um coquetel de cintilagdo e condi¢des quimicas
diferentes (HNOs para dissolver o residuo de evaporac¢do). Por tanto, devem ser consideradas
possiveis interferéncias na eficiéncia de contagem devidas ao quenching quimico. De acordo
com a literatura, o fenomeno afeta mais a eficiéncia de contagem das medigdes betas

(MINGOTE, 2015; MOEBIUS, 2018).

5.1.2 Garantia da qualidade do procedimento analitico

Os valores obtidos neste trabalho foram comparados com os relatados para a amostra

de Referéncia 432 (padrdo o B em 4agua) do Programa Nacional de Intercomparacio
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organizado pelo Instituto de Radioprotecao e Dosimetria - PNI/IRD, com o objetivo de avaliar
a exatidao do procedimento analitico.

Na Tabela 16 sdo apresentados os valores de E, usados para avaliar o desempenho do
procedimento analitico, bem como, as concentragdes € as correspondentes incertezas

analiticas, para um nivel de confianca de 95%.

Tabela 16 — Controle de qualidade para as medidas alfa e beta total.

Concentrag¢io de atividade (Bq.L™") Numero
Parametro Réplica
Valor obtido Valor de referéncia Ex
Alfa total A 0,601 +£0,158 -0,290
0,660 £ 0,130
B 0,593+ 0,187 -0,293
Beta total A 1,996 £+ 0,490 -0,267
2,170 £ 0,430
B 1,978 £ 0,610 -0,256

Fonte: A Autora (2019).

Como observado, todos os valores do Numero E, calculados ficaram entre -1 ¢ 1,
variando entre -0,290 e -0,256. Por tanto, a partir desses resultados, considera-se que nao
existem diferencas significativas no nivel de confianca de 95% para as atividades calculadas e
os valores relatados na amostra de Referencia 432, o que garantiu a qualidade do
procedimento analitico para as determinagdes alfa e beta total em dgua usando Espectrometria

de Cintilag¢do Liquida (ISO, 2005).

52  CARACTERIZACAO FiSICO-QUIMICA

Para avaliar o comportamento dos parametros estudados, foi realizada a estatistica
descritiva de cada variavel analisada, resumindo assim, as suas principais caracteristicas,
considerando os parametros de tendéncia central e de dispersao dos dados.

Na Tabela 17 sdo apresentados os resultados da analise exploratorio dos dados. A
informacgao inclui os indicadores de tendéncia central média ¢ mediana, bem como, os
parametros indicativos de dispersdo: desvio padrao (DP), coeficiente de variagdo (CV) e os
valores extremos: minimos (MIN) e mdximos (MAX).

Com base nos dados apresentados na Tabela 17, quando comparados os valores da
média ¢ mediana de cada parametro, observa-se que, para a temperatura, o pH e as
concentragdes de potdssio, o comportamento dos dados sdo semelhantes, indicando uma

distribuicdo mais homogénea. Esses parametros também apresentam os menores coeficientes
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de variacdo (inferiores a 15%), o que indica baixa dispersdo dos dados. Em geral, os
resultados sugerem que os dados desses parametros seguem uma distribui¢do normal e podem
ser bem caracterizados pela média. Para os demais pardmetros, verifica-se acentuada
dispersdo, expressa pelo coeficiente de variagdo, que apresenta valores superiores a 60% para
os solidos totais dissolvidos, a condutividade elétrica e o contetido de sodio, indicando assim,
uma forte influéncia dos valores extremos no conjunto de dados, € em consequéncia, esses

valores foram caracterizados pela mediana.

Tabela 17 — Estatistica descritiva dos parametros fisico quimicos nas dguas de pogos.

Parametro Unidade Média  Mediana DP CV (%) MIN MAX

T °C 29,6 29,9 1,36 4 26,3 30,7
pH 7,46 7,76 0,56 8 6,29 8,00
AT mg CaCO;.L"! 302 299 70 23 179 428

STD mg.L! 1.058 690 652 61 248 2.063
CE uS cm! 1.539 985 1.024 66 382 3.275
Na* mg.L! 180 153 137 75 39 453
K* mg.L! 53 5,4 0,7 14 4,4 6,4
Ca** mg.L! 20,4 16,2 16,9 82 4,8 47,5
NOs;™ mg.L! 6,4 33 33 52 2,4 12,4

T: temperatura, pH: potencial de hidrogénio, AT: alcalinidade total,
STD: sélidos totais dissolvidos, CE: condutividade elétrica
Para todas as variaveis o numero de observacdes (N) foi igual a 9.
Fonte: A Autora (2019).

