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Abstract Activity concentrations of dissolved ?°Ra and ??’Ra were determined in 16 samples of groundwater drawn from
three deep wells drilled in fractured granitic rocks from Itu Intrusive Suite (State of Sdo Paulo - Brazil), two of them are
located in Salto (S and SY wells) town and the other one is located in Itu (I well) town. The sampling was done monthly
and for measurements of the activity concentrations of both radium isotopes high resolution gamma-ray spectrometry
method was employed. The groundwaters show considerable variation in the activity concentrations of radium isotopes, as
well as of (**Ra/?®Ra) activity ratios that is probably related to seasonal changes. Systematic differences were also found
when groundwaters of each well are considered and those of S well are characterized by the lowest activity concentrations
of ?®Ra ((32 + 1) to (44.1 + 0.9) mBg/L) and of *®Ra ((14.8 + 0.6) mBg/L to (28.6 + 0.8) mBg/L). Contrary, the
groundwaters from SY well have the largest activities of both radioisotopes, with **Ra spanning from (120.4 + 0.8) to (139
+ 1) mBg/L and *®Ra varying from (169 + 3) to (309 + 3) mBg/L. The obtained results suggest distinct rock processes

and/or host rock-water interactions.
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INTRODUCAO A fonte principal de radio no
ambiente é a crosta terrestre, onde 0S pProcessos
naturais e antropogénicos transferem esse elemento
para a agua, atmosfera e solo. A abundancia do radio é
extremamente baixa, de modo que sua concentracdo
nas rochas da crosta é somente de 107 pg/g (Molinari
& Snodgrass 1990). Esse elemento é um produto
intermediario das séries radioativas naturais e possui
caracteristicas  litéfilas, ndo formando minerais
préprios e estando presente de modo muito disperso
nas rochas. O rédio substitui outros elementos em
minerais recém formados e é sempre encontrado em
minerais que possuem uranio e tério (Williams et al.
1990). No ambiente hidrico o radio pode provir da
interacdo das aguas com materiais portadores desse
elemento, como rochas e solos. Esse elemento pode
ser também oriundo da exploragdo de minerais
radioativos de U e Th, destinada a geracdo de energia
nuclear, na industria de beneficiamento de fosfatos ou,
ainda, por meio da adi¢do de adubos fosfatados em
solos agriculturaveis.

Nas séries naturais de decaimento ha diversos
isotopos de radio com meias-vidas bastante distintas,
variando de segundos a milhares de anos. Dessa
forma, determinacdo das concentracdes de atividades
de ?*®Ra, “®Ra e “Ra sdo freqlientemente
empregadas tanto na investigagdo da dindmica desse
elemento, assim como na de seus precursores (0 *°Ra
pertence a série natural de decaimento do U,
enquanto o Ra pertence a série natural do ??Th), em
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varias escalas de tempo, nos sistemas de aquiferos
(Dickson, 1990). As razdes de atividades (**Ra/**Ra)
fornecem importantes vinculos a respeito de processos
que envolvem a lixiviacdo de radio das rochas, sobre a
passagem da agua subterranea por zonas enriquecidas
em uranio, resultantes ou ndo de eventos anteriores de
mobilizacdo e acumulacdo desse elemento, e também
na identificacdo de misturas de aguas subterraneas de
diferentes sistemas (Rihs & Condomines 2002).

O conhecimento da concentragdo de radio em
aguas potaveis é importantissimo, jA que esse
elemento é extremamente prejudicial a satde pelo seu
elevado nivel de radiotoxicidade. A ingestdo por
periodos prolongados de &gua enriquecida nesse
elemento pode produzir intensas doses de radiagéo,
uma vez que o radio é facilmente incorporado e
acumulado nos 0ssos.

O presente trabalho tem como principal objetivo
determinar as concentracbes de atividade dos
radioisotopos de “*Ra e ***Ra dissolvidos em &guas
subterr@neas extraidas das fraturas existentes nas
rochas granitoides da Suite Intrusiva de Itu (SP). Com
0 objetivo de investigar mudancas sazonais foram
efetuadas amostragens mensais no periodo de
novembro de 2004 a outubro de 2005.

