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CONTRIBUICAO DOS ISOTOPOS NATURAIS DE URANIO NO ESTUDO DAMOVIMENTACAO
DAS AGUAS SUBTERRANEAS

Luis Henrique MANCINI
Daniel Marcos BONOTTO

RESUMO

O uranio ¢ um elemento litdfilo, concentrando-se preferencialmente nas rochas
igneas acidas ao invés das basicas/ultrabdsicas. Sua abundancia crustal média corres-
ponde a 2,5 ng/g, possuindo dois isotopos primarios, o 2*U (~99,3%) e o **°U (~0,7%).
Apesar da importancia tecnologica do 25U, por ser o isotopo fissil que forma a base de
producdo de energia nuclear, verifica-se que a sua contribuicdo como fonte natural de
radioatividade é pequena, pois a atividade especifica do 2*U ¢ cerca de 20 vezes maior
que a do #°U. Os is6topos 2*¥U e 2*°U sdo geradores de séries de decaimento radioativo,
possuindo o 28U um nimero maior de descendentes, muitos dos quais de longa meia-
-vida, como é o caso do **U, que ¢ formado na série do **U a partir da seguinte sequén-
cia: 28U (4,49 Ga, o) — *Th (24,1 dias, p-) — **Pa (1,18 min, -) — 24U (248 ka, a)
—... Tanto *¥U quanto ***U sdo emissores de particulas alfa e, nas aguas subterraneas,
a avalia¢@o da extensdo do desequilibrio radioativo entre esses isotopos de uranio, a
partir da década de 1960, tem permitido o desenvolvimento de inimeras pesquisas de
interesse hidrogeoldgico. Os mecanismos principais que explicam esse desequilibrio
s30 a lixiviagdo seletiva de >**U em relagdo a 2*%U no reticulo cristalino dos minerais e o
processo de recuo alfa que introduz »**Th na fase liquida, o qual decai por emissdo beta
para »*Pa e este para >**U, também por emissdo beta, ocasionando enriquecimento de
23U nas aguas subterraneas, isto é, razdes de atividade 2*U/**®U superiores a unidade.
Essas razdes, juntamente com a concentracao do uranio dissolvido, tém sido conside-
ravelmente utilizadas em aplicag¢des hidroldgicas, como sera descrito neste trabalho.

Palavras-chave: Isétopos de uranio; U-238 ¢ U-234; Aguas subterraneas; Datagdo;
Mistura.

ABSTRACT

CONTRIBUTION OF NATURAL URANIUM ISOTOPES TO THE STUDY
OF GROUNDWATER FLOW. Uranium is a lithophile element that is preferentially
concentrated in acid rather than basic/ultrabasic igneous rocks. Its average crustal
abundance corresponds to 2.5 pg/g, composed of two primary isotopes, >*8U (~99.3%)
and »°U (~0.7%). Despite the technological importance of >U, as it is the fissile isotope
that is the basis of nuclear energy production, it appears that its contribution as a natural
source of radioactivity is small, since the specific activity of 28U is about 20 times
greater than 2°U. Isotopes U and 2°U are progenitors of radioactive decay series, the
greater number of descendants corresponding to ***U, many of which possessing a long
half-life, such as 2**U formed in the 28U decay series from the following sequence: **U
(4.49 Ga, a) — *Th (24.1 days, B-) — **Pa (1.18 min, -) — U (248 ka, a) —-...
Both #*%U and **U are emitters of alpha particles and, in groundwater, the assessment
of the extent of radioactive imbalance between these uranium isotopes has allowed the
development of numerous studies of hydrogeological interest since the 1960’s. The main
mechanisms that explain such disequilibrium are the 2**U selective leaching relatively
to 28U from the crystalline lattice of minerals and alpha recoil that introduces **Th into
the liquid phase, which forms Pa by beta decay, radionuclide that produces U, also
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by beta decay, causing »**U-enrichment in groundwaters, i.e., 2*U/?%U activity ratios
greater than unity. These ratios, together with the dissolved uranium concentration,
have been extensively utilized in hydrological applications, such as those described in

this paper.

Keywords: Uranium isotopes; U-238 and U-234; Groundwater; Dating; Mixing.

1 INTRODUCAO

A descoberta do uranio ocorreu em 1789,
quando o quimico analitico M. H. Klaproth estuda-
va pechblenda, sendo o novo elemento inicialmen-
te designado de uranit em homenagem ao plane-
ta Uranus e depois uranium. Contudo, foi somente
apos 1896, com a descoberta da radioatividade por
Becquerel e pelo casal Pierre Curie e Marie Curie,
que se tornou possivel averiguar que esse elemen-
to ¢ progenitor de outros igualmente radioativos,
identificados no inicio do século XX, tais como
o uranium 1l ou a emanation, sob a forma gaso-
sa, bastante utilizada por Rutherford em seus ex-
perimentos (CHERDYNTSEV 1969). Hoje sabe-
-se que aquelas designagdes correspondem ao 8U,
24U e *Rn, e que quando Agricola, em 1556, con-
siderou que a morte de muitos mineiros na Europa
estava relacionada com o fato de que o “ar per-
nicioso que eles respiram algumas vezes apodre-
ce os seus pulmoes”, ndo ¢é possivel ignorar a res-
ponsabilidade da contribui¢ao do gas *?Rn naquele
episodio.

Com o avango das pesquisas e a introdugdo
do termo isétopos por Soddy, em 1910, verificou-
-se que a abundancia crustal média do uranio cor-
responde a 2,5 pg/g, possuindo esse elemento dois
isotopos primarios, o 28U e o 25U, os quais ocor-
rem atualmente na propor¢do de 99,28% de U
para 0,72% de U. Excegdo a esse padrdo geral
de abundancia foi primeiramente notada na mina
Oklo localizada no Gabdo, Africa, tendo COWAN
(1976) referido ao valor 0,7171 para a razéo isoto-
pica 2U/*8U, a qual foi atribuida a “destrui¢ao”
in situ do U por processos de fissdo. Esses dois
isotopos de uranio sao emissores de particulas alfa,
que correspondem a nucleos de “He duplamente io-
nizado, dando origem a duas séries de decaimen-
to radioativo geneticamente independentes. Como
a massa atomica modifica-se aproximadamente de
4 unidades no decaimento o, permanecendo pra-
ticamente inalterada por ocasido do decaimento
[, os varios nimeros de massa encontrados nos
membros dessas séries diferem por multiplos de 4.
Assim, as formulas gerais dessas séries sao expres-

sas por 4n+2 (série do uranio, 2%U) e 4n+3 (série
do actinio, 25U), onde »n ¢ um inteiro que varia de
51 a 59 na série 4n+2 e de 51 a 58 na série 4n+3
(KU 1976, IVANOVICH & HARMON 1982).
Isotopos estaveis de chumbo sdo gerados apds a
sucessdo de decaimentos alfa e beta, possuindo o
28U um numero maior de produtos de decaimen-
to em relagdo ao **U, muitos dos quais de longa
meia-vida. Nas séries 4n+2 e 4n+3, os produtos fi-
nais gerados correspondem ao 2*Pb e *’Pb, respec-
tivamente (Figura 1).
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FIGURA 1 — As séries naturais do uranio (4n+2) e
actinio (4n+3). Adaptado de KU (1976).