Para explicar esse comportamento e de acordo com autores como Bonotto (2014) e
Casali (2008) a variabilidade encontrada fundamenta-se, dentre outros fatores, pela influéncia
diferenciada da formacao geoldgica onde a dgua foi armazenada, resultando em uma alteracao
significativa da sua composi¢ao quimica. Adicionalmente, deve levar em consideragao a baixa
quantidade de pogos analisados (N = 9), com influéncia diretamente na estatistica dos
resultados, sendo recomendado o aumento do nimero de observagdes em estudos posteriores.

A Figura 15 apresenta os graficos de valores individuais para as variaveis fisico-
quimicas analisadas, com os seus respetivos erros associados, expressos em termos de desvio
padrdo. A linha tracejada que aparece nos graficos para o Na, STD e nitratos, representa o
valor méximo permitido para o pardmetro, segundo a Portaria de Consolidagao n°. 5 (2017).
No caso do pH, ¢ regulamentado uma faixa de valores entre 6,0 a 9,5. Uma andlise individual

de cada parametro fisico-quimico foi feita posteriormente.
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Figura 15 — Graficos dos parametros fisico-quimicos das aguas de pogos.
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Como indicado na Tabela 17, as temperaturas das aguas dos pogos apresentaram
valores na faixa de 26,3 a 30,7°C e média aritmética de 29,6°C. A partir dessas medidas, de
acordo com Bonotto (2014) e segundo as diretrizes do Codigo Brasileiro de Aguas Minerais
para temperatura (DFPM, 1966), trés categorias podem ser definidas para as aguas de pogo:
fria (T< 25°C), hipotérmica (25 < T < 33°C) e mesotérmica (33 < T < 36°C). Obedecendo a
esse critério, as dguas dos pogos analisadas sdo classificadas como hipotérmicas. Embora a
faixa de valores seja pequena, no grafico da Figura 15, chama a atencdo o valor de
temperatura da amostra 3, que se afasta do comportamento geral, proximo a 30°C.

Os valores de pH medidos (6,29 a 8,00) permitem classificar a maioria das aguas
como ligeiramente alcalinas. Apenas a amostra quatro (P4) apresentou um valor ligeiramente
acido (pH igual a 6,29). De acordo com ANA (2002), os valores de pH obtidos sdao
representativos das aguas subterraneas, as quais apresentam resultados entre 5,5 a 8,5. A
pouca variagdo entre os valores (CV = 8,5%), e o fato do pH se encontrar na faixa
ligeiramente basica, pode ser explicado por uma elevada concentragdo de ions causadores da

alcalinidade.
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Um aspecto a notar refere-se que, os valores de pH estdo dentro dos limites da Portaria
de Consolidagdo n°. 5 do 2017, (valores permitidos de pH, na faixa de 6,0 a 9,5),
considerando com base neste parametro que as aguas dos pocos analisados sdo adequadas
para o consumo.

Como observado na Figura 15, as medidas de alcalinidade mostraram valores
superiores a 150 mg CaCOs.L"!. Sabe-se que, a alcalinidade total de uma 4gua ¢ causada pela
presenca de ions OH , COs*> e HCO;, (devido ao equilibrio gis
carbonico/bicarbonato/carbonato) e estd relacionada a capacidade tamponante da agua quando
acontece uma diminui¢do do pH por uma agdo externa (chuva acida, por exemplo) através do
deslocamento deste equilibrio (VON SPERLING, 2005). Apoiando a explicagdo anterior,
pode-se dizer que, a amostra 4 apresenta menor capacidade tamponante, conforme sugere o
valor de alcalinidade (179 m gCaCOs.L), correspondendo também com o menor valor de pH
(6,29) medido entre as amostras.

Para as variaveis solidos totais dissolvidos (STD) e condutividade elétrica (CE), os
resultados foram muito dispersos. Para os primeiros, os valores variaram entre 248 a 2.063
mg.L!'. A condutividade por sua vez, apresentou valores extremos de 382 e 3.275 uS.cm™.
Note-se que, para ambos os parametros foram obtidos resultados com valores mais altos nos
mesmos pontos de amostragem (P3, P4, P5 e P8), sendo todos localizados no municipio Sao
José de Sabugi. Para o caso da condutividade elétrica, essas amostras apresentaram valores
superiores a 1.000 uS.cm™, o que sugere a ocorréncia de processos de salinizagio.

De acordo com os valores de STD, as aguas subterraneas podem ser classificadas em
doces, salobras ou salgadas. As aguas doces apresentam valores de 0 a 500 mg.L!, as aguas
salobras contém de 500 a 1.500 mg.L™! e as salgadas apresentam concentragdes com valores
acima de 1.500 mg.L! (SRH, 2009). Neste aspecto, os pogos P2 e P7 correspondem a agua
doce, quatro apresentam aguas salobres (P1, P3, P6 e P9), ficando 3 pogos com caracteristicas
salgadas (P4, P5 ¢ P8).

