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COMPORTAMENTO HIDROGEOQUIMICO DOS ISOTOPOS DE URANIO EM

AGUAS DE LINDOIA (SP), BRASIL

ENE GLORIA DA SILVEIRA* & DANIEL MARCOS BONOTTO**

%ﬁSUI\@Q O presente trabalho tem por objeti vo investigar o comportamento geoquimico dos isdtopos de uranio,

%U, nas 4dguas das fontes da cidade de Aguas de Lindoia, Estado de Sao Paulo, visando contribuir com o
conhemmento sobre a radioatividade natural d sas 3zkguas Para a sua realizagdo foi necessario efetuar a determinagdo
do teor de Urdnio-238 e razio de atividade ;U nas aguas das seguintes fontes e pogos tubulares profundos
localizados no perimetro urbano e vizinhangas de Aguas de Lindoia:Gloria, Filomena, Levissima I, Levissima II,
Beleza, Sio Roque, Lindalia ¢ Santa Isabel. Além das analises isotopicas de uranio, varios parémetros adicionais
foram determinados para subsidiar a interpretagio dos resultados, como pH, Eh, temperatura, teor de oxigénio
dissolvido e pressdo parcial do gas* carbonico dissolvido. Os resultados obtidos mostram que o urdnio estd sendo
transportado na forma dos complexos UO,CO; ¢ UO, (CO5),™ e que o modelo isotdpico disponivel em literatura para
a prospeccdo hidrogeoquimica de depdsitos de uranio ¢ valido nos aquiferos estudados.

Palavras-chaves:isotopos. urdnio, dcuas subterrdneas. A guas de Lindoia

ABSTRACT HYDROGEOCHEMICAL BEHAVIOR OF URANIUM ISOTOPES AT AGUAS DE LINDOIA
(SP), BRASIL An investigation concerning the geochemical behavior of uranium isotopes (Z U and * U) was
performed on spring waters from Aguas de Lindoia city, Sao Paulo State, m orde /210 improve the knowledge of natural
radioactivity of these waters.Measurements of Uranium-238 contents and U activity ratios in groundwaters
were performed on the following springs and wells in the urban area and surroundzngs of Aguas de Lind6ia:Gl6ria,
Filomena, Levissima I, Levissima II, Beleza, Sdo Rogue, Linddlia and Santa Isabel. Several additional parameters
were evaluated in the same waters as an aid to interpret the data, for instance, pH, Eh, temperature, dissolved oxygen
content and partial pressure of dissolved carbon dioxide. The data show that uranium is being mobilized as UO>CO;
and UO; (COs) ;. complexes and that the isotopic model available in literature for the hydrogeochemical prospection
of U deposits is valid on the studied aquifers.

Keywords:isotopes, uranium, groundwaters, Aguas de Lindéia

INTRODUCAO Os principais radionuclideos que con-
tribuem para a radioatividade do meio ambiente sio o Potas-
si0-40, o0 Rubidio-87 e os que formam as séries do Urdnio-238,
Uranio-235 e Tério- 232; sua origem esta relacionada com os
processos de nucleossmtese sendo suas meias-vidas da ordem
de grandeza da idade da Terra (4,5 x 10” anos). Ha varios anos,
grescent% interesse passou a ser dirigido aos isotopos de urdnio

*U, de ocorréncia natural, que comegaram a ser
empregados em Geociéncias com finalidades dlversas
(Cherdyntsev et al. 1955, Chalov 1959, Osmond et al. }49
Osmond & Cowart 1976, Cowart & Osmond 1980). 0°
produto de decaimento do U e, desde o inicio das pesqulsas
caracterizou-se a existéncia de desequilibrio entre esses 1s0to-
pos em aguas naturais (Blanchard 1965).

Num dos primeiros trabalhos com enfoque hidroldgico,
Osmond et al. (1968) estudaram um sistema simples de agua
subterranea e suger% uzg 0 teor de urdnio dissolvido ¢ a
razao de atividade %U fossem consideradas proprie-
dades conservativas; admltlndo o sistema como sendo de
diluigao isotopica, esses autores deduziram as proporgdes das
aguas de diferentes procedéncias que contribuiam numa mis-
tura. Pesquisas posteriores foram desenvolvidas, fornecendo
outras 1nter?retag(%9s hidrologicas aos resultados obtldos para
as razoes *U e concentragdes de urdnio nas aguas,
??ggg)rme se Verlﬂca por exemplo em Osmond & Ivanovich

O presente trabalho tem por ob]etlv? 1nvest1gar 0 compor-
tamento geoquimico dos  isotopos U nas aguas
subterraneas da estancia hidromineral da mdade de Aguas de
Lindoia, Estado de Sao Paulo (Fig. 1). Essas aguas sdo con-
hecidas desde o século XVIII, quando passaram a ser utili-
zadas para fins terapéuticos. A cidade teve sua origem na
antiga sesmaria, cujas terras foram doadas por Manoel de
Castro, sendo que dentre os eventos importantes de sua

historia cita-se a visita de Madame Curie a estincia em 1928
¢ a construgdo do Balneario Prof. Dr. Jodo Aguiar Pupo,
concluida em 1959.

