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DETERMINACAO DOS ISOTOPOS NATURAIS DE RADIO DE MEIAS-VIDAS
LONGAS, *°Ra e “®Ra, EM AGUAS MINERAIS UTILIZADAS NOS
BALNEARIOS DE CAXAMBU (MG) E AGUAS DE LINDOIA (SP)

Sergio Garcia Negréao

RESUMO

Este trabalho teve por objetivos estudar a distribuicdo das concentragdes de
atividade dos is6topos de radio de meias-vidas longas, ?°Ra e **Ra, em amostras de 4guas
minerais coletadas no Balneario de Caxambu (MG) e no Balneério de Aguas de Linddia
(SP). Foram observadas concentracdes de atividade de **’Ra relativamente aumentadas em
relacdo as de ?°Ra nas &guas minerais estudadas no Balneario de Caxambu. As
concentracOes elevadas de carbonatos e bicarbonatos destas dguas podem resultar em um
conseqliente aumento da solubilidade dos is6topos de Ra e pode ter um papel importante
para a distribuicdo do ??®Ra e para as reaces de equilibrio entre as fases sélida e liquida
das solucBes. No Balneario de Caxambu, as concentracdes de atividade médias aritméticas
variaram de 83 mBq L™ a 3599 mBq L™ e de 60 mBq L™ a 4481 mBq L™ para “*Ra e
228Ra, respectivamente. O maior valor de atividade de “*Ra foi observado nas 4guas da
Fonte Venancio, enquanto que a concentracdo maxima de 2?’Ra foi determinada na Fonte
Ernestina Guedes. As razdes de atividade *Ra/ **Ra variaram de 0,079 (Fonte Conde
D’Eau e Princesa Isabel) a 4,2 (Fonte Mairink IT). Em Aguas de Lindéia as concentragdes
de atividade médias aritméticas variaram de 4,6 mBq L a41 mBqL*ede 30 mBg L' a
54 mBq L™ para ?°Ra e ?®Ra, respectivamente. O maior valor de atividade de ?*°Ra foi
observado nas &guas da Fonte Engarrafada S&o Jorge, enquanto que a concentracdo
méxima de ?®Ra foi determinada na Fonte Santa Filomena (torneira ptblica 2). As razdes
de atividade *®Ra/ *Ra variaram de 1,2 (Fonte Engarrafada Sdo Jorge) a 9,1 (Fonte
Engarrafada Jatoba 1). A exposi¢do de individuos do publico a radiacdo natural em virtude
do consumo das &guas minerais também foi avaliada neste trabalho. As doses efetivas

foram estimadas utilizando-se um modelo dosimétrico conservativo, e integrando-se 0s



resultados ao longo de 70 anos de vida de um individuo adulto, ap6s a incorporacdo de
?%Ra e “®Ra. Os resultados desta avaliacdo radiossanitaria demonstraram que o nivel de
referéncia de dose efetiva comprometida recomendado pela Organizacdo Mundial de
Sadde de 0,1 mSv a™ foi ultrapassado em quase todas as fontes de Caxambu, exceto para a
Fonte Viotti, Fonte Dom Pedro e Fonte Dona Leopoldina. Em Aguas de Linddia e Lind6ia
as maiores doses efetivas comprometidas obtidas foram 8,4 10° mSv a™ para o *°Ra
(Fonte engarrafada S&o Jorge) e 2,6 102 mSv a™* para o *®Ra (Fonte Santa Filomena —
torneira publica 2). Estes valores sdo menores que o limite recomendado pela Organizagéo
Mundial de Sadde. Doses efetivas comprometidas de até 7,4 x 10" mSv a™ para o ?°Ra
(Fonte Venancio, Caxambu) e 2,2 mSv a’ para o ®Ra (Fonte Ernestina Guedes,
Caxambu) foram estimadas no presente trabalho. No caso do **Ra, este valor representa
menos que 31% da dose efetiva média anual atribuida a radioatividade natural. Contudo,
no caso do “®Ra, o limite anual de dose efetiva comprometida recomendado pela ICRP
(considerando-se todas as fontes de exposicdo da populagdo mundial a radiacdo) foi

excedido ndo s6 na Fonte Ernestina Guedes, mas também na Fonte Beleza.
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DETERMINATION OF LONG-LIVED NATURAL Ra ISOTOPES, *Ra e ?®Ra,
IN MINERAL AND SPRING WATERS FROM CAXAMBU (MG)
AND AGUAS DE LINDOIA (SP) SPAS

Sergio Garcia Negrao

ABSTRACT

The aim of this work was to study the long-lived Ra isotopes, °Ra and ?*®Ra, natural
distribution in mineral and spring waters from Caxambu (MG) and Aguas de Lindoia (SP)
waterparks. In Caxambu mineral waters it was observed “*Ra acitivity concentrations
slightly higher than those of ?°Ra. The elevated content of carbonates and bicarbonates of
these waters can result in an increased solubility of the both Ra isotopes and may play an
important role for the fate of 2Ra and its equilibrium distribution between solid and liquid
phases. In Caxambu Thermal Spa, arithmetic mean activities ranged from 83 mBq L™ to
3599 mBq L™ and from 60 mBq L™ to 4481 mBq L™ for °Ra and “*Ra, respectively. The
highest 2?°Ra activity was found in Venancio Spring, while the maximum **®Ra activity
value was determined in Ernestina Guedes. *®Ra/ #*°Ra activity ratios varied from 0.079
(Conde D’Eau and Princesa Isabel Spring) to 4.2 (Mairink 11 Spring). In Aguas de Lindoia,
arithmetic mean activities ranged from 4.6 mBq L™ to 41 mBq L™ and from 30 mBq L™ to
54 mBq L™ for Ra and ?’Ra, respectively. The maximum **°Ra activity concentration
was found in the bottled mineral water Sdo Jorge, while the higher ??®Ra activity
concentration was determined in Santa Filomena Spring (public station 2). Ra/ ?°Ra
activity ratios varied from 1.2 (bottled mineral water S&o Jorge) to 9.1 (bottled mineral
water Jatoba 1). This work also performed the dose assessment due to the ingestion of
°2Ra and ?®Ra in Caxambu and Aguas de Lind6ia mineral and spring waters. The

committed effective doses were estimated by using a conservative dosimetric model and
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taking into account the results over a lifetime (70 years) following intake of both long-
lived Ra isotopes. The results from this radiological evaluation showed that the guindance
committed effective dose level of 0.1 mSv y* recommended by World Health
Organization was exceeded in almost all samples studied in Caxambu, except for Viotti
Spring, Dom Pedro Spring and Dona Leopoldina Spring. In Aguas de Linddia and Lindoia,
the highest committed effective doses estimated were 8.4 10° mSv y™* for the intake of
2%°Ra (bottled mineral water S&o Jorge) and 2.6 102 mSv y* for °Ra (Santa Filomena
spring — station 2). Both values are below the limit recommended by World Health
Organization. The maximum commited effective doses per year obtained in this work were
7.4 10" mSv y™* for ?°Ra (Venancio Spring) and 2.2 mSv y™* for *Ra (Ernestina Guedes
Spring). Considering the case of **Ra intake via mineral water, the dose obtained
represents less than 31 % of the average effective dose attributable annually from natural
background radiation. However, in the case of *®Ra the annual committed effective dose
limit recommended by ICRP (considering all sources of radiation exposure for the world

population) was exceeded not only in Ernestina Guedes Spring, but also in Beleza Spring.
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1. INTRODUCAO E JUSTIFICATIVAS

1.1 Considerac0es gerais da radioatividade natural em aguas minerais naturais

A radioatividade ambiental se origina de varias fontes naturais e artificiais. O
Comité das NagOes Unidas que estuda os efeitos da radiacdo atdmica, cuja denominacao
em inglés ¢ “The United Nations Scientific Committee on the Effects of Atomic
Radiation — UNSCEAR” estima que a exposi¢do humana a fontes naturais de radiagdo
contribui para aproximadamente 98% da dose de radiacdo normalmente recebida pela
populacdo (excluindo-se as exposi¢des médicas) (UNSCEAR, 2000; ICRP, 2000). A
contribuicdo da producdo de energia nuclear e dos testes com armas nucleares
representam uma fragdo muito pequena da dose total. A exposicdo média global da
populacéo a fontes naturais de radiacdo é cerca de 2,4 mSv a™ (UNSCEAR, 2000). Este
valor pode variar amplamente de local para local em fungéo de varios fatores, tais como
a altura acima do nivel do mar, as quantidades e tipo dos radionuclideos presentes nos
solos, rochas e sedimentos, e as quantidades incorporadas pelo homem em funcéo dos
habitos regionais via ingestdo de agua, alimentos e inalacdo. A contribuicdo da agua
potavel para a exposicdo total também é pequena e é proveniente da presenca de
radionuclideos das séries radioativas naturais do uranio e do tério (UNSCEAR, 2000;
WHO, 2006).