Considerando o padrao de potabilidade, a normativa estabelece limite maximo de
1.000 mg.L! para os teores de sdlidos totais dissolvidos em &aguas subterridneas para o
consumo humano. Verificou-se que, quase a metade dos pogos avaliados, o seja 44,4%,
apresentaram teores de STD superiores ao estabelecido pela legislagdo.

Nos graficos da Figura 15 também se observa comportamento similar para STD e CE,
0 que sugere uma forte relacdo entre elas, sendo corroborada a partir da determinacdo do
coeficiente de correlacdo de Pearson (r = 0,9654), para um nivel de confianca de 95%.

Finalmente, tendo em conta os valores dos coeficientes de variacdo para os STD e a CE,
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ambos superiores a 60%, pode-se inferir uma diferenciada composi¢do de cations e anions
para as aguas da area de estudo.

Em relagdo aos cations maioritarios, encontrou-se também um comportamento muito
varidvel para Na* e Ca?*, sendo estes, os pardmetros fisico-quimicos com maior variabilidade
no sistema estudado, com coeficientes de variacdo de 75% e 83% respetivamente.
Diferentemente, os niveis de potdssio nas dguas foram muito menores e mais homogéneos
quando comparados com os ions anteriores.

Ainda com base nos gréaficos da Figura 15, dos trés cétions pode-se observar, em geral,
um padrdo de comportamento similar: valores menores para as amostras dos pontos P1, P6 ¢
P7 e mais elevados para P4, PS5 e P8. Os resultados sugerem que, essencialmente, esses
elementos procedem de uma fonte comum.

O padrao de comportamento também ¢ similar ao que apresentam os dados para STD e
CE, especialmente no caso do sddio, indicando que esse elemento tem uma grande
contribui¢do para os valores de STD e CE. Para as aguas dos nove pogos estudados, em geral,
o contetudo dos cations apresentou o seguinte comportamento Na* >> Ca?* > K.

Os baixos valores de ions de potassio medidos podem ser justificados pelo fato do
elemento apresentar forte afinidade pelos minerais da fase argilosa do solo, resultando numa
diminui¢do de sua concentragdo nas aguas subterraneas (SILVA, 2014). Segundo Feitosa
(2008), os teores de potassio nas dguas subterrineas sdo inferiores a 10 mg.L"!, sendo mais
frequentes entre 1 ¢ 5 mg.L"!, intervalo de valores que corresponde ao obtido no presente
estudo.

Quando considerado o padrio organoléptico de potabilidade, medidas maiores que
200 mg.L"! para o s6dio foram encontradas nas aguas dos pogos P3, P4, P5 e P8, resultando
para este ltimo, o valor maximo de 453 mg.L"!. Nestas condi¢des, a agua procedente dos
pogos supracitados poderia ser rejeitada ao consumo humano.

Os ions nitrato medidos nas aguas apresentaram os menores valores de concentracio
quando comparados com os outros pardmetros quimicos, variando na faixa de 2,4 mg.L! a
12,4 mg.L!. O nitrato é um fon de grande mobilidade que é facilmente movido das camadas
superiores do solo para as 4guas subterrdneas. Sabe-se que, o nitrogénio e seus compostos
geralmente ndo sdo encontrados nas rochas da crosta terrestre. Em 4guas subterrdneas nao
poluidas, geralmente apresentam teores entre 0,1 a 10 mg.L!, sendo que, valores superiores
sdo indicativos de contaminagdo por esgotos, fossas sépticas, lixdo, aterro sanitario,
cemitérios, adubos, dentre outros residuos (FEITOSA, 2008). Apenas uma amostra (P3)

apresentou valores acima de 10 mg.L"!, superando o indicado na normativa. Importante notar
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que, o poco P3, encontra-se situado na area povoada do sitio Riacho da Serra, o que sugere
possiveis efeitos de contaminagao por residuos domésticos.

Na Tabela 18 s3o apresentados, a modo de comparagdo, os valores minimos e
maximos dos parametros fisico-quimicos obtidos no presente estudo e os referenciados por

outros autores em areas do semiarido do nordeste brasileiro.

Tabela 18 — Valores de parametros fisico-quimicos reportados na literatura.

Referéncia pH AT CE STD Na K Ca

Neste trabalho  6,2- 8,0 179-428  382-3.275 248-2.063 39-453 44-64 4,8-475
Gomes, 2018 7,3-8,4 13-650 980-5.800 500-3.000 45-630 4,0-4,5 10,1-80,3
Lima, 2017 7,1-83 302-429 1.080-1.365 568-795 - - -

Bezelga, 2003 - - - - 69 - 125 - 19,2 -99,6

Unidades: AT: (mg CaCO3.L"); CE: (uS.cm™); Na, K e Ca: (mg.L™).
Fonte: A Autora (2019).