Em que se pese o interesse suscitado pela radioatividade
natural dessas aguas, ressalta-se que ainda é escasso o con-
hecimento disponivel, uma vez que a maioria das andlises
publicadas refere-se a presenga de gas radonio dissolvido.
Nesse sentido, elas tem sido classificadas e comercializadas
como radioativas e fracamente radioativas em termos de Uni-
dade Mache (1000 pCi/1 = 2,75 mache), registrando-se, por
exemplo, os seguintes valores em alguns rotulos:Levissima I
e I =16 UM, Lindalia = 10,11 UM, Santa Isabel = 5,2 UM ¢
Sao Roque =11,52 UM.

CARACTERISTICAS GERAIS DA AREA DE ES-
TUDO Aguas de Lindoia, segundo o Censo Demografico
de 01/09/91, possui 11997 habitantes, residindo no turismo e
setor hoteleiro sua principal atividade econémica, com
destaque também para a industria de engarrafamento de aguas
minerais, com producdo de 18321000 l/ano em 1987, corre-
spondente ao quarto lugar no Estado de Sao Paulo ¢ 8% da
producao no Brasil (DNPM 1988).

Segundo Grossi Sad et al. (1982), as formas do relevo na
area sao separaveis em:cristas alongadas NE- SW, de escarpas
abruptas, em quartzitos, milonitos e gnaisses; morros arredon-
dados ou ovalados de encosta ingreme, em gnaisses € migma-
titos; morros arredondados de encostas suaves e forma de meia
laranja, em granitos e outros litotipos; vales curtos, retilineos,
adaptados a falhas verticalizadas. O sistema de relevo € a
altitude (variando de 945 a 1200 m) da regido condicionam o
clima e a pluviosidade, sendo a temperatura média em torno
de 20°C. Segundo a classificagio de Kdppen, o clima da area
¢ do tipo Cwarmesotérmico com INverno seco € verdo quente.
A pluviosidade média anual varia de 1143 a 2023 mm, com
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Figura 1-Localizacdo da darea estudada e vias de acesso.
Figure 1-Location of the studied drea and routes of access.

maximas durante a primavera ¢ verao (maio e setembro)
(DAEE 1981). Os lineamentos de fraturas controlam o sistema
de drenagem situado a sudeste e noroeste da area, o qual é
classificado como dendritico, sendo pouco frequentes os vales
encaixados e as planicies aluvionares. As quedas d'agua e/ ou
corredeiras sdo frequentes devido a grande variagdo
topografica, concordantemente com o relevo,

A regido sofreu, ao longo do tempo, evolucdo polifasica e
policiclica em seus aspectos metamorficos, deformativos,
magmaticos ¢ migmatiticos, tornando dificil a sua delimita-
¢do, reconstitui¢do das sequéncias e caracterizagdo primaria
dasTochas. Esses eventos atuaram na regiao desde o Arqueano
até o Proterozoico Superior, englobando rochas caracterizadas
por metamorflsmo de alto grau, geralmente de facies granulito
e anfibolito (Almeida & Hasui 1984). Essas rochas apresen-
tam variagdo na composi¢ao ¢ granulometria, sendo os quart-
zitos, de granulagdo fina a média, mais quebradigos que os
migmafitos e gnaisses, de granulagdo média. Uma vez que a
capacidade de se fraturar de um litotipo cristalino esta relacio-
nada com sua melhor ou pior qualidade como aquifero, veri-
fica-se que esta propriedade pode justificar as observagoes de
Del Rey (1989) de que na area estudada os quartzitos sda
unidades litologicas que apresentam as melhores fontes pro-
dutoras de 4gua (vazdes mais elevadas).

Para fins de estudos hidrogeoldgicos, Yoshinaga (1990)
procedeu um levantamento das ocorréncias de aguas subter-
raneas existentes na area de estudo, tendo efetuado um cadas-
tro de 19 pogos tubulares profundos e 24 nascentes nos
municipios de Lindoéia e Aguas de Lindoia, destinados ao uso
comum e engarrafamento de dguas minerais e explorados por
empresas mineradoras, estado e prefeituras.