Juntamente com o >**U e o *°U, o **U consti-
tui o outro is6topo natural de uranio. Este radionu-
clideo tem abundancia média na crosta de 2 a 3x10-
8%%. O 2*U ¢ radiogénico, sendo gerado pelo »*U
apos o decaimento de dois nuclideos de meia-vida
insignificante na escala de tempo geologico, isto &,
0 2¥Th e o #**Pa, conforme pode-se notar na figura
1. Numa mistura contendo estes is6topos, as propor-
¢Oes relativas de 28U, 25U e »*U geralmente corres-
pondem a 99,28%, 0,72% ¢ 0,0054%, respectiva-
mente. No inicio, o 2*U foi designado de “uranium



1I, UIl, Uy”. Por exemplo, GEIGER & NUTTALL
(1911) descreveram da seguinte maneira o alcance
das particulas alfa de uma fonte de uranio, confor-
me medidas realizadas numa cidmara de ioniza¢ao
de Bragg: “Portanto, o Urdnio I, com uma meia-vi-
da de 5x10° anos, emite particulas alfa que atingem
2,5 cm no ar a pressao atmosférica e 15°C, ocorren-
do, em seguida, a emissdo de particulas alfa numa
distancia de até 2,9 cm por um novo produto emis-
sor de raios alfa, uranium II, o qual possui meia-
-vida de 2x10° anos”. Na realidade, BOLTWOOQOD
(1908) e GEIGER & RUTHERFORD (1910) j4 ha-
viam suspeitado da existéncia de um segundo isoto-
po natural de urdnio emissor alfa, a partir do nime-
ro de particulas alfa emitidas pelo atomo de uranio.
Com base na sistematica nuclear do decaimento do
uranio, SODDY (1923) associou o Uy com o 24U,
tendo NIER (1939) demonstrado que o 2*U era um
constituinte menor do uranio de ocorréncia natural,
isto ¢, possuia uma abundancia 1/17000% daquela
do »%U. A meia-vida atualmente adotada para o >*U
¢ de ~248.000 anos (Figura 1).

Além de sua formagao durante o decaimento
beta do #*Pa na série do uranio, o 2*U pode resultar
do decaimento alfa do **Pu (Figura 2a), porém, isto
ndo tem sido verificado até o momento na nature-
za, apenas em reatores nucleares. O 24U, ao emitir
particulas alfa, deixa o nicleo em dois estados ex-
citados: 51,5 keV, cuja probabilidade de transi¢do ¢
28% e 174 keV, com probabilidade de transig¢do de
0,3% (Figura 2b).

Estudos pioneiros sobre a presenca de 2**U na
natureza foram conduzidos em 1953 nos laboraté-
rios da Universidade do Cazaquistdo em Alma-Ata.
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CHERDYNTSEV et al. (1955) publicaram os pri-
meiros resultados de desequilibrio radioativo entre
24U e 28U em minerais recém-formados. Os estudos
de seu grupo tiveram continuidade e BARANOV et
al. (1958) examinaram minerais secundarios e re-
depositados, detectando desequilibrios tanto nas so-
lugdes lixiviadoras quanto nos residuos lixiviados.

No inicio, as investigagdes envolvendo o de-
sequilibrio radioativo entre os is6topos de uranio
24U e 28U concentraram-se em estudos para pos-
siveis aplicagcdes a geocronologia. THURBER
(1962) identificou um valor acentuado de U em
carbonatos recém-formados nos oceanos (idade “C
menor que 2000 anos para odlitos das Bahamas),
tendo sido determinado um excesso de 15% em re-
lagdo ao valor esperado envolvendo o equilibrio ra-
dioativo. THURBER (1962) aplicou os resultados
de desequilibrio entre #*U e #**U a datagdo geocro-
noldgica de corais, assumindo que o excesso de **U
poderia ser aplicado nas datagdes de minerais até o
ultimo milhdo de anos, desde que as mudancas nas
razdes de atividade ocorressem apenas em fungao
do decaimento radioativo.

Os trabalhos sucessivos comegaram a descre-
ver possiveis aplicacdes hidrologicas para a razao
de atividade »*U/*8U. Os primeiros estudos siste-
maticos em um sistema simples de dgua subterra-
nea foram efetuados por OSMOND et al. (1968),
que sugeriram que a concentra¢ao de uranio dissol-
vido e a razdo de atividade #**U/**U poderiam ser
utilizadas como propriedades caracterizadoras do
aquifero. Um sumario de alguns resultados divul-
gados por varios pesquisadores no periodo de 1963
a 1981 encontra-se representado na tabela 1.
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FIGURA 2 — (a) Esquemas de decaimento do **U e 3*Pu, com a formagao de >**U. (b) Esquema de decaimento

alfa do 2*U. Adaptado de CHERDYNTSEYV (1969).
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TABELA 1 — Razédo de atividade »**U/?*U (RA ou AR) divulgada por diferentes pesquisadores entre 1963 ¢

1981.

Referéncia Amostra Analisada RA (ou AR)
HILL & CROOKALL (1963) agua potavel inglesa de po¢o de ~300 m de profundidade 2,3
KOIDE & GOLDBERG (1965) aguas superficiais e profundas de oceanos 1,14
BLANCHARD (1965) aguas e carapagas de moluscos de regides costeiras (EUA) 0,92 -1,17
OSMOND et al. (1965) corais recentes e do Pleistoceno das regides costeiras da Florida (EUA) 1,08 - 1,17
KAUFMAN & BROECKER (1965) depositos carbonatados em lagos (EUA) 1,28 -1,97
KU (1965) sedimentos pelagicos ocednicos 0,78 — 1,45
MIYAKE et al. (1966) aguas marinhas superficiais e profundas a norte do Oceano Pacifico 1,09
MOORE (1967) aguas superficiais do Rio Amazonas (Brasil) 1,1
MOORE (1967) aguas superficiais do Rio Mississippi (EUA) 1,31
OSMOND et al. (1968) aguas subterraneas da Florida (EUA) 0,69 — 1,02
SCOTT (1968) sedimentos de rios a leste e sudoeste dos EUA 0,83 — 1,28
SOMAYAJULU & CHURCH (1973) ?l%rlllgi(iil;gegsticial da regido equatorial do Oceano Pacifico a 4178m de pro- 119
KRONFELD (1974) aguas subterraneas do aquifero Trinity, Texas (EUA) 0,92 - 12,25
COWART & OSMOND (1974) aguas subterraneas do aquifero Carrizo, Texas (EUA) 0,52 -9,02
WARKSHAL & YARON (1974) aguas subterraneas a norte de Israel 1,04 - 2,81
KRONFELD et al. (1975) 2gnuoarst slélétizrrir;elig Ige 2000m de profundidade em campos petroliferos salinos 8.6-10.1
COWART & OSMOND (1977) ?ﬁlil::g:sél.g;tzgrir;graliodsoa%git;esr? él[(} Aa;enito Carrizo e em aquiferos com mine- 0,56 —9.02
GOMES (1978) aguas subterraneas do aquifero calcario Bambui, Brasil 1,75-10,58
COWART (1980) aguas subterraneas do aquifero calcario Edwards (EUA) 0,79 — 2,66
CHATAM et al. (1981) aguas subterraneas de aquifero em arenito no Rio Powder, Wyoming (EUA) 1,0 - 14,0
CHATAM et al. (1981) aguas subterraneas do aquifero no arenito Oakville, Taxas (EUA) 0,2-4,0

2 FUNDAMENTACAO TEORICA

2.1 Equilibrio radioativo secular

A radioatividade devida ao urinio (**U) e
descendentes em sua cadeia de decaimento pode
ser medida a partir da atividade A de cada nuclideo,
definida como a fungao:

A=|dN/dt] (1)

Nessa expressao, dN/dt ¢ a taxa de variagdo do
numero de nuclideos por unidade de tempo, isto ¢€:

dN/dt=- AN ©)

onde: A ¢ a constante de decaimento, que re-
presenta a probabilidade de um nuclideo desinte-
grar-se espontaneamente por unidade de tempo
(tem dimensdo de tempo') e N é o numero de ato-
mos no sistema considerado num tempo t.