Pode-se observar que os resultados relatados por Gomez (2018) e Lima (2017) sdo
similares aos obtidos no presente estudo, especialmente para o sédio e potassio. Os resultados
de Gomez destacam por valores maximos mais elevados para CE e STD. No estudo de
Bezelga (2013) foram reportados resultados superiores para célcio e inferiores para sodio,
quando comparados com os resultados do presente trabalho, sugerindo que essas dguas sejam

do tipo calcica e as dguas do presente estudo possam ser consideradas do tipo sodica.

53  CARACTERIZACAO RADIOLOGICA

Na Tabela 19 s3o apresentados os resultados das médias de trés réplicas para os
pardmetros: atividade alfa total, atividade beta total e concentragdo de ?*’Rn, nas amostras de
agua de pocos dos municipio de Sdo Mamede (SM), Sdo José de Sabugi (SJS), e Santa Luzia
(SL), a partir das medida feitas no Contador de Cintilacdo Liquida de Ultrabaixa Radiacdo de
Fundo (CCLUBR).

No calculo dos parametros radioldgicos, foi apresentado o valor médio da taxa de
contagem (cpm) dos brancos analiticos correspondentes (branco alfa total: 0,913 + 0,051 cpm,
branco beta total: 3,358 + 0,216 cpm e branco radonio: 2,139 + 0,103 cpm). Sao indicados

também, os parametros de tendéncia central e dispersao.
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Tabela 19 — Estatistica descritiva dos pardmetros radioldgicos nas aguas de pogos.

Concentrac¢io de atividade (Bq.L 1)

Municipio Poco
Alfa Total Beta Total 22Rn
SM Pl 0,22 £0,08 0,34+ 0,15 8,6+09
SM P2 0,12 +0,09 0,29 + 0,09 9,4+0,9
SJS P3 3,41+0,11 8,9+0,20 1.107 £28,6
SJS P4 3,96 £0,10 8,5+0,20 316+ 10,4
SJS P5 3,51+0,12 6,9+0,21 278 +£9,7
SJS P6 1,43 +£0,10 1,9+0,12 239+8.3
SJS P7 0,31 £ 0,08 0,75+ 0,10 19+1,2
SJS P8 2,81+0,11 3,8+0,10 49+1,9
SL P9 0,12 +0,09 0,57 +£0,11 55+0,9
Média Aritmética 1,77 3,56 226
Mediana 1,36 1,90 49
Desvio Padrio 1,6 3,6 354
CV (%) 93 102 157
Minimo 0,12 0,29 5,5
Maximo 3,96 8,9 1.107

Fonte: A Autora (2019).

Na analise dos dados, para as concentragdes de atividade alfa total, encontrou-se que, a
menor concentra¢do foi de 0,12 Bq.L'! (amostra P2) ¢ um valor maximo de 3,96 Bq.L"!
correspondente a amostra P4 da Tabela 20. Para esse parametro, o valor médio foi de 1,77
Bq.L'! e mediana de 1,36 Bq.L"!. Para o indice de atividade beta total, o valor médio foi de
3,56 Bq.L'! e a mediana 1,90 Bq.L'!, com valores extremos de 0,29 a 8,90 Bq.L'!. De
maneira semelhante as variaveis fisico-quimicas, os dados dispostos na Tabela 19 também
apresentam grande dispersdo para os valores dos indices de atividade alfa e beta total, bem

como, os dados de concentra¢io de atividade do **’Rn.

5.3.1 Atividades alfa e beta total

Quando considerado o valor de atividade alfa total nas diferentes amostras, pode-se
observar grande diferenga entre os dados. Embora em todas as amostras o valor do pardmetro
foi superior ao AMD, foram encontrados resultados baixos em quatro amostras P1, P2, P7, P9,

sendo até uma ordem menor que os valores medidos para o outro grupo composto pelas
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amostras dos pogos P3, P4, P5, P6, P8. De fato, esse grupo de amostras apresentou atividades
alfa total superior a 0,5 Bq.L"!, valor limite estabelecido no padrio radioldgico da Portaria de
Consolidacao N° 5, 2017 do Ministério da Saude, destacando-se as amostras P3, P4 ¢ P5 com
valores que excedem em 7 (sete) vezes aquele indicado como referéncia, sendo todas,
procedentes de pocos localizados no Sitio Riacho da Serra no municipio Sao José de Sabugi
na Paraiba.

Em relagdo a atividade beta total foi encontrado um comportamento similar ao obtido
para os resultados de alfa total. Neste caso, convém destacar que, existem 5 (cinco) pontos
que excederam em varias vezes o valor de triagem (1,0 Bq.L'!) da normativa supracitada.
Novamente observa-se destaque para as amostras P3, P4 e P5 no grupo de cinco amostras que
ultrapassaram o valor maximo permitido com resultados quase nove vezes superiores.