Existem algumas regides, tais como, por exemplo, Kerala na india e o Planalto de
Pocos de Caldas no Brasil, aonde os niveis de radioatividade natural de fundo sdo
aumentados, resultando em uma exposi¢do da populacdo local até 10 vezes acima do
valor médio global de 2,4 mSv a™. Entretanto, efeitos deletérios na saide humana
decorrentes destas exposicdes aumentadas ndo foram estatisticamente evidenciados
nestes locais (UNSCEAR, 2000; ICRP, 2000).

Estudos sobre a distribuicdo de radionuclideos naturais em aguas subterrneas tem
despertado interesse da comunidade académica nas areas de fisioterapia, geogquimica
ambiental e hidrologia. As substancias radioativas naturais em aguas minerais e agua
potével originam-se da dissolucdo de gases e minerais presentes nas rochas que compde
os aquiferos. Os padrbes de qualidade destas aguas subterrdneas dependem das

condicionantes hidrologicas, tais como: propriedades fisico-quimicas e caracteristicas



geoldgicas do aquifero. A geologia tem grande influéncia na ocorréncia de
radionuclideos naturais na agua. Suas concentracGes sdo varidveis e dependem da
natureza e tipologia das rochas, assim como da litologia predominante em um dado
cenario. Aguas subterraneas provenientes de aqiiferos em rochas fraturadas do
embasamento cristalino, por exemplo, podem apresentar concentragdes relativamente

aumentadas de radioatividade natural (lyvengar, 1990; Godoy & Godoy, 2006).

As aguas minerais sdo aguas subterraneas apropriadas para o engarrafamento e
consumo humano e geralmente apresentam mais que 1 g L™ de sélidos totais
dissolvidos (STD) (Koztowska et al., 2007). Outras aguas potdveis engarrafadas e
comercializadas sdo as aguas consideradas medicinais, as quais podem ser classificadas
de acordo com a concentragdo de sais dissolvidos, tanto em aguas doces (STD <1 g L™)
ou minerais, mas neste caso devem conter componentes benéficos ao organismo
humano (Koztowska et al., 2007). Existem também varios tipos de aguas subterraneas
engarrafadas comercialmente, as quais ndo sdo classificadas nem como minerais, nem
como medicinais. Muitas vezes, estas aguas também podem ser denominadas potaveis

de mesa.

Em varios paises, observa-se uma tendéncia aumentada em se substituir as aguas de
abastecimento publico por &guas minerais engarrafas para consumo humano. Estas
préaticas aumentam a probabilidade de ingestdo de altas concentracdes de radionuclideos
naturais dissolvidos nas mesmas, principalmente de produtos de decaimento das séries
radioativas do uranio e do tério (Desideri et al., 2007a). Sabe-se que varias fontes de
agua mineral apresentam concentracGes elevadas de radio e raddnio. As concentracdes
de %®Ra em 4aguas minerais podem atingir mais de 3,7 Bq L™, valores muitas vezes
maiores que aqueles reportados normalmente na éagua de abastecimento publico
(Cothern & Rebbers, 1990; Desideri et al., 2007Db).

O nivel méximo de contaminagdo estabelecido pela United States Environmental
Protection Agency (USEPA) de 185 mBq L™ (para a soma das concentracdes de %° Ra
e “®Ra) e de 556 mBq L™ para a atividade alfa total, excluindo-se nestes casos as
contribui¢cbes dos isétopos de urénio e do radbnio. Levando-se em conta sua
radiotoxidade, o radio é considerado um dos mais importantes radionuclideos de

ocorréncia natural. Devido sua similaridade quimica com o célcio, quando dissolvido



das rochas, esse radionuclideo torna-se parte integrante da cadeia biologica, e ao ingerir
agua potavel por muitos anos pode aumentar o risco de cancer (Kitto et al., 2005).

Além disso, outros radionuclideos naturais tais como U, *°Ra, ??Rn, ?'°Po e
228Ra estdo freqiientemente dissolvidos nas 4guas potaveis e suas concentracdes podem
variar amplamente (Cothern & Rebbers, 1990). Contudo, do ponto de vista de
radioprotecdo, os resultados de vérias pesquisas indicam que apenas **’Rn, **°Ra e *®Ra
tem sido detectados em concentragdes que podem ser preocupantes do ponto de vista da
salide humana (Desideri et al., 2007b; Jia et al., 2009). Neste contexto, *°Ra e ?*®Ra sdo
0s isotopos de radio mais criticos devido suas meias-vidas longas, 1.600 anos e
5,75 anos, respectivamente. Como o comportamento quimico do radio no ser humano é
similar ao do calcio, os isétopos de radio tendem a se acumular no esqueleto ap6s a sua
ingestdo. Embora as atividades de #*Th sejam maiores que as de ***U na natureza
(Lasheen et al., 2007), em alguns cenarios processos geoquimicos podem ocasionar a
concentracdo de uranio e resultar em um aumento das concentracdes de **°Ra em
relacdo ao **®Ra nestas 4guas naturais, justificando a realizagdo de estudos dos niveis de
radioatividade natural nas aguas envasadas para consumo humano, com a finalidade de

garantir alta qualidade das &guas potaveis adquiridas.

A Organizacdo Mundial da Saude (OMS) produz as normas internacionais que
regulamentam os padrfes de qualidade da &gua e da salde humana, os quais sdo
adotados por varios paises desenvolvidos e em desenvolvimento. No documento
“Guidelines for Drinking Water Quality”, ond ed., 1993 (WHO, 1993), sdo
recomendados como padrdes de qualidade para a presenca de radioatividade na agua
potavel, as atividades alfa total e beta total. Estes valores foram fixados como 0,1 Bq L™
e 1,0 Bq L™ para as atividades alfa total e beta total, respectivamente. Na edicdo mais
recente deste documento (3" ed.) (WHO, 2006), os limites recomendados para
radionuclideos naturais ou liberados no meio ambiente foram revistos, e o valor da
radioatividade alfa total foi elevado para 0,5 Bq L. Em ambos os documentos, a
estimativa adequada da dose total advinda da ingestdo de dgua para consumo humano
pressupde a dose de 0,1 mSv ano™. Este valor compreende 10% do nivel de isencéo
recomendado pela “International Commission on Radiological Protection” (ICRP) para
a presenca de radioatividade na &gua e alimentos, considerando-se situagbes de
exposicoes prolongadas dos individuos do publico (ICRP, 2000; WHO, 2006). Este



valor é adotado pela maior parte dos Estados-Membro da OMS, pela Comunidade
Européia e pela Organizacgdo das Nagdes Unidas para Alimentacao e Agricultura (FAO).
Desta forma, nenhum efeito adverso a salde humana advindo da presenca de
radioatividade na agua potavel é esperado se as concentracfes dos radionuclideos
presentes estiverem abaixo do nivel recomendado de dose (equivalente a dose efetiva

comprometida menor que 0,1 mSv ano™).

Como as doses totais advindas da ingestdo devem ser estimadas, os valores brutos
das medidas alfa total e beta total ndo podem ser utilizados nesses célculos. Neste caso,
as dose total decorrente da ingestdo é calculada pela somatdria das doses atribuidas aos
radionuclideos presentes na agua, principalmente os emissores de particulas alfa,

considerados 0s mais perigosos quando ingeridos pelo homem.

As recomendacdes da OMS podem ser aplicadas as dguas de abastecimento e aguas
engarrafadas, definidas no documento, como agua potavel. Porém, é importante
esclarecer que ndo existem limites oficiais para a presenca de radioatividade que se
apliquem as aguas minerais engarrafadas e as fontes minerais. No entanto, atualmente,
um percentual nao-negligencidvel da populacdo consome regularmente as aguas
minerais engarrafadas e bebidas fabricadas a partir das mesmas (Kovacs et al., 2005),
tornando a ingestdo destas aguas um elemento importante da dieta humana.
Consequlientemente, a monitoracdo dos niveis de radioatividade natural em aguas
minerais tem  despertado grande interesse da comunidade cientifica
(Baradacs et al., 2001; Oliveira et al., 2001). A producdo Brasileira de dguas minerais
engarrafadas cresceu de 1,8 10° L ano™ em 1997 para cerca de 5,0 10° L ano™ em 2009
(DNPM, 2009), a regido sudeste sendo responsavel por mais de 65% da producdo do
pais.

No Brasil, a Portaria n°® 518/04 do Ministério da Saude (MS, 2004) estabeleceu,
entre outros parametros, os niveis de triagem que conferem a potabilidade da adgua do
ponto de vista radioldgico os valores de concentragfes de atividade que ndo excedem a
0,1 Bq L™ para alfa total e 1 Bq L™ para beta total. Em dezembro de 2011, o Ministério
da Saude (MS, 2012), na portaria n°® 2914 de 12/12/2011, alterou o limite de 0,1 para
0,5 Bqg L™ para alfa total, e mantendo inalterado o limite para beta total. Essa mesma
portaria determina que, se os limites estabelecidos forem ultrapassados, deve ser

realizada analise especifica para os radionuclideos possivelmente presentes (MS, 2012).