A integragdo da equacdo (2) fornece:
N =Npexp (-At) 3)

onde: N, corresponde ao nimero de atomos
inicialmente do sistema. Se Ty, ¢ o tempo para a
desintegracdo de metade dos atomos do sistema
(meia-vida do nuclideo), entdo:

A= 0,693/T1/2 (4)

Numa amostra de mineral ou rocha portadora
de urénio, ocorrerdo emissdes alfa do 2*U de acor-
do com uma probabilidade A de decaimento, tendo
em vista que esse nuclideo ¢ “pai” da série radioa-
tiva do uranio. Os “filhos” originados também so-
frem decaimentos sucessivos até que o nuclideo es-

tavel de chumbo 2%

Pb ¢ atingido.
O actimulo dos produtos de decaimento

na série radioativa, para um niimero muito gran-



de de atomos, ¢ descrito pelo sistema de equagdes
diferenciais:

dN1 =- 7\,1N1dt
dN2 = (7\.1N1 - }\.2N2) dt (5)
dN3 = (7\.2N2 - }\.3N3) dt

dNi = (}\'i—]Ni-] - }\'iNi) dt

BATEMAN (1910) propos a solugdo destas
equagdes. Cada N; ¢ o nimero de atomos do i-ési-
mo nuclideo da série radioativa presente no instan-
te t e A; ¢ a sua respectiva constante de decaimen-
to. Se o indice “0” corresponde ao estado inicial no
instante t = 0, assumindo N,° = 0, a integracdo da
segunda equagao de (5) fornece o nimero de nucli-
deos produzidos a partir do decaimento radioativo
de um determinado “pai”, ou seja:

Nz = 7\,1N10 [exp(-llt) — eXp(-}nzt)] / (7\42 - 7\.1) (6)

No caso em que A, >> A, pode-se simplificar
a expressao para:

Nz = }\,1N10 [1 — exXp (‘}\Qt)] / }\,2 (7)

Se o sistema existe ha muito tempo (t - 8
Ti»), pode-se escrever:

N2 = }L]NIO/ 7\.2 (8)

Nessas condigdes, dN,/dt = 0 e 0 numero de
atomos do produto permanece inalterado. O con-
junto de equagdes diferenciais (5) sera estaciona-
rio, valendo as relagdes:

dN]/dt = }L]N]
sz/dt = (7\.1N1 - )\QNz) = 0
dN3/dt = (7\42N2 - )L3N3) =0 (9)

Pode-se notar que o numero de atomos que
decaem por unidade de tempo ¢ igual ao nimero
de atomos formados no mesmo intervalo de tempo,
situag@o que ocorre em um sistema fechado para os
membros da série radioativa do urdnio. Isto cons-
titui o que se denomina de Equilibrio Radioativo
Secular, sendo também expresso por:

MN; =N =N, =..= LN, (10)

Portanto, num sistema onde a série do uranio
esta em Equilibrio Radioativo Secular, as ativida-
des dos seus produtos de decaimento sdo iguais en-
tre si. Como a A do 2*U ¢ extremamente menor que
as de seus “filhos”, a equacgdo (7) ¢ uma boa apro-
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ximagdo que possibilita determinar o tempo para
os nuclideos de sua cadeia atingirem o equilibrio
radioativo com ele.

Em sistemas fechados, ndo sujeitos a pro-
cessos de intemperismo, a condigdo de Equilibrio
Radioativo Secular ¢ estabelecida para o ***U e o
28U, Pela expressao (10) pode-se escrever:

7"238N238 = >‘4234N2234 (1 1)

onde o indice 238 refere-se ao is6topo **U e
o indice 234 ao isotopo **U.

Costuma-se designar na literatura de razao de
atividade alfa RA (ou AR) a razdo entre as ativida-
des A dos isotopos de uranio de ntimeros de massa
234 e 238, respectivamente, ou seja:

RA:A234/A238 (12)

Aplicando a expressdo (11) em (12) obtém-se
que RA =1 nos sistemas fechados em equilibrio se-
cular. Como Aysz << Ay34, pode-se determinar o tem-
po para o *U atingir o equilibrio radioativo com
0 28U, por intermédio da equagao (7) modificada:

(13)

No equilibrio (RA = 1), essa equag@o ndo
apresenta solugdo. Contudo, considerando-se a ra-
z30 entre os dois is6topos como sendo 0,99, pode-
-se simplifica-la para:

t=-In[1 —A34Noss/ Aa3sNasg ]/ Aosa

t:4,61 /7M234 (14)

Pela substituicdo do valor de A,34 conclui-se
que num sistema fechado com idade minima de 1
milhdo de anos fica estabelecido o equilibrio ra-
dioativo secular entre o #*U e o #*U. Mesmo em
sistemas abertos, desvios significantes na RA ndo
sdo esperados devido a pequena diferenga de mas-
sa entre os dois is6topos (1,7%) e as curtas meias-
-vidas dos dois “filhos” intermediarios. Entretanto,
os resultados obtidos por varios pesquisadores ndo
confirmaram isto, tendo sido registradas extremas
variagdes nas atividades de #*U e #*U, conduzin-
do ao desequilibrio radioativo entre esses isotopos
(RA diferente de 1, conforme ilustrado na tabela 1).

KAUFMAN et al. (1969) atribuiram os bai-
xos valores de RA encontrados em aquifero cérs-
tico na Flérida (EUA) a uma possivel caréncia de
agua no aquifero durante o Pleistoceno, devido ao
abaixamento do nivel do mar naquela época; pos-
teriormente, teria havido remogéo de #*U com ini-
cio de grandes fluxos de agua subterranea, ficando
o aquifero deficiente nesse nuclideo na época atual.
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KRONFELD et al. (1975) interpretaram os
valores altos na razdo de atividade **U/**U em
campos petroliferos salinos a uma combinagdo
do recuo alfa do 2**Th e do longo do tempo de re-
sidéncia de agua nos pogos estudados.

KRONFELD & ADAMS (1974), a partir
dos dados de RA, avaliaram o padrao geral de
circulag@o de aguas subterraneas em aquifero no
arenito Trinity no Texas (EUA), observando uma
leve tendéncia de decréscimo na concentracdo de
urdnio com o aumento na RA.

WARKSHAL & YARON (1974) constata-
ram que a RA aumenta radialmente para fora de
area identificada como zona de recarga das aguas
subterraneas ao norte de Israel, atribuindo isto as
mais novas aberturas, devido as recentes ativida-
des tectdnicas ou aos efeitos do clima.

COWART & OSMOND (1974) observa-
ram que as aguas proximas dos afloramentos na
zona de recarga de aquifero no arenito Carrizo no
Texas (EUA) apresentam concentragdes altas de
uranio e baixos valores de RA. Nas zonas mais
profundas, exibem baixas concentragdes de ura-
nio e valores elevados de RA. O efeito foi atri-
buido a passagem da dgua de uma zona oxidante
para uma redutora, com a formacao de frentes de
concentragdo de uranio que agiriam como fontes
de enriquecimentos de »**U e seriam responsaveis
pela baixa concentragdo de uranio na agua. Com
a penetragdo da agua nas zonas ainda mais pro-
fundas, os autores observaram um decréscimo na
RA, atribuindo-o ao decaimento do **U.

2.2 Mistura de aguas subterraneas

A estimativa de propor¢des de aguas sub-
terraneas de diferentes procedéncias que contri-
buem numa mistura constitui uma importante
aplicacdo em hidrogeologia dos isdtopos de ura-
nio U e 2*U. A modelagem foi elaborada por
OSMOND et al. (1968, 1974) que consideraram
as aguas naturais como um sistema de dilui¢ao
isotopica no qual as variagdes da razdo »**U/*8U
ocorreriam apenas com a adi¢do de uranio, pela
lixiviagao das rochas circundantes ou da mistu-
ra com outras dguas contendo uranio; estando o
uranio em solucao, sua razdo de atividade nao
seria afetada por diluicdo ou precipitacdo. Ao se
misturar uma agua 1 com uma agua 2 para pro-
duzir uma agua T, cada uma com uma concen-
tracdo C de uranio (em pg/L) e razdo de ativida-
de 24*U/*8U, poderiam ser escritas as seguintes
relagdes:

20

Vi+V,=V;
M, + M, =M
V] =Mlsl (15)

M A, + MyA; = MiAr
M]S] + MzSz = MTST

Onde: V ¢ o volume de dgua (em litros), M
¢ a quantidade de uranio (em microgramas), S ¢ o
inverso da concentragdo de urdnio e A € a razdo de
atividade 24U/*8U.
O rearranjo dessas expressdes possibili-
ta calcular os volumes relativos das duas dguas na
mistura, ou seja:

V]/VTZ S]/ST (A2 -AT/Az-A]) (16)