A maioria das amostras de aguas subterraneas coletadas
nesta investigacao consiste de surgéncias naturais em quartz-
ito, um dos grupos litologicos de maior representatividade na
area (Fig.2). Tal é o caso para as fontes Filomena, S3o Roque,
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Beleza, Gloria, Levissima I e II, cujas vazoes variam entre 0,5
e 7,8 s - (Yoshinaga 1990). No balneério Prof. Dr. Jodo de
Aguiar Pupo e proximidades estdo situadas as seguintes fon-
tes:Filomena- localiza-se fora do Balneério e ja foi engarra-
fada e comercializada pelo Governo do Estado de Sdo Paulo
e atualmente encontra-se desativada, atendendo apenas a
populacao local; Sao Roque- abastece o Balneario (como
piscina termal) e bebedouro publico; Beleza-localiza-se den-
tro do Balneario e atende a populagdo local; Gloria- a nascente
situa-se dentro do Balneario e atualmente abastece o Hotel
Gloéria. As fontes Levissima I e II sdo comercializadas pela
concessionaria Empresa de Aguas Sdo Lourenco S/A. Embora
Lindalia e Santa Isabel tenham sido referidas como fontes, na
realidade tratam-se de pogos tubulares profundos perfurados
pelo método de percussao, cujas profundidades sdo 20 m
(Lindalia) e 72 m (Santa Isabel). O manto de alteragdo no
primeiro caso € de 5 m e n6 segundo € de 30 m, apds o que as
perfuracdes atingiram migmatito, o outro grupo litoldgico de
maior representatividade na area (Yoshinaga 1990). Lindalia
¢ comercializada pelo Grupo Empresarial Arlindo Siracusa
Filho, concessionario de Aguas de Linddia Mineragdo Comér-
cio Ltda. Santa Isabel é comercializada pela concessionaria
Agua Mineral Legitima Lindoia Ltda.

MATERIAIS E METODOS Visando a amostragem
para analise isotopica de uranio, foram selecionados os oito
pontos de coleta referidos na Figura 2, situados na area urbana
e vizinhancas do municipio de Aguas de Lindoia, os quais
foram escolhidos por serem hidroquimicamente conhecidos,
por apresentarem localizagdo de facil acesso para a coleta de
amostras e por estarem relacionados com diferentes litotipos.

A campanha de coleta de amostras de agua D at}%!ise do
teor de uranio dissolvido e razdo isotopica / ~"U foi
efetuada por meio da utilizagdo de recipientes de polietileno
com capacidade para 20 litros. Por ocasido da coleta, efetu-
aram-se determina¢Ges complementares in sifu, envolvendo
os parametros pH, Eh, temperatura e teor de oxigénio dissol-
vido, os quais permitem um melhor conhecimento das condi-
¢Oes fisico-quimicas do ambiente de circulacdo das aguas.
Para a determinagdo do oxigénio dissolvido utilizou-se o
oximetro analdgico Analion OX900, o qual também dispoe
de um sensor que detecta a temperatura da agua. Para a leitura
do pH utilizou-se um medidor portatil digital da Digimed, o
qual foi acoplado a um eletrodo combinado de vidro (modelo
V-620A da Analion); a determinagdo do Eh foi efetuada com
o mesmo medidor, porém, a ele foi acoplado um eletrodo
combinado de platina.

Os recipientes utilizados na amostragem foram lavados
com acido cloridrico em solucdo 1:1, numerados, pesados,
enxaguados em agua destilada e, finalmente, secos. No ato da
coleta abluiram-se os frascos com a propria dgua amostrada,
tendo sido evitado a contamina¢do com outras impurezas e/
ou contato com material organico.

Apos a coleta, para proceder a analise de uranio, cada
amostra foi acidificada com acido cloridrico a fim de evitar a
precipitacdo de ferro no recipiente; a acidificacdo foi contro-
lada para manter o pH abaixo de 2 (Osmond & Cowart 1976).
Uma vez transportadas ao laboratorio, as amostras foram
filtradas em membrana Millipore de 0,45 um.

A técnica utilizada para extracdo do uranio das aguas
baseou-se na metodologia empregada por Bonotto (1986),
descrita primeiramente por Blanchard (1965), Miyake et al.
(1966), Moore & Sackett (1964) e Osmond & Cowart (1976).
Em resumo, apos adicdo de 33,89 dpm do tracador U-Th
em equilibrio radioativo, ela envolveu as seguintes etapas:co-
precipitagdo de U com Fe (OH); ; extragdo de Fe'" com éter
1sopropilico; elimina¢do de Th através de passagem da
solugdo contendo U em resina de troca anionica fortemente
basica e eletrodeposicdo de U em disco de aco inoxidavel.
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Figura 2-Mapa geologico-estrutural simplificado da area estudada e pontos de amostragem de aguas subterraneas para andlise

isotopica de uranio. Adaptado de Del Rey (1989).