No entanto, para as amostras cujas concentracdes de atividade beta total excederam o
valor de referéncia, ndo se deve assumir imediatamente o ndo cumprimento do critério
radiologico, sendo necessario avaliar a contribuicdo do “°K. Segundo OMS (2011), o
conteido de potassio, ¢ mantido constante no organismo por uma série de processos
fisiologicos, por isso a contribuicdo desse radionuclideo ndo deve ser considerada na
avaliagdo dos riscos devido ao consumo da agua potavel. Assim, o valor de atividade do
radionuclideo deve ser subtraido do valor da atividade beta total.

Considerando a abundancia isotdpica do “°K, o resultado da determina¢io fotométrica
do contetido de potassio pode ser usado para determinar a atividade do radionuclideo. De
acordo com OMS (2011) a atividade beta devido ao *°K foi calculada usando um fator de 27,9
Bq.g! de potassio total e os valores obtidos, subtraidos dos valores de atividade beta total.
Para comparagdo, os valores de beta total e de atividade beta sem a contribui¢do do “°K (aqui

chamada de beta residual) sdo apresentados na Figura 16.
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Figura 16 — Valores de atividade beta total e residual nas amostras.
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Pode-se observar que, as diferencas para os dois graficos da Figura 16 sdo minimas,
indicando que o “°K apenas contribui para o valor de atividade beta nas amostras. Nesse caso,

sao outros os radionuclideos responsaveis pelos niveis de atividade beta medidos nas amostras.

5.3.2 Radoénio

Os resultados para a concentragdo de 2*’Rn que sdo mostrados na Tabela 19 indicam
grande varia¢do nos niveis desse gas nas amostras analisadas, com coeficiente de variacdo de
157%. A diferenga significativa entre média amostral (225,7 Bq.L') e a sua respetiva
mediana (49,2 Bq.L!), é um indicador do caracter heterogéneo da distribui¢do dos dados. Esta
variabilidade pode ser devida a alta mobilidade do radonio e as caracteristicas
hidrogeoquimicas do aquifero: permeabilidade e porosidade, principalmente a condi¢do de
aquifero fraturado. Deve levar-se em consideracdo também, a presenca de concentragdes
anomalas de NORM nos minerais que conformam o sistema rochoso onde as aguas sao
armazenadas.

Conforme mostram os resultados, 44% das amostras apresentaram valores acima da
referéncia indicada pela Organizagdo Mundial de Satde, que é de 100 Bq.L!. O valor mais
elevado corresponde a amostra P3 com 1.007 + 28,6 Bq.L"!, dez vezes acima do valor de
referéncia. Também as amostras P4, P5 e P6 apresentaram valores elevados em relagdo aquele
de referéncia, no entanto, bem menores quando comparados com a amostra P3.

Quando comparados os resultados dos parametros radioldgicos evidencia-se

comportamento similar entre as amostras. De fato, para todas as amostras, a concentragao de
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atividade segue a sequéncia ?>’Rn >> Beta total > Alfa total. Quando sdo considerados os
valores de referéncia de cada parametro, praticamente as mesmas amostras aparecem com
valores acima do valor limite para os trés parametros: P3, P4, P5 e P6, sendo que P8 apresenta
valores elevados para a concentragdo de atividade alfa e beta total.

Cabe ressaltar que, essas cinco amostras também excederam o valor maximo
permitido para o sodio e para o total de solidos dissolvidos, apresentando também altos
valores de atividade alfa e beta total.

Conforme descrito na revisdao da literatura (QUINDOS, 1995), o radénio ¢ um gas
com reatividade quimica muito baixa em condigdes normais, sendo a sua solubilidade na dgua
fundamentalmente governada por fatores fisicos, como a temperatura. A Figura 17 mostra o
grafico de distribuigdo da concentragdo de atividade de ?*Rn em fungdo da temperatura das

amostras.

Figura 17 — Comportamento da concentragdo de ???Rn com a temperatura da agua.
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Fonte: A Autora (2019).

O grafico de distribuicdo dos dados apresentado acima, mostra a influéncia
diferenciada da temperatura na concentragdo de atividade de *?’Rn nas amostras analisadas.
As amostras com temperaturas mais elevadas (perto de 31°C) apresentaram os menores
valores de radonio, especialmente P1, P2 e P9, no entanto, a amostra P3 com o menor valor
de temperatura apresenta a maior concentragao do radionuclideo. Importante destacar que os
pogos P1 e P9 sdo pogos do tipo amazonas e apresentam os menores valores de profundidades
(8 m e 6 m respectivamente) como indicado na tabela 12. Este fato pode justificar os valores

de temperatura mais altos medidos nas dguas desses pogos, que por ser mais rasos estdo
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sujeitos a maior insolagdo, aumentando a temperatura da 4gua e diminuindo a concentragdo de
radonio.