A agua resultante T possui valores de ra-
zdo de atividade »*U/**U e inverso de concentra-
¢do de urdnio pertencentes a reta que une os dados
relativos as aguas 1 e 2, conforme ilustra a figu-
ra 3. Quando se tem trés aguas de diferentes pro-
cedéncias, caracterizadas por distintos valores de
concentragdo de U e razdo de atividade »*U/**%U,
da sua mistura podera resultar uma agua cujos va-
lores de A e S inserem-se dentro de um triangulo
formado pelos dados relativos aos trés componen-
tes (Figura 3). Se um sistema desse tipo ¢ reconhe-
cido, entdo, existe uma solugdo tinica para os volu-
mes relativos das aguas na mistura, por exemplo,
as propor¢des volumétricas entre a agua 1 ¢ a re-
sultante da mistura e entre a 4gua 2 e a resultante
da mistura sdo equacionadas pelas expressdes:

Aa’Al
|:(ST_S3)(S _s J - (AT_AB):|

Ve o]
v, S [(ST_SI)(%) ’ (AT_A')} (18)

OSMOND et al. (1974) comentaram que
quando o comportamento do uranio ou da RA nao ¢
conservativo, torna-se dificil distinguir as relagdes
de mistura e tendéncias evolucionarias das aguas
no aquifero. Essas tendéncias incluiriam processos
como o aumento do **U devido ao recuo alfa do
24Th, a diminui¢do de »**U por decaimento de seu
excesso, a diluicdo por dgua fresca introduzida no
sistema, a precipitacdo do uranio, a concentragao
de sais por evapotranspiragao e a lixiviagdo do ura-
nio com diferentes composicdes isotopicas (Figura
4). Se RA ¢ diferente de 1, o excesso ou defici-
éncia de #*U variaria de acordo com sua meia-vi-



da de cerca de 250.000 anos e as dguas confinadas
acumulariam ***U por processos de recuo alfa. Os
processos de dilui¢ao ou precipitagdo nao provoca-
riam mudangas na RA e a lixiviagdo de uranio da
rocha circundante causaria mudangas tanto em sua
concentra¢do quanto na RA.
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Inverso da concentragao de uranio

FIGURA 3 — Modelo para dedugdo de proporgdes de
mistura. 1,2,3 = dguas que se misturam; M = agua
resultante; T = 4gua resultante para mistura de iguais
volumes. Adaptado de OSMOND et al. (1974).
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FIGURA 4 — Modelo ilustrando possiveis tendéncias
evolucionarias das variagdes isotopicas do uranio

dissolvido em aguas subterraneas. Adaptado de OS-
MOND & COWART (1976).

2.3 Circulagdo de aguas e o desequilibrio radioativo

OSMOND & COWART (1976) apresenta-
ram dois modelos baseados no desequilibrio radio-
ativo dos isdtopos de uranio dissolvidos em aguas
subterraneas presentes em regioes de estratos per-
meaveis e impermeaveis. O primeiro modelo seria
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aplicado a estratos impermeaveis ou terrenos ele-
vados, os quais contribuem para que o regime de
circulacdo das aguas seja mais superficial, as quais
sdo mais oxidantes. Neste caso, os processos de li-
xiviagdo e de recuo alfa resultariam em concentra-
¢do média a baixa para o uranio dissolvido e eleva-
da para a RA; por outro lado, os solos e sedimentos
erodidos exibiriam valores de RA menores que a
unidade, isto é, RA<I. Esta situagdo esta ilustrada
na figura Sa.

O segundo modelo seria aplicavel a regi-
Oes caracterizadas por rochas permeéaveis ou zo-
nas de recarga de aquiferos. Neste caso, a infiltra-
¢do se torna importante, sendo o uranio lixiviado
pela agua que percola o terreno. O uranio lixiviado
das zonas mais superficiais (oxidadas) tenderia a se
acumular nas zonas mais profundas (redutoras). Ao
penetrar maiores profundidades, a agua apresenta-
ria concentra¢do baixa de uranio dissolvida e alta
RA, devido ao recuo alfa do »%U gerado pelas ca-
madas de uranio nestas zonas. As zonas de acumu-
lacdo de uranio teriam baixos valores de RA ¢ as
aguas de circulag@o mais superficial seriam porta-
doras de altas concentragdes de uranio dissolvido e
baixas RA. Este modelo esta ilustrado na figura 5b.

a)

Zona de solo:
Lixiviagdo suave

Baixa a média conc. de uranio ~

Estrato impermeavel Meédia a alta RA

b)

zona de solo:
lixiviagdo intensa

agua subter. >~ -
pouco profundg

Alta conc. U
Baixa RA N

-
—

Zona oxidada

—

—
=
Enriquecimento
secundario de urdnio — — — — —

—
—
-

- Zona rural

Estrato permedavel

Muito baixa conc. U
Muito alta RA

FIGURA 5 — Modelo isotopico de urdnio aplicavel a
(a) terrenos impermeaveis e (b) terrenos permeaveis.
Adaptado de OSMOND & COWART (1976).

21



Mancini & Bonotto

OSMOND & COWART (1976) caracteriza-
ram os sistemas de dguas subterrdneas em termos
de b e RA (se C ¢ a concentragdo de 2¥U, b é 0 “ex-
cesso de 2*U” em equivalentes de 23U, isto €, b =
RA x C). Na figura 6 estdo ilustrados b e RA para
varios aquiferos, onde é possivel notar que: o se-
tor superior esquerdo corresponde a lixiviagdo com
baixos valores de RA (caracteriza aquiferos com
barreiras redutoras); o setor inferior direito refle-
te lixiviagdo ou recuo o com altos valores de RA
(caracteriza aquiferos oxidantes); o setor inferior
esquerdo corresponde a baixos excessos de U
(caracteriza aguas reduzidas como aquelas encon-
tradas em sistemas geotermais); o setor superior
direito reflete altos excessos de 24U (caracteriza
aquiferos portadores de mineralizagdo de uranio).
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=] | q--
& B E i
8 001 -7 \. OXIDAPO
2 \
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0 05 1,0 15 20 25

RAZAO DE ATIVIDADE 2%y 38y

FIGURA 6 — Caracterizagdo de sistemas de aguas
subterrdneas em termos de “excesso de **U” e RA.
Adaptado de OSMOND & COWART (1976).

2.4 Datagdo de aguas subterrancas

Os intmeros experimentos de lixiviagao des-
critos por BONOTTO & ANDREWS (1993, 2000)
e BONOTTO et al. (2001) mostraram que o 24U ¢é
dissolvido preferencialmente em relagdo ao 23U em
rochas e solos, confirmando os resultados de outras
investigagdes, de maneira que a taxa de dissolu-
¢do do 24U ¢ diferente daquela do *U. KIGOSHI
(1971) também sugeriu que o recuo alfa do ***Th da
superficie da rocha para a fase liquida constitui ou-
tro importante mecanismo que enriquece as aguas
em 2*U. ANDREWS & KAY (1978) propuseram a
seguinte equagio para prever a geragdo de uma ra-
zdo de atividade 24U/**U (RA) para o uranio dis-
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solvido, através da combinagdo dos processos de
lixiviagdo e recuo, ocorrendo desde “#” anos atras:

_0235R(1-e¢™) K,
K, K, (19)
onde R corresponde a distancia de recuo do
24Th na rocha matriz (cerca de 3x10¢ c¢cm), 0,235
¢ a fragdo de atomos de »**Th nessa distancia que
pode deixar a superficie do mineral por recuo alfa
e atingir a solucdo, A ¢ a constante de decaimento
do ?*U e K, e K, sdo as constantes de taxa de li-
xiviacdo (cm.a™!) para a dissolugdo de »*U e U,
respectivamente.