AREA DE ESTUDO A Suite Intrusiva de Itu

encontra-se a cerca de 70 km da cidade de Sao Paulo e
30 km da cidade de Campinas, estando localizada nas
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imediacbes das cidades de Itu, Salto, Indaiatuba,
Itupeva e Cabrelva.

A suite possui forma alongada, com contornos
irregulares e disposicédo geral na direcdo NE-SW. Suas
rochas afloram, na maior parte, sob a forma de
matacGes arredondados, sendo a frequéncia desses
blocos muito variada, ocorrendo por vezes de forma
espacada e outras recobrindo toda uma regido. Essa
suite encontra-se intrudida nas rochas
metassedimentares do Complexo Itapira. Os contatos
com as rochas encaixantes sdo abruptos, nitidamente
intrusivos e, apenas localmente por efeitos tectdnicos.
Suas bordas sdo caracterizadas por xenolitos
angulosos de gnaisses, que localmente evoluem para
brechas de contato. Na borda oeste mostra-se
parcialmente recoberta pelos sedimentos do Grupo
Itararé (Pascholati 1990, Galembeck 1998).

Os granitoides que constituem essa suite sdo
geralmente de coloragdo rdseo-avermelhada, ricos em
quartzo, com estruturas macicas e compostos
principalmente por sienogranitos equigranulares, de
granulacdo média a grossa, e sieno-monzogranitos
porfiréides, de granulacédo fina a média.

Subordinadamente ocorrem granitoides
equigranulares, de granulacdo fina a média, por vezes
porfiriticos (com megacristais de feldspato potéassico
e/ou quartzo) e microgranitos porfiriticos, além de
diorit6ides escuros e de melagranitdides (Pascholati et
al. 1987).

Pascholati (1990) efetuou um estudo sobre as
concentracGes dos elementos radioativos naturais U,
Th e K nas vérias tipologias encontradas na Suite
Intrusiva de Itu. Com base em medidas de campo e de
laboratério, identificou a presenca de quatro corpos
intrusivos principais: Granito Salto, Granito ltupeva,
Granito Fazenda Japdo e Granito Fazenda Cruz Alta.
Nesse estudo, foi verificado que o Granito Salto
apresenta as maiores concentragdes de U (7,9 ug/g) e
Th (39,1 ug/g), sendo que 0s microgranitos presentes
nesse corpo apresentam 0s maiores teores de U de
toda a suite, atingindo valores de até 19 ug/g.

Os pocos de onde foram coletadas as daguas
subterrdneas investigadas nesse estudo foram
perfurados nos granitos dessa Suite, utilizados no
abastecimento residencial (Itu: poco 1) e industrial
(Salto: pocos S e SY), todos -cadastrados no
Departamento de Aguas e Energia do Estado de S&o
Paulo (DAEE), sob as coordenadas 23°15’S; 47°17°W
para a cidade de Itu, e 23°10’S; 47°16’W para a
cidade de Salto.

METODOLOGIA A 4gua coletada em cada
amostragem foi acondicionada em um galdo de
polietileno com capacidade de 50 litros, o qual foi
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previamente lavado e acidificado, com acido nitrico
diluido (1M) por 24 horas, para descontaminagao.

No laboratério, as amostras foram submetidas a um
processo de filtragem, uma vez que o objetivo deste
estudo € a analise dos radioisotopos de radio e uranio
em suspensdo. A primeira filtragdo foi realizada com
0 papel de filtro contendo microfibra de vidro AP20,
com 47 mm de didmetro e porosidade de 45 um, da
marca Millipore, para a retirada das particulas
organicas. A segunda filtragem foi realizada com um
filtro de membrana HA em éster de celulose com 0,45
um de poro e 47 mm de didmetro para a retirada da
maior parte das particulas coloidais. Ambas as etapas
de filtracdo foram efetuadas a vacuo, sendo que o
tempo de filtragem total para cada galdo variou de 4 a
8 horas, dependendo do local de amostragem e
conseqliente composicdo da agua.

Apbs o processo de filtracdo, as amostras foram
acidificadas com HNO; concentrado, até a obtencao
de pH 2 (para evitar adsorcdo dos diversos
radionuclideos presentes nas paredes do recipiente e
retardar a acdo bioldgica) para  posterior
processamento quimico.