Figure 2-A simplified geoldgical and structural map of the studied area showing sampling points of groundwaters for analysis of uranium isotopes. Adapted from

Del Rey (1989).

Determinou-se a concentragdo de U e razdo isotOpica

AU através de espectrometria alfa via detector semicon-
dutor de barreira de superficie, sendo a aquisi¢do de dados
efetuada em Analisador Multicanal de 1024 canais.

A obtencdo do teor de uranio foi efetuada com base no
principio de dilui¢ao isotopica, de acordo com o descrito por
Bonotto (1986), Para a quantidade de tragador utilizada, ¢
possivel avaliar a concentragdo de uranio através da seguinte
equago:

U=45.8(Tas - 1,2410) 1)

V (Tysp-1,9165)

onde V ¢ o volume de agua utilizado na andlise, T35 € a taxa
de contagem (em cph) no pico do “*U e Ty, ¢ a taxa de
contagem (em cph) no pico do. De acordo com a equagdo, o
teor de urdnio ¢ expresso em pg/l ou ppb, sendo a
razio isotopica “*U/P*U obtida diretamente a partir da
taxade contagem nos picos do “U e **U. A taxa de
contagem do fundo radioativo nas regides do **U, U e
2y correspondem, respectivamente, a 1,24 cph, 0,55 cph
e 1,92 cph. Na Tabela | constam os resultados obtidos nesta
investigagdo, bem como os dados referentes as andlises
quimicas das aguas estudadas conduzidas por outros
autores.



DISCUSSAO Caracterizacao Hidroquimica
Embora a temperatura das aguas das fontes estudadas seja
suscetivel de modificagdo em decorréncia das oscilagdes
climaticas (a campanha de coleta foi realizada durante o
outono, quando a pluviosidade é minima), com base no
Codigo de Aguas Minerais referido por DNPM (1987), é
possivel constatar que, a excegdo de Levissima I e II que sao
fontes fiias (temperatura menor que 25°C) e de Santa Isabel e
Lindalia que sdo pocos, as demais nascentes sdo hipotermais,
p%s( é)s valores obtidos para a temperatura situam-se entre 25
e

O teor de oxigénio dissolvido nas aguas subterraneas es-
tudadas varia de 4,5 a 11 mg/ 1, pardmetro que possibilita
estimar a pressdo parcial do O, nas amostras, com base na lei
de Henry (Brownlow 1979) aplicada a reagdo :

Oyg “omg (2

onde a constante de Henry a 25 °C corresponde a 107>’
mol/l atm (Stumm & Morgan 1970). Conforme 11ystrado na
Figura 3, os valores obtidos situam-se entre 10 ¢ 10
atm, denotando que ¢ alta a pressao parcial de O, dissolvido
em todas as amostras analisadas (praticamente corresponde a
pressdo parcial do oxigénio em agua saturada de ar), ou seja,
situa-se proximo do limite superior de estabilidade da agua
caracterizando que o ambiente esta enriquecido em oxigénio,
0 que poderia indicar que ele apresenta carater oxidante.

Varios fatores podem estar contribuindo para a presenca de
O, dissolvido nas amostras:rea¢des quimicas e bioldgicas,
contato direto com o ar, mistura de aguas profundas com aguas
superficiais e baixa profundidade de circulagdo das aguas.
Além disso, como as fraturas, fendas e diaclases sio comuns
na area (a ocorréncia das fontes estd relacionada com essas

estruturas), a mobilidade do oxigénio ¢ facilitada, ocorrendo
a sua solubilizagdo nas aguas em seu trajeto até a surgéncia.

Se os dados obtidos para pH e Eh sdo inseridos no diagrama
relativo a esses parametros proposto por Krauskopf (1972)
(Fig. 4), entdo, é possivel notar que o ambiente das aguas das
fontes varia de transicional para redutor. Assim, o carater
oxidante do ambiente de circulagdo das aguas evidenciado
pelos dados de O, dissolvido ndo encontra suporte quando se
leva em conta as espécies ionicas dissolvidas (dados de poten-
cial redox e pH), confirmando as observacdes de Brownlow
(1979), Faure (1991) e Stumm & Morgan (1970), que sugerem
que o teor de O, dissolvido ndo ¢ um pardmetro adequado para
definir se o ambiente ¢ oxidante ou redutor. Para justificar sua
proposi¢do, Brownlow (1979) refere-se a uma situagdo de um
sistema aquatico anaerobico natural, caracterizado por um
potencial redox Eh de +360 mV e pH 7, para o qual determinou
uma baixa concentragdo de O, dissolvido correspondente a
10"M e considerou que a saturacdo da dgua com esse gds
proporciona apenas um acréscimo de 90 mV no valor de Eh,
indicativo de que ele exerce pouca (ou nenhuma) inﬂuéncia
no potencial redox, parimetro que seria afetado principal-
mente pela composi¢cdo da solugdo, isto €, espécies iOnicas
dissolvidas.