A dissolug@o mais ativa de uranio ocorre em
condigdes oxidantes, as quais geralmente se veri-
ficam na zona de recarga do aquifero. Uma agua
subterranea que dissolveu uranio proximo a recar-
ga pode sofrer mudanca no teor desse elemento de-
vido a uma lixiviagdo adicional, ou, se o potencial
de 6xi-reducdo muda para condigdes redutoras, de-
vido deposi¢do de urdnio e posterior enriquecimen-
to em »*U por processos de recuo alfa do **Th.
ANDREWS et al. (1982) estabeleceram um mode-
lo de evolugdo da razdo de atividade #*U/**U, de-
pois que a agua subterranea penetra a zona reduto-
ra caracterizada pela dominancia dos processos de
recuo alfa do ?**Th, definido a partir da equacao:

RA=1+(RA-1)e”+0,235pSR(1-e*)[U]/[U]; (20)

onde, RA;, e RA, sdo as razdes de atividade
24U/28U da agua subterranea, respectivamente, an-
tes e apos penetrar a zona redutora; ¢ ¢ o tempo em
anos transcorrido até a dgua atingir a zona redutora
(idade da agua); p ¢ a densidade da rocha (g.cm™);
[U], e [U];s@o os teores de uranio na rocha e agua
subterranea em pg/g e ug/cm?, respectivamente; S
¢ a area superficial de rocha em contato com deter-
minado volume de agua subterrdnea (cm?/cm?) e os
demais parametros sdo os mesmos referidos ante-
riormente. O segundo termo nesta equacao repre-
senta o decaimento do excesso de »*U adquirido
por lixiviacdo seletiva antes que a agua subterra-
nea atingisse as condi¢des redutoras, ao passo que
o terceiro termo avalia o enriquecimento da razdo
de atividade #*U/*®U na agua subterranea devido
ao recuo alfa, depois que atingiu a zona redutora.
O valor de S relaciona-se com a area superficial es-
pecifica s (cm?/g) e porosidade total & do aquife-
ro pela equacdo S=ps/J, sendo sua magnitude de-
pendente da natureza da porosidade do aquifero, de
maneira que os valores nos aquiferos cujo fluxo ¢
intergranular sdo maiores que aqueles nos quais o
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fluxo se da predominantemente através das gran-
des fraturas.

A equagdo (20) assume taxas uniformes de
dissolugdo de uranio, acompanhadas por proces-
sos de recuo, incluindo a adi¢dao de termos de sis-
temas abertos. Em alguns casos, isto constitui uma
violagdo da premissa de condigdes uniformes du-
rante um longo periodo (ANDREWS et al. 1982).
Dessa forma, FROHLICH & GELLERMANN
(1987) propuseram um modelo fenomenologico
para a evolugdo da composi¢do isotopica do ura-
nio ao longo de trajetorias de fluxo baseadas numa
equacdo de transporte (dispersdo), assumindo que
os processos de sor¢do que afetam o 2¥U, »4Th
e 2%U sdo de cinética de primeira ordem. O mo-
delo de Frohlich-Gellermann foi modificado por
IVANOVICH et al. (1991), onde, adicionalmente
a dissolugdo (lixiviagdo), a taxa de ejeg¢do por re-
cuo do nuclideo filho foi assumida ser proporcio-
nal a concentrag@o do nuclideo pai na rocha matriz.
Por outro lado, sob condi¢des de estado estaciona-
rio esperadas apos as frentes de dxi-redugdo carac-
teristicas das barreiras geoquimicas, o modelo sim-
ples do decaimento radioativo do excesso de ***U
em solug@o foi demonstrado por IVANOVICH et
al. (1991) como sendo um caso especial do mode-
lo mais generalizado. O modelo simplificado ¢ util
para a datagdo de aguas subterraneas no intervalo
de ~10 ka — 1.5 Ma naquelas porg¢des do aquifero
onde virtualmente ndo ocorre atividade geoquimi-
ca envolvendo o uranio nas fases liquida e solida.
Isto pode ser representado pela seguinte equagdo
(IVANOVICH et al. 1991):

(AR-1)=(AR-1)e™ Q1)

onde: AR = razdo de atividade Z*U/*¥U; ¢ =
tempo requerido para a migragdo de U ao longo de
trajetoria de fluxo subterraneo do maior (subscrito
i) para o menor (subscrito ) nivel piezométrico no
aquifero; A = constante de decaimento do #*U.

3 ESTUDOS REALIZADOS NO BRASIL

Um modelo utilizando os is6topos de uranio
28U e 24U para o estudo de processos intempéricos
foi desenvolvido por MOREIRA-NORDEMANN
(1977) e aplicado a duas bacias hidrograficas na re-
gido semiarida no estado da Bahia: Rio Preto e Rio
Salgado. O trabalho pioneiro realizado no Brasil
para uso hidrogeologico dos isotopos de uranio
28U e 2*U foi o de GOMES (1978) no estudo do
aquifero calcario Bambui (BA). Houve uma tenta-
tiva de datacdo das dguas subterraneas baseada na
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utilizagdo de premissas diferentes daquelas ineren-
tes as equacgdes (20) e (21). O desequilibrio isoto-
pico do uranio demonstrou estar relacionado com a
estrutura hidrogeoldgica regional. Na area de recar-
ga, as razdes de atividade 2*U/*®U variaram entre
3 e 6 e, fora dela, as razdes aumentaram na direcao
norte, chegando a atingir valores proximos a 10. O
excesso de »*U relativamente a razdo de atividade
basica (razdo de lixiviagdo fundamental) exibiu um
comportamento congruente com os dados hidroge-
oldgicos, fornecendo informacdes tteis acerca da
area de recarga e dire¢do de fluxo subterraneo.

CHAPMAN et al. (1993) descreveram va-
rios estudos envolvendo a mina de uranio Osamu
Utsumi e o deposito de torio/terras raras no Morro
do Ferro, Planalto de Pogos de Caldas (MG), com
o proposito de gerar informagdes para o armaze-
namento seguro de rejeitos radioativos, inserindo-
-se nesse contexto as razdes de atividade »*4U/¥U
e o seu comportamento em virtude dos processos
redox.

Nas aguas subterraneas da estancia hidromi-
neral de Aguas da Prata (SP), BONOTTO (1993)
encontrou correlagdes significativas entre a razao
de atividade »*U/**U e os seguintes pardmetros hi-
drogeoquimicos: solidos totais dissolvidos, inten-
sidade i0nica, pressdo parcial de CO, ¢ indice de
troca de bases. Os resultados indicaram que o enri-
quecimento de »**U em solugdo aumenta de acordo
com o grau de intemperismo nos aquiferos e que
uma maior razdo de atividade #*U/**U esta rela-
cionada com um maior valor da taxa de dissolugdo.
Na mesma area de estudo, foi também identifica-
da uma correlagdo inversa entre a razdo de ativida-
de #*U/*8U e a concentragdo de atividade do *Rn
dissolvido, a qual indicou diferentes mecanismos
de dissolugdo dos radionuclideos 24U e ***Rn na in-
terface agua-rocha.

BONOTTO (1994) descreveu os resultados
de analises isotopicas de uranio em aguas subter-
raneas provenientes de diversos furos de sonda-
gem perfurados no deposito de tério e terras ra-
ras situado no Morro do Ferro, préximo ao centro
do Planalto de Pogos de Caldas, estado de Minas
Gerais. Coletaram-se as amostras em periodos de
seca ¢ de chuvas, sendo que as mesmas procede-
ram de aquiferos desenvolvidos no manto de in-
temperismo, caracterizado por intensa alteragdo
in situ, com a zona alterada constituindo um la-
terito argiloso de espessura maior que 100 m.
Empregaram-se a razéo isotopica 24U/?¥U e o teor
de uranio dissolvido mensurados por espectrome-
tria alfa para cada amostra, para fins de avaliacdo
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da aplicabilidade, na area, do modelo desenvolvido
para a deducdo de propor¢des de dguas subterra-
neas numa mistura. A influéncia pluviométrica na
utilizacdo do modelo isotdpico de uranio foi con-
siderada, assim como foi possivel indicar os furos
de sondagem que estariam fornecendo amostras re-
presentativas de distintos sistemas de circulagdo de
aguas subterraneas.

Segundo SILVEIRA & BONOTTO (1995),
o teor de uranio dissolvido nas aguas subterrane-
as da estincia hidromineral de Aguas de Lindéia
(SP) variou de 0,001 a 0,509 pg/L, enquanto a ra-
zao de atividade *U/?**U para as fontes estudadas
situou-se entre 0,81 e 3,76, correspondendo ao in-
tervalo de variag@o de 1 a 2 obtido pela maioria dos
pesquisadores, dentro das incertezas analiticas dos
resultados. Esses resultados mostraram que os iso-
topos de uranio 24U e U estdo sendo mobiliza-
dos nos aquiferos em virtude dos processos de in-
tera¢do agua-rocha. Os dados isotopicos de uranio
para as aguas analisadas permitiram avaliar mode-
lo disponivel em literatura para a prospec¢ao geo-
quimica de depésitos de uranio na 4rea de Aguas
de Lindodia, o qual mostrou-se satisfatorio para a
interpretacdo dos resultados obtidos, ndo eviden-
ciando a presenga de acumulacgao de uranio nos es-
tratos lixiviados pelas aguas.