Dessa forma, apds o procedimento de filtracdo
realizou-se uma precipitacdo direta do elemento
quimico radio, a partir de um volume de
aproximadamente 45 litros da &gua amostrada
divididos em dois recipientes de polietileno, com
capacidade de 30 litros cada. A esse volume foi
acrescentada uma guantidade conhecida
(aproximadamente 0,3 gramas) de tracador de ***Ba de
atividade especifica de 2,055 + 0,0142 Bg/g e 50mL
de carregador de bério (20 mg Ba**/mL) em meio de
HNO; 16N, a fim de aumentar a concentragdo desse
elemento na solucdo. Apds a adicdo do tracador e do
carregador, nos dois recipientes, a solucdo foi agitada
e deixada em repouso para uma homogeneizagdo por
uma hora. Apds esse periodo acrescentaram-se, em
cada um dos recipientes de precipitacdo, 250mL de
HCI concentrado.

Para a precipitacdo de bario e de radio, ambos
como sulfato, foram adicionados lentamente e sob
vigorosa agitacdo, 250mL de H,SO, concentrado a
solugdo, deixando-se o precipitado formado em
repouso por 12 horas, para que 0COrresse 0 processo
de precipitacéo e decantacdo de forma quantitativa.

Em seguida, retirou-se com a ajuda de uma pipeta,
acoplada a uma bomba de vécuo, o sobrenadante a ser
desprezado até o volume aproximado de 2 litros.
Transferiu-se esse volume para um béquer de 4 litros
e lavou-se, com uma solugdo de H,SO,4 0,18N (cerca
de 300mL) e auxilio de uma pisseta, o recipiente no
qual a precipitacdo foi realizada. A lavagem foi
realizada por no minimo trés vezes, com aliquotas de
100mL, para garantir que todo o precipitado fosse
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transferido para o béquer. ApOs essa etapa da
diminui¢do do volume de sobrenadante, transferiu-se
0 precipitado para um frasco de polietileno com
capacidade de 250mL, o qual foi lacrado com fita
isolante e devidamente identificado, para posterior
contagem no espectrdmetro gama de alta resolucéo.
As contagens gama foram realizadas apds 45 dias de
repouso, que € 0 tempo necessario para que a série do
2381 restabeleca a condicao de equilibrio radioativo do
?2°Ra até 0 “°Pb, uma vez que a meia-vida do gas
222Rn é de 3,38 dias.

RESULTADOS E DISCUSSOES Até o momento s6
foram submetidas a contagem 16 amostras.

Os dados obtidos mostram que as 4&guas
subterrdneas do pogo | possuem concentracfes de
atividade de “*Ra que variaram de (37,4 + 0,9)
mBg/L a (56 + 1) mBg/L, enquanto as de **Ra para
esse mesmo pogo variaram de (18,5 + 0,6) a (47 + 1)
mBq/L. J& para as amostras do pogo S a variagdo nas
concentracdes de atividade foram de (32 £ 1) mBg/L a
(44,1 + 0,9) mBg/L para 0 **Ra e de (14,8 + 0,7)
mBg/L a (28,6 + 0,8) mBq/L para 0 ®Ra.

Pelos resultados obtidos, observa-se ainda que nas
aguas do poco SY os valores da concentracdo de
atividade do *°Ra variaram de (120,4 + 0,8) a (139 +
1) mBg/L, enquanto as de **Ra variaram de (169 + 3)
a (309 + 3) mBg/L (Fig.1). E importante destacar que
essas concentragdes de atividade de ambos o0s
radioisdtopos sdo surpreendentemente mais elevadas
que aquelas observadas no pogo S, localizado a
apenas 400 m de distancia. Entretanto, essa diferenca
pode ser explicada pelo fato do po¢o SY possuir
revestimento interno até atingir o granito, de modo
que, localmente, 0 poco se abastece apenas das aguas
do granito fraturado. Em contrapartida, o pogo S por
ndo ter revestimento, possivelmente apresenta a
contribuicdo de 4gua subterrdnea das rochas
sedimentares do Grupo ltararé da Bacia do Parana, as
quais devem possuir baixas concentragdes de réadio.