Conforme observaram Todd (1980) ¢ Hem (1959) a con-
dutividade elétrica e os sdlidos totais dissolvidos estio muitas
vezes diretamente relacionados, situagdo constatada para as
amostras consideradas nesta investigacdo, uma vez que o
coeficiente de correlagdo de Pearson determinado foi de 0,86.

Os resultados das analises dos principais cations dissolvi-
dos nas aguas estudadas mostraram que o maior teor obser-
vado € o de calcio para a amostra da Fonte Sio Roque, sendo
que dentre os dnions dissolvidos destaca-se a predominancia
de bicarbonato em todas as amostras.

Tabela 1- Resultados das andlises de amostras de dguas subterrdaneas de Aguas de Lindéia (SP).

Table I- Results of analyses of groundwater samples from A guas de Linddia (SP).

Fonte / Poco
Parfimetro Unidade | Sfo Roque | Filomena | Beleza | Gléria [Ss:'t‘z Lindéia L""”;‘im“ L"""‘]S[sm
Temperatura °C 27 26 27 26 21 21 20 19
pH - 7,20 6,30 7,30 6,90 6,48 6,20 572 5,50
Eh Cmv 70 97 61 92 131 168 215 229
Condut.! uS/em 99 107 130 100 81 92 9 12
O, dissolvido mg/l 9.8 9,0 92 11,0 7,8 45 7.0 6,0
C02 dissolv.! mgfl 44 4,4 44 11,0 3.8 42,9 28,6 28,6
Sédio mgft 1,10 1.32 0,77 1,83 1,70 7,02 0,50 0,50
Potdssio® mgA 2,00 2,80 2,50 2,20 1,80 4,50 2,10 2,30
Célcio? mg/l 11,66 10,30 10,80 8,28 490 6,76 0,77 0,50
Magnésio® " mgh 3,30 430 5,80 3,20 545 1.81 036 0,31
Cloreto’ mg/l 0,50 0,12 0,30 0,38 0,50 0,50 0,12 0,0
Nitrato' mg/l 0,34 0,02 0,02 0,30 0,50 0,65 0,12 0,09
Bicarbonato' mg 54,00 67,10 67,10 51,85 48,80 48,80 6,10 6,10
Suifato' mgi 0,01 0,90 2,00 1,19 0,01 0,33 0,14 0,15
Sol.Tot.Dis.! mg/l 74,54 38,11 88,99 671,13 59,00 85,81 10,96 11,00
Utéinio® pgl - 0,13 0,13 021 <0,001 0,07 0,06 0,16 0,51
RA Py/yl - 3,04 2,08 1,62 - 212 3,76 228 0,81
! Conforme Yoshinaga (1990).

? Valores médios calculados a partir dos dados de Yoshinaga (1990), Hurter (1988) e Del Rey (1989).
? Incerteza de £10% correspondente a um desvio padrdo de 16; RA = razdo de atividade.
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Para avaliar o erro percentual relativo aos dados dos prin-
cipais cations e anions compilados na Tabela 1, transforma-
ram-se os valores expressos em mg/1 para mEq/1 e empregou-
se a seguinte equagao:

soma.dos.cations. — .soma.dos.dnions
e(% ) — X100

©)

soma.dos.cations. + .soma.dos.anios

Os valores obtidos para todas as amostras s30 menores que
7%, considerados apropriados por intimeros pesquisadores
para expressar o equilibrio catibnico e anionico, por exemplo,
Fenzl (1988).

Para efetuar a classificacdo quimica das aguas estudadas
com base nos dados compilados foi escolhido o-diagrama de
Piper (1944) para a representa¢do grafica, por fornecer uma
boa visualizacdo da facies quimica e por se constituir no
diagrama mais comumente utilizado. Assim, de acordo com
o diagrama de Piper ilustrado na Figura 5 as aguas estudadas
podem ser classificadas da seguinte maneira:biearbonatada
calcio-sodica (Lindalia), bicarbonatada ealcio-potassica
(Beleza), bicarbonatada potassica (Levissima I ¢ II), bicar-
bonatada magnesiana (Santa Isabel) e bicarbonatada calcica
(Gléria, Filomena e Sao Roque).