1.1.1 Caracteristicas das aguas minerais e seus efeitos na saide humana

A gqualidade das aguas subterraneas depende em grande parte da hidrologia, das
condi¢cdes fisico-quimicas e das caracteristicas geologicas dos aquiferos
(Labidi et al., 2010). Estas aguas subterraneas que apresentam alto valor de sélidos
totais dissolvidos (STD), podem conter concentracbes aumentadas de is6topos
radioativos emissores de particulas alfa e beta que sdo indesejaveis ao envase das

mesmas.

O termo “agua mineral natural” ¢ definido pela legislagdo Européia e por um
codigo padréo internacional (Codex International Standard) como &guas que se
originam de um aquifero ou depdsito, que diferem de dgua tratada quanto a sua pureza
original e seu conteudo de sais minerais, tracos de minerais e outros constituintes, cuja
composicdo deve permanecer constante ao longo do tempo (Cemek et al., 2007). As
aguas minerais naturais fornecem uma fonte essencial de ions benéficos a saude
humana, tais como fluoreto, cloreto, célcio, magnésio, potassio, sodio, iodo, bromo,

boro, ferro, manganés, zinco, selénio e silicio, dentre muitos outros (Dusan et al., 2010).

Alguns paises como a Alemanha, avaliam os efeitos da ingestdo de agua na
salde humana pela composi¢cdo quimica das aguas minerais, baseando-se na

concentracdo minima de sais minerais dissolvidos (Misund et al., 1999).

A maioria das aguas termais e aguas minerais sdo provenientes de regides
vulcanicas no mundo, surgem tanto como resultado de eventos eruptivos, quanto como
de manifestacdes hidrotermais. Em varios destes locais desenvolveram-se balnearios e
estancias hidrotermais, conhecidos como Spas (salute per acqua), melhorando o bem
estar social, econémico, devido a aplicagbes Uteis das fontes geotermais tais como:
producdo de calor para uso doméstico, fornecimento de gas quente, e a producdo de

energia (Cruz & Franga, 2006).

Quanto aos efeitos benéficos a saide humana, as dguas minerais podem ser
classificadas como: aguas diuréticas, aguas catarticas (com propriedades de limpeza,

purificacdo, facilitando as funcbes hepato-biliares e estimulando funcionalidade do



intestinal diretamente ou indiretamente), aguas com propriedades antiflogisticas
(antiinflamatorias).

Os radionuclideos das séries de decaimento do U e do ***Th sdo elementos
radioativos naturais e também podem ser encontrados nas aguas minerais naturais. O
isétopo “°Ra é um elemento intermediario da série do ***U, estd presente na crosta
terrestre e apds decaimentos sucessivos forma o 2°°Pb, estavel. O is6topo do Ra, é um
elemento da série de decaimento radioativo natural do 2°Th, que apds Varios

decaimentos forma o 2°®Pb estavel (FIG. 1).
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FIGURA 1 — Esquema de decaimento das séries radioativas naturais do ***U e do #**Th
(Adaptado de Bonotto & Silveira, 2006).



A classificagdo das 4guas minerais segundo a composicao idnica predominante,
pode ser subdividida em: aguas bicarbonatadas, aguas sulfatadas, dguas salgadas ou
cloretadas, e aguas sulfurosas. Se na composicdo quimica da agua existe mais que um
anion predominante, podemos ter A&guas cloretadas-sulfatadas, bicarbonatadas-
sulfatadas, dentre outras. A caracterizacdo quimica é completada por cations de metais
alcalinos tais como litio, sodio, potéssio, ou cations alcalino-terrosos tais como célcio,

magnésio, estréncio e berilio (Petraccia et al., 2006).

Quanto ao residuo seco a 180 °C (expresso em sais totais em gramas apos
evaporacdo de | L de agua mineral a 180 °C), as aguas minerais podem ser classificadas
em (Petraccia et al., 2006):

- 4guas com muito baixo contetido mineral (residuo seco < 50 mg L™);
- 4guas com baixo contetido mineral (residuo seco > 50 e < 500 mg L™);
- 4guas com médio contetido mineral (residuo seco > 500 e < 1500 mg L™); e

- 4guas ricas em minerais (residuo seco > 1500 mg L™).

Dentre as inUmeras aplicagdes das dguas minerais, podemos citar:

a) as aguas com contetido mineral muito baixo, representam cerca de 9% das
aguas engarrafadas que estdo no mercado; estas aguas tem efeito diurético e sdo
indicadas para célculos urinarios; remocdo do acido Urico e sdo utilizadas para

hipertensdo, uma vez que tem baixo contetido de sodio;

b) as 4guas com conteddo mineral baixo, representam cerca de 65% das aguas
engarrafadas no mercado, tem efeito diurético e sdo utilizadas para célculos urinarios e

gota, porque facilitam a remocéo do &cido Urico e nitrogénio ureico;

C) as aguas com conteudo mineral médio, representam cerca de 20% das aguas
disponiveis no mercado, séo similares as de conteido mineral baixo quanto na acéo,

mas seu efeito diurético é inversamente proporcional a quantidade de residuos secos;

d) as aguas ricas em sais minerais, cerca de 6% das aguas no mercado e sdo

classificadas como aguas medicinais. Estas aguas podem ainda ser subdivididas em:



- Aguas bicarbonatadas neutralizam o pH acido de secrecdo estomacal, aceleram
0 esvaziamento gastrico, provocam a liberacdo dos peptideos gastricos, sdo utilizadas na
hipersecrecdo cloridrica-péptica e refluxo gastroesofagico. Durante periodos de
atividade fisica intensa, elas restauram os liquidos e sais, facilitam a perda e remocdo de
nitrogénio, compensam a acidose metabolica.

- Aguas sulfatadas estimulam a motilidade intestinal e sdo principalmente
indicadas nas constipacdes cronicas.

- Aguas sulfatadas-bicarbonatadas sdo utilizadas para tratar a vesicula biliar e
calculos biliares. Sdo geralmente ricas em magnésio, que facilitam acdo colagoga.

- Aguas sulfurosas e bicarbonatadas s&o indicadas para diabetes.

- Aguas s6dio cloretadas (aguas salgadas) estimulam o peristaltismo intestinal e
a secrecdo intestinal de agua e eletrolitos, tem acdo colagoga. Sdo usadas na
constipacéo, intestino irritado e patologias biliares.

- Aguas minerais ricas em calcio sdo indicadas quando se requer calcio
(indicadas para as criancas, mulheres gravidas, menopausa, idosos, e tratamento da
osteoporose). Estudos recentes indicam prevenir a hipertensao.

- Aguas magnesianas sdo principalmente catarticas, estudos recentes indicam
que elas podem prevenir arteriosclerose, sdo Uteis em patologias ginecoldgicas tais
como a sindrome pré-menstrual, climaterium, e osteoporoses pos-menopausa.

- Aguas ferruginosas s&o indicadas em anemias e hipertiroidismo.

- Aguas sulfurosas, iodatadas sdo usadas principalmente em usos externos
(banhos e lamas), para inalacdo e doengas no sistema respiratorio e dermatoldgico.

- Aguas carbonatadas (carbogasoso) sdo usadas principalmente em banhos, no

tratamento da vasculopatia periférica (Petraccia et al., 2006).

1.1.2 Classificacdo Crenoquimioterapica

Segundo Mourdo (1992), a classificacdo crenoquimioterapica das dguas minerais
com acéo terapéutica é baseada na concentracdo aniénica predominante, que formam as
respectivas divisdes terapéuticas, onde cada divisdo apresenta caracteristicas fisico-
quimicas e quimicas semelhantes ou proximas, com indicacbes clinicas também
semelhantes ou proximas. Existem quatro divisdes quimicas anidnicas, com as seguintes

medicacdes:



I - Medicacéo oligomineral - Sem &nion dominante, 4guas energéticas termais (radio e
torioativas) e diuréticas (radioativas e oxigenogasosas);
Il - Medicacdo sulfetada — anion hidrogenosulfeto (hidrossulfidrico-SH), aguas

sulfurosas, estimulantes e modificadoras da nutricéo;

Il - Medicagdo alcalina — carbonatos (CO,”), aguas alcalinizantes diuréticas

(carbogasosas) e digestivas (bicarbonatadas); e
IV - Medicacdo cloretada — cloreto (Cl ™), &guas cloretadas mistas, estimulantes,

diureticas e digestivas.

1.1.2.1 Terapias usadas em crenobalnearios

Os tratamentos preventivos e curativos das aguas mineromedicinais em usos

internos e externos, incluem:

- Banhos de imersdo-carbogasosos, de ar comprimido ou banho de pérolas,
banho de espuma (hidromassagem);

- Duchas de jato frias, mornas, quentes, escocesa, duchas com massagem (banho
de Vichi);

- Exercicios subaquéticos: massagens e exercicios subaquaticos, ginasticas
subaquatica;

- Inaloterapia: inalagéo, nebulizacdo, duchas gasosas;

- Termoterapia: banhos de vapor (vapores da prdpria dgua mineral), sauna, e
forno de Bier. Sdo utilizados para reumatismos, afec¢bes dos nervos periféricos,
afeccdes do sistema nervoso, estados psiquicos, lesdes cirdrgicas gerais (ortopédicas e

traumaticas), dermatologia, e convalescenca (http://www.cprm.gov.br/19-01-2012).