BONOTTO (1998) demonstrou a aplicabi-
lidade do modelo isotopico do uranio dissolvido
na avaliagdo de processos de mistura no Sistema
Aquifero Guarani (SAG) no municipio de Ribeirdo
Preto (SP), onde se coletaram amostras associadas
com variagdes no potencial redox, possivelmente
decorrentes do processo de nitrificagdo. Os resul-
tados obtidos permitiram ajustar uma reta aos da-
dos experimentais, a qual possibilitou considerar a
agua de um pogo tubular como mistura de aguas
provenientes de outros dois pogos. A propor¢do em
volume da 4gua de um poco na mistura ¢ 23%, en-
quanto a da agua do outro pogo € de 77%, sugerin-
do que a agua ndo afetada significativamente pela
nitrificacdo ainda ¢ predominante no sistema de
captagdo envolvendo os trés pogos.

MANCINI (2002) apresentou resultados da
concentragdo de U dissolvido e razdo de ativi-
dade (RA) #*U/**U em amostras de aguas subter-
raneas coletadas na area do Barreiro, municipio de
Araxa (MG) (Tabela 2). Os pontos foram selecio-
nados em fung¢ao da dire¢do das linhas de fluxo no
aquifero, sendo separados em Perfil 1, Perfil 2 e
Perfil 3. A figura 7 mostra a variagdo da concen-
tragdo de »**U e razdo de atividade (RA) »*U/>%U
para os pontos selecionados. A concentragcdo de
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28U variou de 0,28 a 5,46 pg/L, estando a maioria
dos pontos abaixo de 1 pg/L (a tnica excegdo € o
ponto 9sb) (Tabela 2). A RA variou de 0,91 a 2,69,
o maior valor sendo obtido no ponto 17sb (Tabela
2). A RA apresentou uma tendéncia para a unida-
de na direcdo das linhas de fluxo subterraneo. O
maior desequilibrio encontrado foi na parte mais
a sul do aquifero, onde a area ¢ mais preservada.
Isto denotou ser uma caracteristica da regido, pois,
o ponto 17sb também apresentou uma RA maior
que os demais pontos, mesmo sendo um dreno na
mina de fosfato.

Na area do Barreiro, o Perfil 1 é constitui-
do pelos pontos 15sb, 14sb, 9sb e 3sb (Tabela 2),
estando situado a oeste da mina de fosfato, na di-
recdo sudeste-nordeste. A figura 8a mostra o com-
portamento da RA para esse perfil. A concentragdo
de U tem um aumento significativo no ponto 9sb,
podendo o uranio estar sendo fornecido pelo ater-
ro, onde estd o ponto 14sb, que ndo apresenta um

TABELA 2 — Concentragao de 2**U dissolvido ¢ razao
de atividade (RA) ##U/*8U para amostras de aguas
subterraneas do Barreiro, municipio de Araxa (MG).

Amostra Volume (L) 28U (ug/L) RA #4U/8U
3sb 10,4 0,58 £ 0,16 1,00 £ 0.24
4sb 9,7 0,59 +0,18 0,94 +£0.20
5sb 10,4 0,56 + 0,43 1,16 £0.70
6sb 10,7 0,37 +£0,08 1,19+0.34
8sb 9,7 0,63 +0,38 1,39+ 0.74
9sb 10,7 5,46 £ 1,99 1,02 £0.15
10sb 10 0,28 £ 0,08 1,18 £ 0.36
11sb 10,5 0,64+0,14 0,91%0.26
12sb 10,9 0,59+0,18 1,31 10,30
14sb 10,5 0,99+0,18 1,42 +0,19
15sb 10,2 0,48 +£0,13 1,96 + 0,45
17sb 10,5 0,80+ 0,27 2,69 £0,58
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FIGURA 7 — Concentracdo de uranio e razdo de ativi-
dade (RA) nas aguas subterraneas do Barreiro, muni-
cipio de Araxa (MG).



valor elevado para a concentragdo de ***U. No en-
tanto, o ponto 3sb apresenta um valor para a con-
centragdo de 2*U bem inferior ao determinado para
o ponto 9sb. O ponto 3sb também ¢ influenciado
pela Barragem “E”, que pode interferir diretamen-
te no comportamento de suas dguas. Variagcdes no
potencial redox entre os pontos 9sb e 3sb ndo pu-
deram explicar o comportamento do uranio dissol-
vido nas aguas do Perfil 1. O Perfil 2 ¢ formado
pelos pontos 12sb, 8sb e 6sb (Tabela 2), situando-
-se na parte mais central do Barreiro, na diregdo
norte-sul. Representa basicamente a area de recar-
ga formada pelo anel verde da regido. A figura 8b
mostra a varia¢do da concentra¢do de 2!U e da RA
para o Perfil 2. Neste perfil, a concentragdo de ura-
nio diminuiu na direcdo do fluxo d’agua, poden-
do ocorrer a sua precipitacdo entre os pontos 8sb
e 6sb. A RA se manteve praticamente inalterada
para os pontos 12sb e 8sb com uma ligeira que-
da para o ponto 6sb, que também estd sob influén-
cia do Perfil 3. Esse perfil ¢ formado pelos pontos
11sb, 10sb, 5sb, 4sb e 6sb (Tabela 2), localizando-
-se na parte leste do Barreiro, na dire¢do sudeste-
-nordeste. A Figura 8c mostra o comportamento da
concentragdo de **U e da RA para este perfil. Os
pontos 11sb e 10sb estdo proximos entre si, ficando
quase paralelos na diregdo leste-oeste. Ambos con-
tribuem com suas aguas para o abastecimento dos
pontos 6sb, Ssb e 4sb. O ponto 10sb esta bem pro-
ximo a barragem “BCM?”, sendo bem provavel que
esteja sofrendo influéncia da mesma, pois, os va-
lores nele encontrados sdo praticamente similares
aos determinados para o ponto 9sp, de 0,13 ug/L
para a concentragao e 1,22 para a RA (MANCINI
& BONOTTO 2015), que contribui para a forma-
¢do do lago na area do Barreiro. Os pontos 5sb e
4sb apresentam uma pequena diferenga tanto para
a concentragdo de ***U quanto para a RA, a qual
ndo caracteriza nenhuma alteracdo no comporta-
mento das aguas em relagdo a profundidade, pois
estes dois pogos fazem parte de um conjunto de 4
pogos com profundidades diferentes, sendo o 4sb o
mais profundo. No geral, ndo se tem um padrio de
comportamento definido para o Perfil 3, em rela-
¢do a concentracdo de »%U. A RA se manteve pro-
xima a unidade com pequenas variagdes. O ponto
6sb denota estar recebendo contribuicao principal-
mente dos perfis 2 e 3, embora possa também so-
frer influéncia de aguas provenientes da porgdo
mais a leste da area.

BONOTTO (2005) demonstrou a possibili-
dade de emprego do modelo isotopico do uranio
dissolvido na avaliagdo de processos de mistura de
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aguas termais e atermais na estancia hidromineral
de Pocos de Caldas (MG). Como a concentragdo
de uranio ¢ praticamente a mesma para as amos-
tras atermais 1A e 3A (Figura 9), estimou-se uma
razdo isotopica »**U/**U de 1,4 para representa-las
e um valor de 2,5 para representar a razao isotopi-
ca P*U/*8U média das amostras de aguas termais
IT e 2T (Figura 9). Por estes dois valores médios
e, também, pelos dados correspondentes a amos-
tra de agua termal 3T, tragou-se o triangulo ilus-
trado na figura 9, onde se nota que a amostra de
agua atermal 2A (fonte Sinhazinha) insere-se no
interior do tridngulo. Assim, ¢ possivel calcular
em que proporg¢des as outras aguas estariam con-
tribuindo na mistura que forma a agua da fon-
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FIGURA 8 - Concentragdo de uranio e razdo de ativi-
dade (RA) para as amostras de dguas subterraneas do
Barreiro, municipio de Araxa (MG) no (a) Perfil 1, (b)
Perfll 2 e (c) Perfil 3.