Na Tabela 20, sdo observados os indices alfa total, beta total ¢ as concentragdes de
radonio nas aguas analisadas neste estudo e outros trabalhos, nesse caso, aguas subterraneas
de aquiferos com geologia similar.

Pode-se apreciar que para as concentragdes alfa e beta total, a comparagdo entre os
valores extremos evidenciam que as atividades medidas, podem ser consideradas
diferenciadas quando comparadas as outras regides do Brasil e de outros paises. Para ambas
as variaveis, os valores maximos calculados no presente estudo, resultaram mais elevados que

os valores relatados por outros autores Bonotto (2019), Souza (2011) e Cfarku (2014).

Tabela 20 — Comparagio das atividades (Bq.L™!) obtidas e algumas reportadas na literatura.

Referéncia Alfa total Beta total Pais, regiao Geologia
Presente trabalho 0,12-3,90 0,29 - 8,90 Brasil, Paraiba Granitos, gnaisse
Bonotto (2019) 0,10 - 0,800 0,12-7,68 Brasil, Parana Granitos, gnaisse
Souza (2011) 0,04--0,84 0,45 -3,00 Brasil, Bahia Complexo gnéissico
Cfarku (2014) 0,012 -1,22- 0,08 - 6,74 Albania Rochas igneas
Referéncia 222Rn Pais, regiio Geologia
Presente trabalho 5,5-1107,0 Brasil, Paraiba Granitos, gnaisse
Bonotto (2014) 0,02-112,5 Brasil, Parana Granitos, gnaisse
Correa. (2014) 6-215 Brasil, Curitiba Granitos
Almeida (2004) 1-1029 Espanha, Galicia Rochas graniticas
Vinson (2008) 158 - 811 E.U, North Carolina Granitos, gnaisse
Skeppstr€om (2006) 4 - 63560 Suécia, Stockholm Rochas cristalinas

Fonte: A Autora (2019).

Para as concentragdes de *?2Rn obtidas, pode-se observar que, de forma geral, estdo
dentro da faixa de valores reportados na maioria dos trabalhos. Os resultados dos trabalhos
realizados no Brasil e relatados por Bonotto (2014), Correa (2014) e Almeida (2004), sdo
similares aos obtidos no presente trabalho, sendo o valor maximo de concentracao do radonio

uma ordem de grandeza maior.

5.4  ANALISE DE CORRELACAO
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Para avaliar se os processos geoquimicos relacionados a dissolugdo na matriz aquosa
dos radionuclideos presentes na rocha e que sdo influenciados pelos parametros fisico-
quimicos, foi realizada uma analise de correlagdo. Os graficos das correlagdes bivariadas sdo
apresentados na Figura 18

Os resultados indicaram fortes correlagdes entre as atividades alfa e beta total com o
pH (r =-0,803 e r = -0,851 respetivamente). Além disso, foi observada também para atividade
alfa total uma correlagdo forte com os STD (r = 0,800), bem como, correlacdo entre as
concentragdes de atividade alfa e beta total (r = 0,917). No entanto, a correlacdo entre as
variaveis beta total e contetido de K em agua, pode-se considerar desprezivel, como indica o

valor do coeficiente de correlagdo, r = 0,441.

Figura 18 — Correlagdo dos pardmetros do padrao radiolégico.
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Fonte: A Autora (2019).
A forte correlagdo entre as concentracdes de atividade alfa e beta total ¢ um reflexo do

perfil de distribuicdo desses parametros, que apresentaram comportamento semelhante nas
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amostras ¢ um indicativo de que os processos geoquimicos que governam o aquifero
influenciam de modo similar na solubilidade dos radionuclideos responsaveis pelas atividades
medidas. Por exemplo, a diminuicdo do pH favorece a dissolu¢do dos minerais, aportando
radionuclideos e outros elementos as aguas. Por sua vez, a presenga de niveis elevados de sais
dissolvidas também pode contribuir para manter em solu¢do radionuclideos dissolvidos,
relacionado a formacdo de complexos soluveis com anions como (bi)carbonato, cloretos e
fosfatos, bem como, evitando a ocorréncia de processos de troca idnica.

Sabe-se que a atividade beta total numa amostra estd relacionada com a sua
concentracdo de potassio total, de maneira que o aumento na concentragao do elemento
resulta em aumento dos niveis de emissdes beta do “°K. No entanto, conforme indicado
anteriormente, a contribuigdo do 4°K para a atividade beta total é pequena, o que € refletido no
valor do coeficiente de correlagdo relativamente pequeno, o menor dos encontrados para as

diferentes correlagdes.