1.1.3 Estudos que abordam algumas caracteristicas e analises das aguas minerais

Devido a importancia da agua para vida humana, sua qualidade deve ser

controlada rigorosamente. Por esta razdo, os estudos da dgua envasada para 0 consumo
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humano devem ser efetuados afim de se garantir que elas tenham um baixo nivel de
radioatividade (Sanchez et al., 2009).

Em varios paises, a concentracio de *°Ra em é&gua potavel é limitada a
100 mBq L™* (Somlai et al., 2002). Em um trabalho de pesquisa realizado na Espanha
por Sanchez et al., (2009), foram analisadas 43 marcas de &guas minerais engarrafadas
de diversas procedéncias: Franca (2), Portugal (13) e Espanha (28). Os resultados
mostraram que para as amostras analisadas, 14 estavam acima do limite de 0,1 Bq L™
estabelecido para a concentragdo de atividade alfa total. Valores elevados para a
concentracdo de atividade alfa total ndo sdo inesperados em amostras de aguas
subterraneas, as quais apresentaram niveis de alfa e beta total maiores que o0s
observados em aguas de superficie, devido a sua maior mineralizacdo. Das 14 amostras,
quatro amostras apresentaram concentracdes de atividade beta total maior que o limite
de 1 Bq L™. Os resultados revelaram uma forte correlacéo entre o contetido radioativo e
o residuo seco, levando-se a concluir que a alta radioatividade estd relacionada

principalmente com o grau de mineralizacdo da dgua subterranea.

Em Portugal, a maioria das dguas minerais apresentam baixa mineralizagdo em
comparagdo com outras aguas envasadas e comercializadas na Europa, revelando
grande diferenca no sabor das aguas minerais das fontes portuguesas. Isto se deve a
geologia e as caracteristicas fisico-quimicas especificas, que distinguem as aguas
subterraneas, quanto a mineralizacdo total ou outros parametros fisicos-quimicos (tais
como: pH, CO; , silica), e superam o0s niveis normalmente observados na &gua
superficial com temperaturas mais altas que a temperatura média do ambiente
(Lourenco et al., 2010).

Na Hungria, o consumo de &guas minerais envasadas tornou-se mais popular,
sua taxa de consumo aumentou de 28 L pessoa® ano’ em 1999, para cerca
40 L pessoa™ ano™ em 2000 (Somlai et al., 2002). Em um trabalho realizado por Somlai
et al., (2002), os resultados mostraram que das 28 amostras analisadas, em seis amostras
as concentracdes de atividade de *°Ra excederam o limite de 100 mBq L™, estabelecido
para radioatividade alfa total. Entretanto, uma das amostras estudadas apresentou
concentracdo de atividade alfa total de cerca de 3 Bq L™, e neste caso a recomendacao
foi a reducdo ou moderagdo do consumo desta fonte, assumindo-se a taxa de ingestéo de

1 L d™ para adultos e adolescentes de 12-17 anos de idade .
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As aguas geotérmicas na Hungria sdo utilizadas em larga escala para banhos,
como aguas potaveis e para finalidades médicas. As dguas minerais envasadas e termais
desta regido foram analisadas por diferentes métodos radioanaliticos e radioquimicos.
Verificou-se que nas fontes termais que alimentam os famosos banhos em Budapeste,
ao longo das margens do Danubio, foram determinadas concentracfes de atividade para
0 %?Rn de até 100 Bq L™ e para 0 *°Ra de até 1,0 Bq L™. No caso das 4guas minerais
envasadas comercialmente o valor mais alto da concentracdo de °*°Ra excedeu a
2,0 Bq L' observado na agua mineral Apenta, uma marca popular na Hungria
(Baradacs et al., 2001).

Na Europa, aonde tem aumentado o consumo de &gua mineral, foram analisadas
56 amostras de diversas marcas e procedéncias (Misund et al., 1999), nas quais
determinou-se a distribuicdo de 66 elementos quimicos. O estudo mostrou que ha uma
grande variacdo na composicdo quimica das dguas minerais, e que essas diferencas na
composicdo quimica observada entre os paises e regifes sdo devidas ao diferentes
ambientes geoldgicos. Ha indicacdes de que as concentracbes dos elementos
indesejaveis (como por exemplo, Pb) sdo mais altas em aguas vendidas em garrafas de
vidro do que em garrafas plasticas. Estudando-se a grande variacdo da distribuicdo
destes elementos e as suas respectivas concentracfes, evidenciou-se que se conhece
muito pouco a respeito da ocorréncia dos efeitos adversos a salde humana
(Misund et al., 1999). Esta pesquisa demonstrou ainda, a partir da distribuicdo de varios
elementos na agua potavel, que os dados ndo eram homogéneos, provavelmente em
decorréncia da composi¢do das aguas analisadas provenientes de diferentes estruturas
geoldgicas, locais e tipos de aquiferos. Os resultados desses estudos sugeriram a
necessidade de se analisar uma vasta faixa de elementos naturais e produzir uma base de
dados da composicdo quimica da agua em toda a Europa. A partir deste banco de dados,
pode-se estabelecer acdes eficazes quanto a presenca de elementos criticos a saude
publica baseada na avaliacdo toxicologica dos mesmos (Misund et al., 1999).

Na Jordania, as fontes de aguas minerais termais sdo muito atrativas para
pessoas que procuram restabelecimento fisico. Um trabalho de pesquisa realizado por
Sagan et al., (2001), determinou as atividades de isétopos radioativos naturais nestas
4guas. Os radionuclideos estudados foram ***Th, ??°Ra, 2*Pb, 2Bi, ®Ac, 2Th, 2'°P,
212Bj ¢ 27| As atividades de ?*°U e “°K também foram medidas. As concentracdes de

atividade obtidas de todos os is6topos analisados variaram de 0,14 a 34,8 Bq L™,
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enquanto que as concentracdes dos isotopos do U, ?°U, #*?Th e *°K variaram de
3,0 x 10° a 0,59 mg L™. Os resultados obtidos foram comparados com 0s niveis

frequentemente observados a dgua potavel.

Na Poldnia, nos arredores do Carpato, foram estudadas e analisadas 28 amostras
de agua mineral engarrafadas e de A&guas medicinais acessiveis no mercado
(Koztowska et al., 2007). Os resultados das concentracdes de atividade dos isétopos de
2°Ra variaram de 10 a 335 mBq L, de ?®Ra variaram de 30 a 268 mBq L™, de **U
variaram de 0,5 mBq L™ a 13,6 mBq L™ e de ?®*U variaram de 0,5 a 7,7 mBq L™. As
razbes de atividade dos isétopos ?**U / #®*U variaram na faixa de 1,6 a 7,0. A dose
efetiva devido a ingestdo dos is6topos de Ra foi igual a 4,26 pSv ano™, valor muito
abaixo do limite de 100 pSv ano™ estabelecido pela Organizacdo Mundial da Satde
(WHO, 2004). A dose efetiva devido a incorporagcdo de urénio foi considerada
insignificante. A somatoria das doses efetivas dos is6topos de radio e uranio foi igual a
4,3 pSv ano® (considerando-se uma taxa de 58 L ano™ de &gua consumida por
individuo adulto) e ndo excederam também o limite permissivel igual a 100 uSv ano™.
Assumindo-se 0,5 L de consumo de agua por dia, isto é, 182,5 L ano™, a dose efetiva
seria igual a 13,4 pSv ano™. Para uma taxa de 730 L ano™ a dose efetiva estimada seria

de 54 pSv ano™. Estes valores ndo excederam o limite de 100 uSv ano™.

No México, foram feitas medigdes das concentracBes de atividade alfa e beta
total em 21 amostras (Rangel et al., 2002), de aguas minerais envasadas de origem local
e importadas para se avaliar sua qualidade radiol6gica. As concentracBes de atividade
alfa e beta total, foram determinadas utilizando detetores liquidos de cintilagdo com
técnica “Pulse Shape Analysis” (PSA). Os resultados mostraram que a atividade beta
total excedeu o limite recomendado de 1,0 Bq L™ para uma amostra, cujo valor foi de
1,573 Bq L™ Os limites para atividade alfa de 0,1 Bq L™ foram excedidos em trés
amostras, as concentracdes de atividade alfa total variaram de 0,114 a 0,601 Bq L™
Para estas trés amostras os resultados mostram uma boa correlacdo entre teor de
radioatividade e o contetdo de sais minerais, 0s quais foram relacionados com a origem
e forma de tratamento destas aguas. Portanto, para avaliar o risco a saude do
consumidor, recomendou-se monitorar periodicamente e avaliar as doses efetivas da

ingestdo destas aguas envasadas.
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Nos Estados Unidos, foram analisadas oito fontes de &aguas subterraneas
naturais, rotuladas como &guas minerais de Saratoga, nas proximidades de Nova York
(Kitto et al., 2005). As aguas minerais analisadas eram altamente enriquecidas em
elementos alcalinos e alcalino-terrosos, bem como ions cloreto. Foram detectados trés
isétopos de radio (***Ra, “°Ra e *®Ra), e as concentracdes de atividades obtidas foram:
para 0 “*Ra de 1 Bq L™, para 0 “°Ra de 20 Bq L™ e para 0 “®Ra de 2 Bq L™. O estudo
mostrou alta concentracdo dos isétopos de radio, aonde o *°Ra representou cerca de
80% da radioatividade medida nas amostras. As concentra¢des de uranio dissolvido nas
4guas minerais foram muito baixas, aproximadamente de 50 mBq L™. Observou-se que
0s niveis dos isotopos de radio estavam diretamente relacionados com a concentragdo

dos elementos alcalinos e alcalino-terrosos.