25



Mancini & Bonotto

te Sinhazinha. De acordo com o modelo, a fonte
Sinhazinha estaria recebendo as seguintes contri-
buicdes: 23% das dguas das fontes frias, de circula-
¢do mais superficial; 68% das adguas hipertermais,
de circulag@o profunda, € 9% da agua hipotermal
(Quisisana Sulfurosa), provavelmente circulando a
profundidades intermediarias. Portanto, a modela-
gem ¢ promissora para interpretar as principais ca-
racteristicas observadas nas aguas subterraneas de
Pocos de Caldas (MG).

A equagdo (20) foi aplicada com sucesso por
ANDREWS et al. (1982) e ANDREWS & KAY
(1982, 1983) na datacdo de aguas subterraneas
de aquiferos em terrenos sedimentares e cristali-
nos. As condi¢des hidrogeoquimicas envolvendo o
potencial redox, teor de uranio dissolvido e razdo
isotopica #*U/**U numa sec¢do do SAG no esta-
do de Sdo Paulo favoreceram a sua utilizagdo por
BONOTTO (2006) em pontos de coleta de amos-
tras de aguas subterraneas. Para isto, foram consi-
derados os seguintes parametros:

(1) porosidade da rocha igual a 15%, re-
presentando a média dos valores referidos por
REBOUCAS (1976);

(2) diametro médio dos graos no arenito igual
a 0,1875 mm, referido por GILBOA et al. (1976),
o qual possibilita estimar a area superficial especi-
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FIGURA 9 - Razdo de atividade #*U/**U em fun¢io
do inverso da concentragdo de urinio para amostras
de dguas subterraneas de Pocos de Caldas (MG).
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fica da rocha pela equagdo s=3/pr, onde 7 € o raio
do grao e p ¢ a densidade da rocha;

(3) densidade média dos arenitos pouco con-
solidados p =1,65 g/cm?;

(4) Sigual a 2133 cm’!, estimado a partir dos
parametros (1), (2) e (3);

(5) A do *U igual a 2,79%10¢ ano';

(6) /U], igual a 0,70 pg/g, representando a
média dos valores obtidos por KIMMELMANN et
al. (1995);

(7) [U], igual a 0,01 pg/L, representando a
concentragdo do uranio dissolvido nas zonas mais
redutoras que ocorrem nas por¢des mais profundas
do aquifero;

(8) R4, igual a 1,3, consistindo na RA inicial
do U dissolvido em agua subterranea diluida
que ocorre em zona oxidante do aquifero;

(9) RA, igual a 21,65, representando RA nas
zonas mais redutoras que ocorrem nas porgdes
mais profundas do aquifero.

Quando todos esses valores sdo substitui-
dos na equagdo (20), verifica-se que uma idade de
45 ka ¢ obtida. Porém, adotando-se outros valores
para a porosidade, /U],, R4, e [U], na equagao (20)
¢ possivel calcular outros valores para a idade, por
exemplo, 61 ka ou mesmo 635 ka. Esse tltimo va-
lor é praticamente coincidente com a estimativa
de 640 ka obtida a partir do emprego da equagdo
(21) numa sub-bacia selecionada do SAG na qual
se considerou uma transecta SE-NW no estado de
Sdo Paulo (BONOTTO 2006).

REYES (2009) determinou as razdes isoto-
picas 2#U/38U e ¥Sr/%Sr em amostras de aguas
subterraneas coletadas em cinco pogos profundos
que interceptaram as rochas graniticas da Suite
Intrusiva de Itu, localizada na borda leste do estado
de Sao Paulo, nos municipios de Salto, Itu, Itupeva
¢ Indaiatuba. A composic¢do isotopica do Sr nas
aguas mostrou ser dependente ndo so6 da idade e
da razao Rb/Sr das rochas percoladas, mas também
da solubilidade dos diferentes minerais lixiviados.
As variagdes encontradas nas concentragdes de ati-
vidade do #**U e **U nas aguas sugeriram relagéo
com varios fatores como o grau de confinamento
do aquifero e, principalmente, a composi¢ao qui-
mica e parametros fisico-quimicos dessas aguas.
Nos diagramas da razdo de atividade #*U/**U vs.
inverso da concentragdo de U, observou-se que a
dinadmica de circulacdo das aguas foi bem mais
complexa do que aquela envolvendo apenas mistu-
ras de dois componentes distintos, pois, os resulta-
dos obtidos nao se ajustaram a uma reta. As razdes
Z4U/A8U denotaram que os processos de recarga



dos aquiferos ocorrem de maneira distinta, devido
aos diferentes sistemas de fraturas, sendo também
afetados pelas heterogeneidades quimicas das ro-
chas percoladas.

Buscando interpretar os desequilibrios ra-
dioativos entre 24U e **%U nas aguas subterraneas
que ocorrem em granitdides do Complexo Itu (SP),
SILVA (2011) conduziu, sob condi¢des controla-
das de laboratério, experimentos de lixiviagdo de
seis amostras representativas das diferentes facies
graniticas do Complexo Itu. As razdes de ativida-
de 2*U/*¥U determinadas nas solu¢des indicaram
acentuado desequilibrio radioativo, com valores
variando entre 1,63 ¢ 2,9, indicando lixiviagao pre-
ferencial do **U. Esses enriquecimentos de **U
ndo foram causados por recuo alfa direto, deven-
do-se a fragilizagdo da rede cristalina dos minerais
contendo urdnio e a mudanga no estado de oxida-
¢ao deste elemento de 4+ para 6+. Tais resultados
corroboraram aqueles obtidos em estudos prévios
conduzidos por BONOTTO & ANDREWS (1993,
2000) e BONOTTO et al. (2001), quando haviam
sido utilizadas outras rochas matrizes que foram
submetidas a diferentes protocolos experimentais
de lixiviagao.

BONOTTO (2013) utilizou o modelo isoto-
pico do uranio dissolvido para investigar processos
de mistura ocorrendo no SAG e aquiferos Bauru e
Serra Geral no estado de Sdo Paulo. Os isotopos
28U e #4U forem tragadores uteis na avaliagdo das
proporg¢des relativas de aguas de composigdo vari-
avel que se misturam ao longo de diferentes tran-
sectas no estado de Sao Paulo. Os valores médios
obtidos para a concentragdo de uranio dissolvido
e razdo de atividade 2*U/**U possibilitaram tracar
uma reta na qual as aguas do aquifero Bauru cor-
responderiam a mistura de aguas do SAG (1,5%) e
aquifero Serra Geral (98,5%).

SILVA & BONOTTO (2015) analisaram
64 amostras de aguas subterraneas no estado do
Amazonas, encontrando valores entre 0,01 e 1,4
ng/L para a concentracdo de uradnio dissolvido e
entre 1,0 e 3,5 para a razdo de atividade 2*U/**U.
Foi possivel identificar uma tendéncia de aumen-
to nos valores das RAs no municipio de Manaus
(AM), acompanhando a dire¢do do fluxo subter-
raneo. A RA também aumentou na direcdo SW-
NE, correspondendo aos seguintes municipios:
Uarini—Tefé; Manacapuru—Manaus; Presidente
Figueiredo—Sao Sebastido do Uatuma; e Boa
Vista do Ramos—Parintins. Estas tendéncias estdo
relacionadas a varios fatores, dentre eles, o cres-
cente carater dcido das aguas.

Derbyana, Sao Paulo, 42: €746, 2021.

BONOTTO (2016, 2017) descreveu um estu-
do hidrogeoquimico enfocando aguas subterrane-
as de estancias hidrominerais nos estados de Sao
Paulo e Minas Gerais. Foram analisadas 75 amos-
tras provenientes de fontes e pogos tubulares pro-
fundos, para as quais também foi determinada a
concentragdo de uranio dissolvido (variou de 0,001
a 4,82 ug/L) e razdo de atividade »*U/***U (variou
de 1 a 11,7). Foi possivel demonstrar a utilidade do
modelo isotodpico do uranio na avaliagdo da mistu-
ra de aguas subterraneas de distintos sistemas aqui-
feros, conforme sumarizado na tabela 3 e figura 10.