Uranio Dissolvido e Qualidade das Aguas O

urdnio possui varias valéncias (2+, 3+, 4+, 5+ e 6+), ocorrendo
mais comumente na natureza nos estados de oxidagao 4+ e 6+.
O ion Uranoso (U™) tem raio idnico 1,05 A e potencial idnico
4; 0 U™ ¢ quase sempre encontrado na forma do radical uranila
UO0,”, tendo como raio idnic .7 (Rosler & Lange 1972). O
campo de estabilidade do UO,” é bem mais amplo que o do
U™ e, no estado de valéncia 6+, o uranio forma complexos
soliveis com o0s dnions comuns presentes nas aguas naturais.
Para pH's entre 2 ¢ 4, os principais complexos de uranila sdo
formados com anions de flior. Para pH's entre 4 ¢ 7,5, os
principais complexos de uranila sdo formados com anions de
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carbonato. Em menor grau, existem contribuicoes dos anions
de sulfato e cloro para a formagio de complexos com o radical
uranila (Langmuir 1978). Esses complexos apresentam maior
mobilidade que os formados com o ion uranoso (U™), por ser
mais elevado o potencial i6nico do uranio na valéncia 6+
(Goldschmidt 1954). Dentre esses anions, o bicarbonato é o
dominante nas aguas estudadas e, por isso, ¢ importante levar
em conta a presenca do gas carbonico para avaliacdo dos
possiveis complexantes para o ion uranila. A partir dos dados
nseridos na Tabela 1 fo1 possivel estimar a pressdo parcial de
CO, nas amostras com base na Lei de Henry (Brownlow 1979)
aplicada a reagdo:

COZ(&) <« COZ(aq) (4)

onde a constante de Henry corresponde a 0,033 mol /1. atm
(a 25 °C). Os valores obtidos correspondem a pressdes parciais
que variam de 107 a 10* atm, média de 107 atm. Como
a média é proxima ao valor tipico de 107 atm para as aguas
subterraneas, os dados de pH e Eh obtidos para as amostras
podem ser inseridos no diagrama Eh-pH de Langm'ir ( 1978)
representativo dos campos de estabilidade do U™ U'e UO,
¢ apropriado a esta pressdo parcial. Conforme sugere o dia-
grama ilustrado na Figura 6, o uranio pode estar sendo trans-
portado nas aguas estudadas na forma dos complexos UO,
CO;" e UO,(CO5)2™.

O uranio no ambiente hidroldgico é de especial interesse
devido sua importancia econémica, quimica ¢ radiologica,
inclusive de alguns de seus nuclideos filhos, por exemplo, o

a. Numa escala global, as concentracdes de uranio solivel
geralmente variam de 0,1 a 10 pg/l em rios, lagos ¢ aguas
subterraneas (Osmond & Cowart 1976). As determinagdes de
radioati vidade alfa total tem sido empregadas para estabelecer
limites permitidos para o publico. Os limites de contaminacdo
§~60 indicados assumindo que toda a atividade alfa deve-se ao

Ra devido o seu alto grau de radiotoxicidade, grande
tendéncia de fixar-se nos 0ssos, curta meia- vida de 1622 anos
relativamente & do urdnio, e grande potencial de produzir dano
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Figura 3-Representacdo dos dados obtidos para as dguas subterrineas de Aguas de Lindéia (SP ) no diagrama de pressdo parcial
de oxigénio e hidrogénio em equilibrio com a dgua a temperatura de 25 °C e pressdo total de 1 atmosfera (Garrels 1960).
Figure 3-P0, and PH, of groundwater samples from A guas de Linddia (SP) plotted m a diagram of partialpressure of oxygen and hydrogen in equilibrium with

water at temperature of 25 °C and total pressure of I atmosphere (Garrels 1960).
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Figura 4- Representagdo no diagrama Eh-pH de Krauskopf
(1972) dos dados obtidos para as aguas subterrineas de Aguas
de Linddia. ,

Figure 4- Presentation of the data obtained for groundwaters from Aguas de
Lindéia (SP) in the Eh-pH diagram of Krauskopf (1972).

biologico por ser emissor alfa. Existem vériog (Padrf)es nacion-
ais para limitar a exposicio devido ao ““Ra nas aguas
potaveis. A maxima concentragdo permitida na agua sugerida
pela Organizacdo Mundial de Satide é de 10 pCi/l (WHO
1972). O critério empregado no Brasil é baseado na Portaria
N° 36 de 19/01/90 do Ministério da Saide, a qual estabelece
o valor de referéncia de 0,1 Bg/1 (cerca de 2,7 pCi/lXpara a
radioatividade alfa total ¢ de 1 Bq/1 para a radioatividade beta
total.