Com relaco as razdes de atividades (**Ra/**°Ra),
0 poco SY apresentou razdes de 1,2 + 0,02 a 2,4 +
0,03. Para o poco |, as razBes de atividades situaram-
se entre 0,45 + 0,02 e 0,88 + 0,03; e para as do pogo S
essa variacgéo foi de 0,37 £ 0,02 a 0,75 £ 0,02 (Fig.2).

Souza (2006) e Souza et al. (2006) analisando
isdtopos de uranio em aliquotas das mesmas aguas
subterraneas aqui investigadas verificaram
enriquecimentos significativos de **U em relacéo ao
28U. Considerando a série de decaimento do ***U,
observa-se também que o *Ra é também enriquecido
em relacdo ao **U, devido & maior mobilidade do
radio no ambiente hidrol6gico, resultando em
acentuado desequilibrio, entre esses dois radioisotopos

(Fig. 3).
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Figura 1. Concentracéo de atividade do *°Ra e **Ra
(mBg/L) determinada no poco de Itu (vermelho), de
Salto (verde) e Salto Y (azul)
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Figura 2. Razdes de atividades (***Ra/**°Ra)
determinadas nos pocos Itu (vermelho), de Salto
(verde) e Salto Y (azul)
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As razdes de atividades (*°Ra/***U) variam de 7,4
+ 0,2 a 10,9 + 0,2 no poco |, enquanto as do pogo S
situam-se entre 6,6 £ 0,1 e 22,5 + 0,2; e as do poco SY
variam de 3,6 £ 0,2 a 9,3 = 0,3 (Fig.4). As diferencas
observadas entre 0s 3 pogos sugerem que 0S processos
de recarga dos aquiferos ocorrem de maneira distinta
(sistemas de fraturas diferentes) e/ou que as rochas
percoladas pelas dguas investigadas sdo quimicamente
heterogéneas, contendo zonas mais enriquecidas em
uranio.
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Figura 3. Concentracdes de atividade do *°Ra
(mBg/L) em funcao das concentrac6es de atividade do
24U (mBg/L) das 4guas do poco de Itu (vermelho), de

Salto (verde) e Salto Y (azul)
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Figura 4. Razdes de atividades (*°Ra/***U)
determinadas nos pocos Itu (vermelho), de Salto
(verde) e Salto Y (azul)
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Os dados mostraram ainda que o procedimento
experimental adotado é satisfatorio para a
determinacdo de baixas concentracbes radio em
amostras de agua, uma vez que os rendimentos
quimicos obtidos para o tragador de **Ba (que possui
0 mesmo comportamento geoquimico do Ra) variaram
de 87 a 98%.

CONCLUSOES Os dados obtidos até o momento
mostram que as aguas dos pogos | e S apresentaram
concentracdes de “Ra bem préximas (Fig. 1) e que a
variacdo deste radioisdtopo, ao longo do periodo
amostrado, foi relativamente pequena, parecendo
haver um leve aumento na entrada do outono, que
corresponde ao inicio do periodo de estiagem
(intervalo entre 150 e 180 dias; Fig. 1), quando ha
reducdo na entrada de dgua metedrica no sistema. Da
mesma forma ao observado para 0 “*Ra, 0o **Ra
apresentou nas primeiras coletas valores muito
semelhantes nas aguas de | e S, ndo se observando,
entretanto, aumento das concentracfes na passagem
do verdo para o outono. Por outro lado, as aguas do
poco SY apresentaram sistematicamente
concentracdes de atividade de ?°Ra e de *Ra muito
superiores a dos outros dois pogos (Fig. 1). E
interessante também notar que, contrariamente ao
observado para as aguas de | e S, parece haver um
aumento da concentracdo de “*Ra no periodo de
estiagem (intervalo entre 150 e 180 dias; Fig. 1),
como também uma queda acentuada nas
concentracdes do ?°Ra (Fig. 1).

Em suma, através dos isotopos de Ra foi possivel
identificar nitidamente dois grupos (Figs. 1, 2 e 3).
Um que engloba as &guas dos pogos | e S, e um outro
com as do po¢co SY, o qual é caracterizado pelas
maiores concentracdes de atividade de *Ra e de
?Ra. Os dados obtidos mostraram ainda que o
procedimento experimental, com 0 emprego de
espectrometria gama natural de alta resolugdo, foi
satisfatorio para a determinagdo de radio das amostras
de aguas subterraneas investigadas.
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