4 CONSIDERACOES FINAIS

Os isotopos naturais de uranio 24U e *%U ge-
ralmente encontram-se em situagdes de desequili-
brio radioativo em decorréncia dos processos de
interacdo agua/solo-rocha. Essa condi¢do tem pro-
piciado o desenvolvimento de equacdes e modelos
visando aplicagdes geocronologicas, permitindo
realizar datagdes na escala de tempo de até cerca
1,5 Ma, as quais também incluem a determinagio
de taxas de sedimentagdo em bacias hidrograficas
em fungdo dos processos de intemperismo. A par-
tir da década de 1960, teve inicio sua aplicagdo em
investigagdes hidrogeologicas, ndo s6 enfocando a
avaliagdo do tempo de residéncia das aguas sub-
terraneas, mas também dos processos relacionados
com a circula¢@o ¢ mistura das aguas nos diferen-
tes sistemas aquiferos. A idade de uma massa de
agua subterranea ¢ um parametro dificil de avaliar,
pois, a técnica analitica utilizada pode fornecer um
valor que ndo esteja relacionado com as mudan-
cas geoquimicas que ocorrem durante a sua evo-
lugdo, sendo necessario, além disso, que a amostra
seja representativa da formacao da qual foi coleta-
da. Assim, qualquer que seja a metodologia usa-
da, premissas apropriadas devem ser obedecidas de
maneira a se fornecer uma interpretacao plausivel
ao valor obtido. O emprego das varia¢des da razio
isotopica #4U/*8U do uranio dissolvido para a da-
tacdo de aguas subterraneas ¢ complicado devido
ao fato de que o uranio em solugdo nao forma um
sistema quimicamente fechado, pois a dissolugdo
ou deposigdo de uranio e o crescimento de »*U em
virtude do recuo alfa do #*Th na interface agua/ro-
cha podem ocorrer na medida em que a agua sub-
terrdnea migra no aquifero. Outros radionuclide-
os utilizados para a datacdo de aguas subterraneas,
como por exemplo o *H, 'C, 3°Cl e o ¥'Kr, também
possuem suas especificidades que devem ser aten-
didas para que a idade obtida possa ser considerada
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TABELA 3 - Estimativa baseada no modelo isotopico do uranio dissolvido dos volumes relativos da mistura de
aguas subterrdneas de diferentes sistemas aquiferos nos estados de Sao Paulo e Minas Gerais.

Cidade No. Sigla Cendrio 1 Cenario 2 Cendrio 3
1 SEI
2 JOR
Adi 0, 0,
Termas de Ibira (5p) ¢ 2 (Media) cGo 8 i
4 ADB 2% 0%
? (Mista) giC -%)209“@ 100%
T ,9%
2 LAN 36,9%
3 SLU 26,2%
4 (Mista) SJO 100%
Serra Negra (SP) 1 SAT 373%  61.8%
: B0 o L
9% 1%
7 EMista ) SAA 100%
8 (Mista) SCA 100%
2 BEL 37,4%
4 SRE 62,6%
7 (Mista) COM 100%
2 BEL 46,7%
3 LIN 53,3%
6 (Mista) FIL 100%
1 CUR 51,4%
2 BEL 20,4%
3 LIN 28,2%
5 (Mista) SIL 100%
, 2 BEL 32,5%
Aguas de Linddia (SP) 4 SRE 24,2%
5 SIL 43,3%
6 (Mista) FIL 100%
2 BEL 15,4%
7 COM 42.8%
5 SIL 41,8%
6 (Mista) FIL 100%
1 CUR 65,3% 28,2%
; B ig B
RE ,870 ,070
5 gMista) SIL 100%
6 (Mista) FIL 100%
3 VIL
4 VIT
3 ¢ 4 (Média) 9,5"/3 1,4"/3 13,7‘;&
Aguas da Prata SP) 5 bOL O Ton 530
5 (Mista) BOI 100% ’ ’
6 (Mista) PTA 100%
7 (Mista) PLA 100%
1 PEB and MAC (mean) 682/0
Pogos de Caldas (MG) % El})/?/and QUI (mean) gﬁ/f
4 (Mista) SIN 100%
1 AMO 78%
Pocinhos do 2 SMA 1%
Rio Verde (MG) 3 SAJ 21%
4 (Mista) RIV 100%
9 SL9 15,4%
10 SL10 84,6%
5 (Mista) SL5 100%
9 SL9 55,6%
7 SL7 44,4%
6 (Mista) SL6 109%
Sao Lourengo (MG) ?0 2%?0 2802
4 (Mista) SL4 100%
10 SL10 87% 43.9%
9 SL9 5,4% 41.8%
7 SL7 7,6% 14.3%
1 }Mistag SL1 100%
3 (Mista, SL3 100%
1 VIO 94,8%
6 LEO 5,2%
8 (Mista) DXE 100%
1 VIO 10,5%
2 ISA 8,3%
Caxambu (MG) 3 VEN 81,4%
4 (Mista) MAY 100%
1 VIO 79%
5 BZA 17,2%
6 LEO 3,8%
7.9, 10 (Média) - Mista EGU, GFL, DPE 100%
2 LA2
6 LA6
2 e 6 (Média) 11,7%
4 LA4 88.3%
Lambari (MG) 3 (Mista) LA3 100%
2 e 6 (Média) 2,3%
1 LAl 79,4%
4 LA4 18,3%
5 (Mista) LAS 100%
1 ROR 21%
3 FEP 10,6%
4 (Méd CAF 68,4;/0
: 5 e 6 (Média) - Mista REW, MAR 100%
Cambuquira (MG) > SLI 44.3%
3 FEP 22,4%
4 CAF 33.7%
5e6(Média) - Mista  REW, MAR 100%
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FIGURA 10 - Razdo de atividade 2*U/**U em funcéo do inverso da concentragiao de uranio para dguas subter-
raneas de diferentes sistemas aquiferos nos estados de Sdo Paulo e Minas Gerais.
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confiavel. Os estudos geocronologicos envolven-
do a datagdo das rochas tem utilizado distintos sis-
temas como o K-Ar, Ar-Ar, Rb-Sr, U-Th-Pb, Sm-
Nd, Re-Os, etc., cada um com diferentes premissas
que devem ser obedecidas para que a idade obti-
da possua significado para aquele contexto geolo-
gico estudado. Para os geocronologos, a situagdo
ideal consiste no emprego dos varios métodos dis-
poniveis, visando encontrar resultados concordan-
tes entre eles. Assim, este esfor¢o deve ser dirigi-
do ainda com mais énfase no caso da datacdo das
aguas subterraneas, pois, se trata de “matrizes” que
exibem maiores dificuldades relativamente a mi-
nerais como biotita, hornblenda, monazita e zircao,
comumente utilizados nos estudos geocronologi-
cos. Longos tempos de residéncia de aguas subter-
raneas no SAG, a partir do uso dos is6topos de ura-
nio U e #*U, tém sido também determinados em
investigagdes conduzidas com outros radionucli-
deos de elevada meia vida, como € o caso do ¥'Kr
(~ 210 ka) e *CI (~ 301 ka). Porém, esses estudos
ndo tém sido ainda realizados de maneira totalmen-
te integrada, geralmente em virtude das limitagdes
analiticas e custos envolvidos, dificultando a com-
provacdo dos resultados obtidos com base nas hi-
péteses e premissas inerentes a cada método utili-
zado. Em adi¢do ao uso cronolégico dos resultados
do desequilibrio entre 24U e **U nas aguas subter-
raneas, informagdes importantes t€ém sido também
propiciadas no estudo dos processos de mistura das
aguas em varios sistemas aquiferos nos estados de
Sdo Paulo e Minas Gerais. Porém, similarmente ao
que ocorre com a datacdo, hd também a necessida-
de de se utilizar de maneira integrada outros traga-
dores naturais, a exemplo do esforco realizado para
enfocar a presenca nas aguas dos isotopos estaveis
de estroncio *Sr e ¥’Sr. Isto certamente viabilizaria
uma maior confiabilidade nos cendrios propostos,
contribuindo para uma melhor compreensdo dos
processos de circulagao das aguas e mais adequado
gerenciamento dos recursos hidricos subterraneos.
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