A Itélia é o principal produtor e consumidor de &gua mineral no mundo
(Desideri et al., 2007b). Em um trabalho de pesquisa foram analisados os niveis de
radioatividade natural em 51 amostras de aguas engarrafadas. As concentracdes de
atividade alfa total, beta total, de ‘U, 28U, ?*Ra e #°Po foram determinadas. Os
resultados mostraram que as concentracdes de atividade de **Ra variaram de 10 a
52,50 mBq L, de ***U variaram de 0,17 a 89,00 mBq L™, de %**U variaram de 0,17 a
79,00 mBq L™, e de ?°Po variaram de 0,04 a 21,01 mBq L™. As concentracdes de
atividade determinadas tanto para o uranio quanto para o radio estiveram abaixo do
limite recomendado de 100 mBg L™ (WHO, 2004). Devido & importancia da agua
mineral engarrafada na dieta humana, particularmente na preparacdo do leite em po,
para criancas em lactacdo, a sua qualidade deve ser estritamente controlada e os niveis

de radioatividade nestas aguas devem ser monitorados.

Na Tunisia, foram analisadas 26 amostras de &guas subterraneas, e foram
determinadas as concentragdes de atividade do U, #*U, **® Ra e **Ra
(Labidi et al., 2010). Os resultados mostraram que as concentracfes de atividade
de #8U variaram de 1,2 a 69,1 mBq L™, de ?*U variaram de 1,3 a 153,4 mBq L™,
de ?*°Ra variaram de 2,0 a 1630,0 mBq L™ e de ?*®Ra variaram de 2,0 a 1032,0 mBq L™.
Os isotopos de radio foram os que mais contribuiram para as pesquisas de
radioatividade. A dose efetiva anual estimada esteve no intervalo de 0,006 e
0,091 mSv a. Estes valores sio menores que o limite recomendado pela Organizagéo
Mundial da Saude (WHO, 1993).
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No Brasil, foram pesquisadas 8 regides do Estado de S&o Paulo, analisadas
452 amostras de agua potavel, foram determinadas as atividade de concentraces de
®Ra, “®Ra e **?Rn. A atividade de concentracdes para o **Ra variaram de
2,2 a 235 mBq L, para o *®Ra as concentracdes variaram de 3,7 a 131 mBq L™ e para
0 ??Rn as concentraces variaram de 0,40 a 315 Bq L™. A dose estimada para 6rgdos
criticos para 0 “*Ra foi de 0,3 mSv ano™, para o “®Ra foi de 0,6 mSv ano™ e para o
222Rn foi de 3,2 mSv ano™. A dose efetiva comprometida devido a ingestdo de ?*°Ra foi
de 6,0 10° mSv ano™, de ?®Ra 2,0 102 mSv ano™ e de *Rn 3,0 10" mSv ano™. Os
resultados indicam que o %Rn que mais contribuiu para a dose efetiva total
(Oliveira et al., 2001).

Em Araxa, Minas Gerais, as concentracbes dos radionuclideos naturais
(K, #*Th, **°Ra, *Ra e ?’Rn) foram determinadas em amostras de agua mineral
radioativa, &gua mineral sulfurosa, lama sulfurosa e ar coletadas nas Termas de Araxé-
MG. Nas aguas minerais utilizadas em terapia termal, foram observadas concentracfes
de ?Rn de até 657 Bq L™. As concentracdes de *°Ra e *®Ra obtidas nas mesmas
amostras variaram de 54 a 99 mBq L™ e de 87 a 173 mBq L™, respectivamente. No
banho de lama sulfurosa as concentracdes de 2**Th variaram de 0,7 a 1,0 Bq kg™, as de
2%Ra variaram de 0,3 a 1,0 Bq kg e as de “°K estiveram no intervalo de 2,3 a
11 Bq kg™. As concentragdes de *’Rn nas amostras de ar alcancaram 3.153 Bq m™ na
secdo balneoldgica da piscina emanatéria coletiva. Estes resultados foram utilizados
para se avaliar a exposic¢do ocupacional e dos individuos do publico que se utilizam dos
banhos termais e da ingestdo de dguas minerais. Doses efetivas comprometidas de até
2,3x10™ mSv a™* foram estimadas para os pacientes considerando-se a vias de irradiacéo
interna, enquanto que as doses efetivas comprometidas ocupacionais alcancaram
0,9 mSv a™ (Oliveira et al., 1999).

1.2 Objetivos do presente trabalho

Este trabalho teve por objetivos estudar a distribuicdo das concentracdes de
atividade dos is6topos de radio de meias-vidas longas, *°Ra e *Ra, em amostras de
aguas de minerais coletadas no Balneario de Caxambu (MG) e no Balneario de Aguas
de Lindoia (SP).
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O turismo da saude é um segmento importante e em continua expansdo no Brasil,
mercado que tambeém tem sido explorado em varios outros paises. Apesar de no Brasil
existirem varios parques termais, os estudos cientificos nesta area sdo escassos, com
excecdo de poucos trabalhos versando em técnicas terapéuticas fundamentadas na
hidroterapia. Um estudo preliminar a respeito do levantamento dos niveis de
radioatividade natural em 4&guas subterraneas brasileiras indicou que as maiores
concentracdes de Unat, ??°Ra e ??®Ra foram observadas em aguas minerais engarrafadas

produzidas na regi&o do “Circuito das Aguas” (Godoy & Godoy, 2006).

Com o objetivo de avaliar riscos potenciais a salde humana, e estimar as doses
efetivas comprometidas devido a ingestdo das aguas minerais estudadas em Caxambu e
Aguas de Linddia para verificar a contribuicdo destes radionuclideos para a exposicao
dos individuos do publico a radioatividade natural.
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2. DESCRICAO DAS REGIOES DE ESTUDO

2.1 Descrigdo da regido de Aguas de Lindoia

Aguas de Lind6ia é um municipio do “Circuito das Aguas” paulista e é reconhecida
como um dos mais importantes centros hidrocliméaticos do mundo. Além do turismo, o
engarrafamento de agua mineral destaca-se como importante fonte econémica da
cidade.

As aguas minerais de Aguas de Lindoia, localizadas no Estado de Sdo Paulo
(FIG. 2), sdo conhecidas desde o século XVIII, quando a regido foi batizada pelo nome
de “Terra das Aguas Quentes”, pois por estas terras passavam bandeirantes e tropeiros
em busca de descanso nas dguas que brotavam a uma temperatura de aproximadamente
28°C (Bonotto & Silveira, 2006). Aguas de Lindoia localiza-se a 180 km de S&o Paulo e
faz limite ao norte com Monte Sido (MG), ao sul com Lindoia (SP), ao leste com
Socorro (SP) e a oeste com Itapira (SP). As principais unidades litoldgicas da area de
estudo compreendem sequéncias infra-crustais de alto grau de metamorfismo
(migmatitos, granulitos, granitos tonaliticos e ortognaisses), seqliéncias supra-crustais
(paragnaisses e anfibolitos) e outras rochas igneas intrusivas de idades Paleo e
Neoproterozoéicas. O aquifero fraturado se desenvolve em descontinuidades originadas
em rochas fraturadas. O clima da regido € classificado como sub-tropical dmido, e a
precipitacdo média anual é de 1.400 mm. O relevo apresenta elevaces variando de
700 m a 1.100 m de altitude. Sua populacgéo foi estimada em 17.266 habitantes em 2010
(http://www.ibge.gov.br/cidadesat/topwindow.htm?1 - 30-01-2012).

O balneario foi construido no século XIX, mas a fama dessas dguas ultrapassou as
fronteiras brasileiras quando em 1928, a renomada cientista Madame Curie, Prémio
Nobel de Quimica, muito conhecida por seus trabalhos no campo da fisica radioativa,
esteve em visita ao Brasil. Os relatos desta visita enalteceram os valores terapéuticos
destas aguas, tornando-as conhecidas na Europa, principalmente na Franca, em razdo da
publicagdo de seus trabalhos. O Balneario Municipal Jodo de Aguia Pupo é um centro
de hidroterapia (FIG. 3), com fontes de aguas oligometélicas, hipossddicas e
hipotermais, utilizadas no tratamento de calculos renais, eczemas, artrite e problemas
circulatérios. Dentro do balneario, trés fontes se destacam: as Fontes Sdo Roque e Santa

Filomena, oligominerais, torioativas e hipotermais na fonte e a Fonte Gléria,
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oligomineral e hipotermal. As aguas destas fontes sdo empregadas em hidroterapia,

fisioterapia e balneoterapia.
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FIGURA 3 - Balneario Municipal Jodo de Aguia Pupo de Aguas de Lindéia
(http://www.aguasdelindoia.com/lindoia_balneario.html - 30-01-2012).