5.4.1 Estudo geoldgico

Os resultados obtidos de atividade alfa e beta total, considerando a variabilidade
encontrada e os niveis dos parametros medidos, podem estar relacionados a geologia
diferenciada da area de estudo. Para avaliar essa influéncia sdo apresentados na Figura 19,
mapas que correlacionam os resultados dos parametros de qualidade avaliados no estudo com
a geologia da area. Para simplificar a andlise, os simbolos representam valores inferiores
(rombo vermelho) e superiores (circulo amarelo) ao valor méaximo permitido para cada
parametro, respetivamente.

Na area de estudo, predomina a geologia do complexo de Caicd, formada
principalmente por ortognosse-granodiorito tonalitico e migmatita. Sete dos nove pocgos
analisados estdo localizados nesta geologia, para os quais foram obtidos resultados
contrastantes. Os pogos P3, P4, P5 e P6, localizados em éareas vizinhas, apresentaram os
maiores valores dos parametros radiologicos medidos (também de Na e STD), enquanto que

os pocos P1, P2 e P9 apresentaram resultados baixos para esses parametros. Esse resultado

pode ser derivado de varios fatores, os quais sdo apresentados a seguir (CPRM, 2001).
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(a) Embora a geologia seja semelhante, mostrar-se que a formagao ndo ¢ uniforme, em
relagdo ao contetido de minerais radioativos (CPRM, 2001).

(b) As condigdes geoquimicas do aquifero podem ser diferentes nos pontos de
amostragem, favorecendo a dissolucdo de certos minerais, proporcionando a
disponibilidade de radionuclideos e sais em certos locais com relagdao a outros com
geologia semelhante (CPRM, 2001).

No pogo P8, também foram registrados altos valores dos parametros alfa e beta total
além do valor mais elevado de STD, sendo localizado em uma area em que a geologia
corresponde a granitos e granodioritos da suite Itaporanga. Deve-se notar que, os teores
relativamente altos de minerais com U e Th também estdo associados a este tipo de rocha.

O pogo P7 esta localizado na formagao da Serra dos Quintos (xisto, gnaisse, marmore)

e os parametros da agua nesse ponto apresentam valores semelhantes aos de P1 e P2.

Figura 19 — Distribuicdo dos pardmetros quimicos e radioldgicos nos pogos estudados.
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A partir dos valores dos diferentes parametros medidos, foi realizada uma analise de
Cluster Hierarquica (ACH). O objetivo da analise foi aproveitar a potencialidade da técnica
multivariada para encontrar similaridades entre as amostras utilizando os resultados obtidos
para os parametros do padrao de potabilidade analisados: atividade alfa e beta total, solidos
totais dissolvidos, sodio e nitrato, bem como, atividade de ???Rn. Na Figura 20 é apresentado
o dendrograma resultante da ACH.

Pode-se observar que a classificacdo resulta na formagdo de dois clusters, C1 e C2,
sendo que em Cl sdo agrupadas 44% das amostras e em C2 o restante, que ¢ 56%. E
importante salientar que o segundo cluster foi formado pelas amostras P3, P4, P5, P6 e PS,
todas com valores elevados dos parametros de qualidade considerados. Por sua vez, o cluster
C1 agrupa as amostras caracterizadas por apresentar valores baixos dos parametros, sempre

menores que o valor maximo permitido.

Figura 20 — Dendrograma resultante da analise de Cluster Hierarquico.
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Assim, o resultado da classificagdo indica que mais da metade das fontes de agua
analisadas (cluster C2), todas localizadas no municipio de Sdo José de Sabugi, sdo
inadequadas para consumo. Por sua vez, as fontes de agua com qualidade adequada,
considerando os pardmetros medidos, sdo representadas pelas amostras do cluster 1. O
resultado também demonstra a efetividade da ferramenta estatistica para identificar padroes
caracteristicos entre as amostras, simplificando a anélise de dados complexos que resultam da

medida de multiplas varidveis.

5.5 CALCULO DE DOSES EFETIVAS PARA 2Rn

O consumo direto de adguas com apreciaveis conteudos de material radioativo pode
contribuir para o aumento da dose efetiva anual recebida pela populagdo, potencializando o
risco a saude das pessoas. Tendo em conta esse principio e considerando os teores andmalos
de ?*’Rn medidos nas 4guas dos pogos da regido de estudo, foram estimados os valores de
dose efetiva anual por ingestdo considerando a Equacdo 12 (epigrafe 4.6) para diferentes
idades. Os resultados sdo mostrados na Figura 21, onde a linha tracejada indica o valor de
referéncia adotado pela Organizacdo Mundial de Saude (OMS, 2011), que representa o risco
adicional para a saude decorrente da exposi¢do a uma dose anual de 0,1 mSv devido a
ingestdo do ?*?Rn e seus descendentes, presentes na agua potavel. Na tabela adicionada a
figura estdo indicadas as doses efetivas calculadas para cada poco, obtidas para trés grupos
com diferentes idades.