A identificacdo dos radionuclideos presentes nas aguas e a
medida de suas concentracdes ¢ prevista quando numa
primeira avaliagdo os valores encontrados excedem os de
referéncia para a radioatividade alfa e beta total, situacdo onde
devem ser aplicados os critérios estabelecidos por CNEN
(1988) para se concluir sobre a potabilidade da agua; por
exemplo, para 0 “°U e 2'U, os limites de ingestdo anual
envolvendo os compostos inorganicos de uramo soluvels em
agua correspondem, respectivamente, a 5 x 10° ¢ 4 x 10° Bq.
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Como a maioria das aguas analisadas sdo utilizadas para fins
de consumo, pode-se empregar este padrdo para gvahar sua
potabilidade relativamente aos isotopos de urdnio -

O maior teor de urdnio dissolvido corresponde a 0 51 ug/l
determinado para a amostra da fonte Levissima II. Assumindo
uma ingestdo diaria média de 2 litros de agua por individuo,
e efetuando-se a apropriada conversio de 181n1dade, obtém-se
para gsta amostra uma ingestio anual de * U igual a 4,6 Bq
¢ de “*U igual a 3,8 Bq. Quando a estimativa ¢ efetuada para
a amostra da fonte Llndaha para a qual se mensurou a maior
ratio 1s0t0p1ca *UPM, os V§1ores gorrespondem a05¢?2
Bq, respectivamente, para o “U. Dessa forma con-
stata-se que as atividades obtldas para as aguas estudadas sio
consideravelmente inferiores as maximas permitidas, deno-
tando sua potabilidade relativamente aos isotopos de uranio.

Razao Isotopica By, By e prospeccio Hi-
drogeoquimica de Uréanio A interacdo aecua-rocha
frequentemente resulta em razoes de atividade U/ P'U
para o uranio dissolvido maiores que a unidade (Osmond &
Cowart 1976). Varios mecanismos tégl sido apontados como
repensaveis pelo enriquecimento de ~"U na fase liquida:en-
fraquecimento da ligagdo de “"U nos reticulos_gristalinos dos
minerais e oxidagdo preferencial, passando o ~“U do estado
tetra para hexavalente, no qual se solubiliza prontamgnte na
solugao circulante (Chalov 1959); deslocamento do ‘U no
retlcgllo cristalino do mineral por ocasido do decaimento alfa
*U, tendo em vista uma acdo de recuo similar & do
processo Szilard-Chalmers (Dooley et al. 1966); decaimento
posterior do atomo de ““Th recuado através da 1nterf ice
solido-iiquido, em virtude do decaimento alfa g? ‘U
(Kigoshi 1971); remoc¢do quimica dos nticleos de “"U que
penetraram os graos vizinhos dos minerais, pela passagem de
solugdes naturais intergranulares (Fleischer 1980). Quando
sdo consideradas as incertezas analiticas associadas a deter-

'fcsg
i

?Eé‘é"”?‘f

§

Figura 5- Representagdo no diagrama de Piper (1944) dos
dados obtidos para as dguas subterraneas de Aguas de

Lindoia (SP),
Figure 5- Presentation of the data obtained for groundwaters fiom Aguas de
Linddia (SP) in the Piper (1944) diagram.
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Figura 6- Representagdo dos dados obtidos para as dguas
subterraneas de Aguas de Lindoia (SP) no diagrama Eh-pH
de Langmuir (1978) ilustrativo da importincia relativa das
valéncias 4+, 5+ e 6+ do urdnio, a 25 °Cde temperatura, U
= 10°M e Pco2=10"atm. ,

Figure 6- Presentation of the data obtained for grounwaters from A guas de
Lindoia (SP) in the Eh-pH diagramof Langmuir (1978), showing the relative
importance of 4+, 5+ and 6+ valenees of uranium at 25°C of temperature, XU
=10 M and Pco2 = 107 atm.

. ~ ~ . 234 2
minagdo das razdes de atividade 2‘U / *®U expressas na

Tabela 1, observa-se que a maioria dos dados indica enri-
quecimento de “'U em solugao.

O teor de urdnio dissolvido e razdaisotopica 2*U /*U tém
sido empregados para elaboragdo de modelos direcionados a
prospecgdo hidrogeoquimica de depositos de urdnio. Cowart
& Osmond (1980) classificaram bidimensionalmente os siste-
mas de aguas subterraneas de acordo com esses pardmetros
(Fig. 7). A terminologia acumulagdo refere-se a um teor de
uranio na rocha do aquifero superior ao valor normal. Entre 1
e 10 ppb, situam-se os teores de urdnio dissolvido caracteristi-
cos de aquiferos oxidantes que banham estratos portadores de
concentragdes médias de minerais uraniferos. Acima de 10
ppb, situam-s¢ os altos teores de urdnio dissolvido, devido a
presenca de elevado conteado desse elemento nos estratos do
aquifero. Abaixo de 1 ppb, situam-se os baixos teores de
urdnio dissolvido, indicativos de condi¢des redutoras ou de
gstratos, 8con‘[endo baixas concentragdes do elemento. A razio