Segundo Yoshinaga (1990) e Bonotto & Silveira (2006), a maioria das aguas
subterraneas nesta regido consiste de surgéncias naturais em quartzito, um dos grupos
litolégicos de maior representatividade na area (FIG. 4). Tal é o caso para as fontes
Filomena, Sdo Roque, Beleza e Gloria. A fonte Filomena localiza-se fora do Balneério,
ja foi engarrafada e comercializada pelo Governo do Estado de Sao Paulo, atualmente
encontra-se desativada, atendendo apenas a populacdo local; a fonte S&o Roque,
abastece o Balneario (como piscina termal) e bebedouro publico; a fonte Beleza
localiza-se dentro do Balneario e atende a populacdo local, e a fonte Gl6ria com
nascente situada dentro do Balneario, atualmente abastece o Hotel Gldria.

Embora a fonte Santa Isabel tenha sido referida como fonte, na realidade trata-se
de poco tubular profundo perfurado pelo método de percussdo, cuja profundidade é de
72 m. Esta fonte é comercializada pela concessionaria Agua Mineral Legitima Linddia
Ltda.
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FIGURA 4 - Mapa geoldgico-estrutural simplificado da area estudada e pontos de
amostragem das dguas. Adaptado de Bonotto & Silveira, 2006.

Para a classificacdo quimica das aguas foi escolhido o diagrama de Piper (1944)
para a representacdo 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 (FIG. 5) as 4guas podem ser classificadas da seguinte maneira: bicarbonatada
calcio-potassica (Beleza), bicarbonatada magnesiana (Santa Isabel), e bicarbonatada

calcica (Gldria, Filomena e Sdo Roque) (Bonotto & Silveira, 1995).
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FIGURA 5 — Representacdo no diagrama de Piper das fontes em Aguas de Lindodia.
Adaptado de Bonotto & Silveira, 1995.

2.1.1 Caracteristicas gerais da regido de Aguas de Lindoia

As formas do relevo na regido de Aguas de Linddia sdo separdveis em: cristas
alongadas NE-SW, de escarpas abruptas, em quartzitos, milonitos e gnaisses; morros
arredondados ou ovalados de encosta ingreme, em gnaisses e migmatitos; morros
arredondados de encostas suaves e forma de meia laranja, em granitos e outros litotipos;
vales curtos, retilineos, adaptados a falhas verticalizadas (Bonotto & Silveira, 2006).

O sistema de relevo e a altitude (variando de 945 a 1.2000 m) da regido de Aguas de
Linddia condicionam o clima e a pluviosidade, sendo a temperatura média em torno de
20°C. Segundo a classificacdo de Koppen (Bonotto & Silveira, 2006), o clima da area €

do tipo Cwa: mesotérmico (clima tropical / clima subtropical de altitude) com inverno
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seco e verdo quente. A pluviosidade média anual varia de 1143 a 2023 mm, com
maximas durante a primavera e verao.

O sistema de drenagem da area de Aguas de Lind6ia ndo se mostra condicionado
aos alinhamentos estruturais. Pode ser classificado como dentritico, uma vez que se
observa que os vales encaixados e as planicies aluvionares sdo pouco freqlentes; as
quedas d’agua e ou corredeiras sdo freqlientes devido a grande variagdo topografica, em
concordancia com o relevo (Bonotto & Silveira, 1995 e 2006).

A regido sofreu, ao longo do tempo, evolugdo polifasica e policiclica em seus
aspectos metamorficos, deformativos, magmaticos e migmatiticos, tornando dificil sua
delimitacdo, reconstituicdo das sequéncias e caracterizacdo priméria das rochas. Esses
eventos atuaram na regido desde o Arqueano até o Proterozdico Superior, englobando
rochas caracterizadas por metamorfismo de alto grau, geralmente de facies granulito e
anfibolito.

Essas rochas apresentam variagdo na composicdo e granulometria, sendo 0s
quartzitos, de granulacdo fina a média, mais quebradi¢os que os migmafitos e gnaisses,
de granulacdo média. Uma vez que a capacidade de se fraturar de um litotipo cristalino
esta relacionada com sua melhor ou pior qualidade como aquifero, verifica- se que esta
propriedade na érea, os quartzitos sdo unidades litologicas que apresentam as melhores
fontes produtoras de dgua (vazdes mais elevadas) (Bonotto & Silveira, 1995 e 2006).

As éareas de Aguas de Linddia e Linddia sdo constituidas por rochas do
embasamento cristalino cuja idade varia do Paleoproterozoico ao Neoproterozdico. A
regido sofreu uma evolucdo geoldgica policiclica que modificou as rochas de origem
por metamorfismo, cisalhamento, migmatizacao e intrusdes igneas.

Regionalmente a area esta inserida num dominio de zonas de cisalhamento ductil a
ductil-raptil (pré-cambrianas), de direcdo regional NE-SW. Em Linddia localiza-se a
zona de cisalhamento Monte Sido (de carater transcorrente dextral). No municipio de
Linddia predominam a noroeste desta zona de cisalhamento exposi¢des de rochas
pertencentes ao Complexo Itapira (Neoproterozdico), representado por gnaisses e
migmatitos, muitas vezes intercalados com xistos, quartzitos e rochas miloniticas, e ao
sudeste desta zona de cisalhamento, predominam rochas pertencentes ao Complexo
Amparo (Paleoproterozbico), representado por gnaisse, migmatitos, quartzito e
intercalagOes de gnaisse e migmatito, gnaisse e anfibolito (FIG. 6).

As rochas dessa regido apresentam-se intensamente tectonizadas, com a presenga de

foliagdo metamarfica, com proeminente bandamento deformacional e composicional.
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Além disso, essa regido € caracterizada por intenso fraturamento resultante das
reativacbes das linhas de fraqueza crustal pré-cambrianas por esforgos tecténicos
posteriores. Por consequéncia, essas rochas possuem alta densidade de superficies
planares que, por se constituirem em planos de fraqueza e descontinuidades estruturais
caracteristicas, as tornam propicias a infiltracdo, circulacdo e armazenamento de agua,

com potencial para a existéncia de bons aquiferos subterraneos (Madrucci et al., 2005).
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2.2 Descrigéo da regido de Caxambu

Caxambu é um municipio que pertence ao “Circuito das Aguas” mineiro, uma
provincia classificada de acordo com a hidrogeologia das dguas minerais e termais que
ocorrem nesta regido, que também inclui os municipios de Cambuquira, Lambari e S&o
Lourenco, com fontes que atraem turistas para o tratamento de salde desde o século
XIX.

Caxambu é uma estancia hidromineral localizada no extremo sul de Minas Gerais, a
370 km de Belo Horizonte (FIG. 7). A cidade situa-se em uma regido montanhosa com
temperaturas agradaveis que variam de 15°C a 25°C, e foi um balneario muito
favorecido pela Familia Real no século XIX. Caxambu em Tupi-Guarani significa “agua
que borbulha”. Possui um parque termal reconhecido, com uma area aproximada de
210 10® m?, que apresenta 12 fontes de &guas minerais utilizadas em tratamentos
estomacais, renais e de doencas do figado, entre diversas outras.
Sua  populacdo  foi  estimada em  21.705 habitantes em 2010
(http://www.ibge.gov.br/cidadesat/topwindow.htm?1 - 30-01-2012; CPRM, 1999).
As fontes de &guas subterrneas estudadas sdo provenientes de arenitos, argilas e
conglomerados de idades Mesozdica-Cenozlica. As aguas apresentam diferentes
tipologias, sdo principalmente de origem metedrica, mas ha também casos de aguas
paleoinfiltradas, de origens metamorficas e diagenéticas. As aguas subterraneas sao
exploradas em diferentes profundidades e suas idades (tempos de residéncia) variam
consideravelmente, assim como, seus teores de CO,.

A composicdo quimica das aguas minerais do Balneario de Caxambu varia bastante
entre si; a Fonte Beleza, por exemplo, é uma agua hipotermal salina, enriquecida em
bicarbonatos e ferro, muito indicada para problemas estomacais; a Fonte Dona
Leopoldina é uma agua termal enriquecida em sais de célcio, magnésio, bicarbonato e
enxofre; a Fonte Conde D’Eau e Princesa Isabel ¢ alcalino gasosa, altamente
enriquecida em sais de ferro; a Fonte Duque de Saxe também € alcalina, bicarbonatada e
sulfurosa; a Fonte Dom Pedro é ligeiramente radioativa na fonte e carbogasosa; as
Fontes Mairink Il e Mairink 111, além de serem utilizadas para tratamentos e como agua
potavel pelos residentes locais, sdo engarrafadas comercialmente com a marca

Caxambu.
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FIGURA 7 - Localizacdo de Caxambu-MG (CPRM, 1999).