Da analise do grafico verifica-se que, em todos os casos, as doses mais elevadas foram
observadas para individuos com idade inferior a 1 ano (em primeiro lugar), seguido pelo

grupo que representa o conjunto do restante das criangas, sendo os grupos etarios com maior

risco potencial.
P i des de *2°R d is elevadas sa
or apresentar as maiores concentracdes de n, as doses mais elevadas sdo

derivadas do consumo das aguas dos pocos P3, P4, P5 e P6, para os trés grupos etarios, sendo
P3 o pogo com o valor maximo de dose associada, superando em 46 vezes o valor de

referéncia.
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Figura 21 — Dose efetiva provocada pela ingestdo de >*’Rn e seus descendentes por grupo de faixa etaria.
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Embora as aguas procedentes das fontes P7 e P8 estejam associadas doses menores,
quando comparadas aos outros pogos, deve-se considerar que, o consumo da dgua do pogo P8
por criancas com idades menores que 1 ano, ocasiona doses acima do valor de referéncia. E
importante notar que, todos os pogos mencionados anteriormente (P3, P4, P5, P6 e PS), estdo
localizados no municipio de Sao José de Sabugi, o que caracteriza o consumo potencial dessas
aguas, como sendo risco para a saude dos seus habitantes.

Em contrapartida, para as trés faixas etarias, as doses efetivas anuais associadas ao
consumo das dguas de pocos nas areas rurais dos municipios Sao Mamede (P1 e P2) e Santa
Luzia (P9), estiveram abaixo do valor de referéncia. Isso indica que as aguas dos pogos destes
municipios ndo representam um risco radiologico para a populagdo quanto a incorporagao de
222Rn e seus descendentes por ingestdo.

A Figura 22 representa a comparagao dos resultados obtidos para as doses por inalagdo
com os valores de doses por ingestdo, para o grupo adulto. Como observado, as doses devidas
a inalacdo do radonio sdo superiores em relagdo as calculadas para a ingestdo, sendo
consideravelmente maior a diferenga para aquelas amostras que apresentam altos niveis de

22Rp (P3 > P4 > P5 > P6).
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Figura 22 — Comparativo das doses por inalagdo e digestéo.
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Apesar de algumas incertezas quanto aos valores reais do coeficiente de transferéncia
do radonio da agua para o ar (coeficiente Ry/.) para qualquer condi¢do doméstica particular, o
principal risco radioldgico para a satide da populagdo ¢ devido a inalacdo do radénio que
escapa das aguas procedentes dos pocos P3, P4, P5 e P6; as quais sdo utilizadas na condi¢ao

de 4gua bruta, o seja, sem o tratamento adequado.
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CONCLUSOES

A qualidade quimica predominante para as fontes de agua analisadas ¢ deficiente
conforme indicam os niveis superiores aos estabelecidos pela normativa de agua
potavel para os pardmetros sodio (Na), solidos totais dissolvidos (STD) e nitratos.

A qualidade radiologica dessas fontes de agua também se mostrou inadequado paro o
consumo humano, considerando os elevados niveis de atividade alfa e beta total, assim
como, as concentragdes de radonio, com valores superiores aos recomendados.

A composicdo quimica e radiométrica da agua sdo influenciadas pela geologia do
aquifero, sendo os parametros fisico-quimicos os que controlam a solubilidade de
diferentes elementos nas dguas. Comprovou-se que essa situa¢do apresenta variagdes
entre as diferentes localidades estudadas.

Para a populagdao da regido percebe-se potencial risco de exposi¢do ao radonio,
evidenciado pelos niveis diferenciados das doses devida a ingestdo de dagua.
Confirmou-se também que doses mais altas sdo decorrentes da inalagdo do radonio
que ¢ liberado da dgua para o ambiente interno, durante as atividades domésticas.

As caracteristicas quimicas e radioldgicas de varias fontes de 4agua revelam a
necessidade de realizar o seu tratamento adequado antes da disponibilidade para o

consumo humano.
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7 RECOMENDACOES

Recomenda-se para proximos estudos realizar medidas de concentragdo do ??’Rn na
torneira das residéncias, para ter uma avaliagdo mais realista, que tenha em conta as perdas
que possam acontecer durante o transporte da dgua desde os pocos até o momento de seu
consumo pela populagao.

Tendo em consideragdo os valores diferenciados de radioatividades nas aguas dos
pog¢os do municipio Sdo Jos¢ de Sabugi, recomenda-se aumentar o grupo amostral, ,
realizando amostragens e medidas com base na sazonalidade, além de caracterizar

individualmente os radionuclideos responsaveis pela dosimetria radioecoldgica.
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