U / “°U = 0 denota a ocorréncia de “"U abaixo_dos limites
de detecgdo. Entre | e 2 situam-se as razoes >'U / **U
normais, obtidas pela maioria dos pesquisadores. Abaixo de
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Figura 7- Representagdo dos dados obtidos para as aguas
subterrdaneas de Aguas de Lindoia (SP) no diagrama de Cowart
& Osmond (1 98()2)3 iluggrativo da concentrac¢do de uranio e
razéo de atividade ™ U/ U. )

Figure 7- Presentation of the data obtained for grounwaters from Aguas de
Lindéia (SP) in the diagram of Cowart & Osmond (1980), showing the uranium
concentration and “*U/~"U activity ratio.

| situam-se as baixas razdes 2*U / **U, anormais nas aguas
subterraneas devido o efeito do recuo alfa e explicaveis a partir
da remobilizacio da acumulacio na escala de tempo de 10°
anos (acurm%lagéo em dispersdo). Acima de 2 situam-se as
altas razdes >'U / **U originadas pela introducdo de atomos
de #'U em solucio devido o processo de recuo alfa, ocorrendo
provavelmente onde o teor de urdnio dissolvido na agua
diminui concomitantemente com o aumento de sua concen-
tracdo no estrato hospedeiro (acumulagdo em formagdo). No
caso da ocorréncia de deposi¢cdo de uranio nos estratos si-
tuados em zona redutora, em virtude do baixo teor de uranio
dissolvido nas aguas, ha um aumento na probabilidade de
obtencdo de altas razdes ='U / “*U, por se tornar significativa
a adicdo de U a 4gua pelo recuo alfa, mesmo sendo normais
as concentragdes dos minerais uraniferos nos estratos. A
situacdo € designada de "subjacente a acumulagdo em for-
macdo" ¢ a diagonal representada no diagrama visa aproximar
essefator.

Os teores de urdnio e razdes isotopicas ~'UA*U determi-
nados para as aguas estudadas foram inseridos no diagrama
de Cowart & Osmond (1980) ilustrado na Figura 7, para
avaliar a sua aplicabilidade na area de Aguas de Lindoia.



Conforme se nota, pode-se atribuir a classificacdo "normal
redutor" ao sistema hidrico estudado, significando que carac-
teristicas redutoras predominam no ambiente de circulagdo
das aguas e que elas teriam lixiviado estratos contendo baixa
concentracdo de urdnio, isto €, ndo portadores de acumulagdo
desse elemento. Assim, o modelo de Cowart & Osmond
(1980) denota ser aplicavel na area por encontrar suporte nos
outros dados apresentados nesse trabalho.

CONCLUSAO | O teor de uranio dissolvido nas aguas
subterraneas de Aguas de Lindoia (SP) Van (gOOl a
0,509 ppb, enquanto que a razdo de atividade U para
as fontes estudadas situou-se entre (),81 7e 3,76,
correspondendo ao intervalo de variagdo de 1 a 2 obtido pela
maioria dos pesqulsajdores Esses resultados mostram que os
isotopos de urdnio U estdo sendo mobilizados nos
aquiferos em virtude dos processos deinteragdo agua-rocha.
Constatou-se que € alta a pressio parcial de O, dissolvido
nas aguas de todas as fontes estudadas, praticamente corre-
spondendo & pressdo parcial do oxigénio em agua saturada de
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ar; apesar disso, 0 ambiente de circulagdo das aguas apresenta
caracteristicas predominantemente redutoras, denotando nao
existir relagdo entre o potencial redox Eh e o teor de oxigénio
dissolvido. A avaliacdo da pressdo parcial de CO, dissolvido
nas aguas permitiu constatar que o valor médio corresponde
ao valor tipico registrado para as aguas subterraneas. O efeito
desse parimetro na dissolugdo de urdnio mostrou ser de im-
portancia, pois sugeriu que o urdnio pode estar sendo trans-
portado na forma dos complexos UO,COy e UO, (CO3)2 .
Os dados isotopicos de urdnio para as aguas analisadas
permitiram avaliar modelo disponivel em literatura para a
plospecgdo geoquimica de depositos de uranio na area de
Aguas de Linddia, o qual mostrou-se satisfatorio para a inter-
pretacdo dos resultados obtidos, ndo evidenciando a presenga
de acumulagdo de urdnio nos estratos lixiviados pelas aguas.
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