As aguas minerais do parque sdo do tipo bicarbonatadas célcicas com variados
teores de mineralizacdo dos seus principais componentes (FIG. 8). Estas aguas sdo
classificadas como &guas frias (temperatura entre 23,5 a 25,5 °C), exceto a do poc¢o
intermitente (Geéiser), que é considerada hipotermal (27 °C). As fontes apresentam
elevados teores de anidrido carbonico dissolvido (> 875,3 mg L™), elevados teores de
ferro (> 3,76 mg L™) e manganés (> 0,26 mg L™) nas fontes Princesa Isabel, Duque de
Saxe, Beleza, Venéancio, Ernestina Guedes. Os anions predominantes sdo 0s
bicarbonatados (48,80 a 1.586 mg L™) e os sulfatos (até 10,86 mg L™), e dentre os
cations o calcio (15 a 310 mg L™), o sédio (7 a 123 mg L™), o potéassio (9,20 a
142 mg L™), e 0 magnésio (2,20 a 42 mg L™) (CPRM, 1999).
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FIGURA 8 - Representacdo das fontes do Parque de Caxambu-MG, de acordo com o
diagrama de Piper (1944). Adaptado de CPRM, 1999.

2.2.1 Caracteristicas gerais da area de Caxambu

Caxambu possui uma ocorréncia de dgua mineral carbogasosa situada na area
central da sede, nas margens do corrego Bengo, no local denominado Parque das Aguas
(FIG. 9), na cota média de 882 m de altitude. O parque das &guas situa-se na base do
“Morro de Caxambu”, em uma planicie aluvionar de cerca de 300 m de largura
(CPRM, 1999).

Os sedimentos constituem-se de niveis argilosos, argilo-organicos e siltosos com

espessura media de 10 m. O substrato rochoso é formado de rochas gnaissicas cortadas
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por diques de brechas alcalinas e diques méaficos com elevadas contagens radiométricas,
que afloram na encosta do morro. As principais fraturas sdo encontradas nas dire¢oes
N-S e N40° - 60°W (CPRM, 1999).

Os aquiferos sdo do tipo fraturado nas rochas gnaissicas e intergranulares nos
sedimentos aluvionares ao longo do cérrego Bengo, e no manto de intemperismo que
recobre o substrato rochoso. As aguas minerais estdo associadas, principalmente, ao
aquifero fraturado na rocha gndissica (possivelmente milonitizada e preenchida por
brechas alcalinas), sobreposto por sedimentos aluvionares de granulometria variada e

por uma camada de argila organica com até 8,0 m de espessura (CPRM, 1999).

FIGURA 9 - Parque das 4&guas do municipio de Caxambu-MG
(http://www.viaggiando.com.br/2010/07/caxambu.html - 12-03-2012).

A recarga do aquifero ocorre nos afloramentos do substrato rochoso, alterado ou
ndo, e nas areas de afloramento dos sedimentos préximos e a montante das fontes. Os
niveis piezométricos sdo rasos (de 0,5 a 1,0 m de profundidade), e o nivel de base do
escoamento subterraneo é o cérrego Bengo, que localmente assume um carater efluente
e, na area do parque, encontra-se canalizado. E bem provavel que parte das areas de
recarga das fontes hidrominerais esteja situada relativamente distante das fontes,


http://www.viaggiando.com.br/2010/07/caxambu.html
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principalmente porque ndo ocorreram variagdes notaveis de vazbes e de composi¢do
quimica durante os anos de explotacdo (algumas captacbes datam do século passado).
Se as recargas estivessem intimamente relacionadas as aguas subsuperficiais de
infiltracdo, nas proximidades das fontes, flutuacdes sazonais de precipitacdo deveriam,
de alguma maneira, ser notadas por alteracbes considerdveis nas vazdes e na
composi¢do quimicas das aguas.

A peculiar existéncia de grandes quantidades de anidrido carbdnico dissolvido
nas aguas esta relacionada a presenca, nos locais de descarga do aquifero fraturado, de
niveis argilosos, confinantes, ricos em matéria organica vegetal, que criam um ambiente
redutor para a liberacdo do CO, (CPRM, 1999).

As primeiras hipoteses da origem das dguas minerais da regido sugeriam que a
agua teria origem profunda e os gases de origem vulcanicas. Essas aguas atacariam as
rochas em contato, mineralizando-se em proporcOes varidveis de acordo com a
temperatura e a extensdo do percurso subterraneo. As rochas fontes dos elementos
mineralizantes presentes nas aguas seriam diques pegmatiticos associados a um magma
nefelinico, que metassomatizaram as rochas encaixantes constituidas de gnaisses, Xistos
e quartzitos.

Atualmente sugere um modelo hidrogeoldgico de infiltragdo das &guas pluviais
nos horizontes alterados das rochas gnaissicas, em areas de morros topograficamente
mais elevados proximos as fontes, percolacao através de zonas milonitizadas (Caxambu,
S40 Lourengo, Aguas de Contendas e Lambari) e fraturas parcialmente preenchidas ou
ndo por diques pegmatodides ou brechas alcalinas (Caxambu), circulacdo a distintas
profundidades e finalmente a descarga nas areas topograficamente mais baixas, onde se
encontram sedimentos cenozéicos formadores de aquiferos livres e semiconfinados
(CPRM, 1999).

As rochas alcalinas (FIG.10) formam um plug de secdo horizontal quase
circular, composto por traquito, sienito muito fino e brecha magmatica, intrudido em
uma zona de cisalhamento subvertical que corta sucessdes da unidade Nai+2 na cidade
de Caxambu. Uma importante atividade é a exploracdo das fontes de &4guas minerais
associados ao plug alcalino de Caxambu. Pedreiras atualmente inativas, localizadas em
gnaisses e anfibolitos do embasamento nas areas de Minduri e Caxambu, em gnaisse da
unidade Nai+2 e em biotita xisto na unidade Nas, ambos no setor de Caxambu,
produziram brita para construcdo de rodovias e outras obras de engenharia.
(COMIG, 2003).
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FIGURA 10 - Mapa geologico da regido de Caxambu-MG. Adaptado de
COMIG, 2003.
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3. AVALIACAO DAS DOSES EFETIVAS COMPROMETIDAS DEVIDO A
INGESTAO DE AGUAS MINERAIS

3.1 Padroes de qualidade da &gua utilizada para consumo humano: recomendacdes
da Organizacdo Mundial da Saude quanto a presenca de radioatividade (OMS,
2006)

O risco de efeitos adversos a satde decorrentes da exposicéo a radiacdo é fungédo
da dose total recebida pelo homem. Quando os radionuclideos incorporados pelo
homem podem permanecer no organismo, a exposi¢éo resultante pode se prolongar por
muitos meses e anos. A dose efetiva comprometida (expressa em Sievert — Sv) € a
medida da dose efetiva total integrada apds a incorporacdo de um radionuclideo,
considerando-se 0 metabolismo de um adulto e um intervalo de tempo de 70 anos ap6s
um evento de ingestdo (ICRP, 2000; WHO, 1993; WHO, 2006).

O nivel de referéncia de dose efetiva comprometida recomendado pela
Organizagdo Mundial da Saude é 0,1 mSv, considerando-se o consumo de agua potével
por um ano (WHO, 1993; WHO, 2006). Isto representa cerca de 10 % do nivel de
intervencdo recomendado pela ICRP para exposi¢cdes prolongadas, relativas a ingestao

de &gua e alimentos por individuos do publico (ICRP, 2000).

O valor de 0,1 mSv a* corresponde a 4 % da exposicdo média global da
populacdo atribuida anualmente a radiacdo natural de fundo, aproximadamente
2,4 mSv ano™ (UNSCEAR, 2000). Abaixo deste nivel de referéncia de dose, a 4gua é
considerada aceitavel para o consumo humano e nenhuma acdo para reduzir o seu
conteddo de radioatividade se faz necessaria. Para fins préticos, os limites de
concentracdes de atividade recomendados sdo 0,1 Bq L™ para a atividade alfa total e
1 Bq L™ para a atividade beta total (WHO, 1993; WHO, 2006). Esses valores sdo
consequientemente muito conservativos, pois foram derivados considerando-se 0s
radionuclideos emissores de particulas alfa e beta de maior radiotoxicidade e

probabilidade de serem detectados na 4gua potavel, o *°Ra e 0 *Sr, respectivamente.

Alguns radionuclideos emissores de particulas beta de baixa energia, tais como

H e C, elou radionuclideos gasosos volateis, ?’Rn e **'1, podem n&o ser detectados
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pela metodologia padronizada de contagem alfa e beta total. Desta forma, os resultados
das atividades alfa e beta global, quando determinadas pelas medidas totais, nédo
incluem estes radionuclideos. Em circunstancias onde houver suspeita da presenca

destes isdtopos, técnicas de amostragem e de medida especificas devem ser utilizadas.

A dose no homem decorrente da presencga de radioatividade na dgua potavel é
dependente ndo somente da quantidade incorporada, mas também de consideragdes
metabolicas e dosimétricas. Assim, 0s niveis de referéncia de concentragdo de atividade
assumem uma incorporacao total de material radioativo a partir do consumo de 2 litros
de &gua por dia ao longo de 1 ano, e séo calculados levando-se em conta o metabolismo
de um individuo adulto. A influéncia da idade no metabolismo e as variacfes no
consumo de agua potavel ndo requerem necessariamente uma modificacdo dos niveis de
referéncia, pois estes foram recomendados considerando-se uma exposi¢do por toda a
vida e proporcionam uma margem de seguranca estatisticamente adequada.
Consideracdes metabolicas e dosimétricas foram incluidas no estabelecimento dos
fatores de conversdo de dose, expressos em Sievert por Bequerel, os quais relacionam a

dose expressa em Sievert a quantidade (em Bequerel) de material radioativo ingerido.

Quando as atividades alfa total e beta total de uma determinada amostra de agua
potavel se aproximam ou excedem os limites recomendados pela portaria (MS, 2004),
as autoridades competentes pelo fornecimento desta dgua devem investigar e, caso seja
necessario, procurar alternativas vidveis para reduzir a dose recebida por um dado grupo
da populacdo que consome esta dgua. Uma sintese destas recomendacGes pode ser
observada na FIG. 11.
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Determinar as
concentracgdes de
atividade alfa e beta total

Alfa total < 0,1 Bq/L
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Beta total < 1 Bq/L
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FIGURA 11- Sintese das recomendacdes estabelecidas para a presenca de
radioatividade na 4gua potével a partir do nivel de referéncia de dose de 0,1 mSv ano™
(Cothern & Rebbers, 1990; WHO, 1993; WHO, 2006).

No Brasil, a Portaria n°® 518/04 do Ministério da Saude (MS, 2004) estabeleceu,
entre outros parametros, os niveis de triagem que conferem a potabilidade da agua do
ponto de vista radioldgico os valores de concentracfes de atividade que ndo excedem a
0,1 Bq L™ para alfa total e 1 Bq L™ para beta total. Essa mesma portaria determina que,
se os limites estabelecidos forem ultrapassados, deve ser realizada analise especifica
para os radionuclideos possivelmente presentes.

3.1.1 Avaliacdo dos efeitos na satude

A avaliacdo dos efeitos adversos na salde devido a ingestdo de agua potavel
contendo *°Ra e #®Ra ¢ realizada pela estimativa das doses efetivas comprometidas. A
dose efetiva comprometida é integrada em um intervalo de tempo correspondente a

70 anos da vida de um adulto, ap0s a incorporacgdo do material radioativo (ICRP, 2000;
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WHO, 1993; WHO, 2006). As doses efetivas comprometidas devido & ingestdo de *°Ra
e de ®Ra podem ser determinadas a partir da seguinte expressao:

He = Co X | X FCD, (1)
Onde:

. = dose efetiva comprometida (mSv ano™).

C,, = concentracéo de atividade do radionuclideo n na 4gua potavel (Bq L™).

| = taxa de ingestdo de &gua, em litros por ano (730 L ano™) (WHO, 1993;
WHO, 2006).

FCD, = fator de conversdo de dose efetiva comprometida para a ingestdo do

radionuclideo n.

Os valores dos fatores de converséo de dose efetiva comprometida para o *°Ra e
0 ?®Ra sdo respectivamente: 2,8 x 107 Sv Bq™' e 6,6 x 107 Sv Bq' (WHO, 1993;
WHO, 2006).
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4. PARTE EXPERIMENTAL

4.1 Amostragem das aguas minerais

Para os propositos deste trabalho, as amostras de aguas minerais foram coletadas
diretamente das fontes dos balnearios municipais de Caxambu e de Aguas de Lindoia.
Além destas, amostras de aguas minerais engarrafadas produzidas comercialmente nos
dois municipios foram adquiridas e analisadas. Todas as aguas estudadas tém sido
utilizadas em larga escala para finalidades médicas, hidroterapia, recreacdo e
reabilitacdo, além de as &guas minerais engarrafadas serem utilizadas como &gua

potavel para consumo humano.

4.1.1 Amostragem das aguas minerais em Aguas de Lindoia (SP)

Para a determinacdo dos isotopos de Ra, cerca de 10 L das dguas minerais foram
coletados em cada uma das seguintes fontes, utilizando-se frascos de polietileno: Fonte
S40 Roque, Fonte Santa Filomena, Fonte Beleza, Fonte Santa lzabel (Agua Mineral
Legitima Linddia Ltda), Fonte S&o Jorge (Agua Mineral Lindoya, Empresa de
Mineracdo Cremasco Ltda) e Fonte Jatoba (Agua Mineral Lindoya Bioleve, Flamin
Mineragdo Ltda). Todas as amostras foram coletadas diretamente das fontes ou dos
pocos de producgdo. As amostras foram preservadas pela adi¢do de 10 mL de HNO3; 65%
para minimizar perdas por adsorcdo dos radionuclideos ensaiados nas paredes dos

frascos. As coletas foram realizadas em Maio e Junho de 2011.

4.1.2 Amostragem das dguas minerais em Caxambu (MG)

Para a determinacdo dos isétopos de Ra, cerca de 10 L das dguas minerais foram
coletados em cada uma das seguintes fontes, utilizando-se frascos de polietileno: Fonte
Mairink I, Fonte Mairink I, Fonte Mairink Il1, Banheira com agua da Fonte Mairink 11l,
piscina com agua da Fonte Mairink I1l, Fonte Dom Pedro, Fonte Viotti, Fonte Beleza,
Fonte Duque de Saxe, Fonte Dona Leopoldina, Fonte Conde D’Eau e Princesa Isabel,

Fonte Venancio e Fonte Ernestina Guedes. Todas as amostras foram coletadas
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diretamente das fontes. As amostras foram preservadas pela adi¢do de 10 mL de HNO3
65% para minimizar perdas por adsor¢do dos radionuclideos ensaiados nas paredes dos

frascos. As coletas foram realizadas em Marco de 2011.

4.2 Determinacdo das concentracdes de atividade de ?°Ra e de *’Ra pela contagem

alfa e beta total

Apb6s a coleta, todas as amostras foram encaminhadas ao Laboratorio de
Radiometria Ambiental, da Geréncia de Metrologia das Radiagdes do IPEN (FIG.12).
Um volume de cerca de 2 L de cada amostra de dgua foi pré-concentrado para | L por
evaporacdo e as amostras foram analisadas em duplicata. O procedimento radioquimico
adotado para a determinacdo de “Ra e de “®Ra é descrito em detalhes por Oliveira et
al. (Oliveira et al., 2001). Para estas analises, carregadores de Ba** (20 mg) e
Pb* (20 mg) foram adicionados as amostras na presenca de uma solugdo de acido
citrico 1 M. A separacdo radioguimica foi realizada pela adicao a quente de H,SO,4 3M.
Nestas condicdes, os isdtopos de Ra permaneceram co-precipitados como sulfato de
bario. A solucdo sobrenadante foi entdo separada do precipitado de Ba(Ra)SO, por
centrifugacdo. O precipitado foi purificado pela dissolucdo em uma mistura de
EDTA/ NH,4OH e reprecipitado pelo ajuste do pH desta solu¢do novamente na faixa de
pH 4,5 — 5,0 com &cido acético glacial. O precipitado de Ba(Ra)SO, foi entdo filtrado e
o rendimento quimico da precipitacdo determinado gravimetricamente. Considerando-se
que 20 mg de Ba* carregador foi adicionado &s amostras de 4gua no inicio da separagéo
radioquimica, a recuperacdo total de Ba(Ra)SO, ao final da precipitacdo deveria ser de

34,8 mg. O rendimento quimico gravimétrico do conjunto de amostras foi de (90 + 5)%.
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Procedimento para determinacdo radioquimica de ?°Ra e de ??2Ra pela contagem alfa e beta total

Aamostra coletada Amostra - 2L Adicdo de 1,0 mL Ba?* (20 mg) e
foi acidulada com » - reduzida por 1mLPb*2 (20mg) (carregadores)
HNO, (pH < 2,0) evaporizacdo a | L l
PRECIPITADO CONTENDO :
TODOS SULFATOS ~ ¢—| Aquecer e agitar, - 10 gotas de vermelho de metila,
EXISTENTES NAAMOSTRA - Adigdo 50mL H,30, 3M -5 mL &cido citrico,
- NH,OH conc. até a viragem vermelho-amarelo
ESPERA-SE DECANTAR ATE

O DIASEGUINTE

Centrifugacio — - Lavar o precipitado com

Retirar o sobrenadante, — «— 40mL de &cido sulfarico 0,1 M
Lavar o pptado com agua milli-Q l' - centrifugar novamente
PRECIPITADO

-Adicdo 2,0 g Titriplex I11 (EDTA)
-40 mL 4gua, I - .
- 4 gotas de vermelho de metila, - Adicdo 5mL Sulfato de aménio (25 mg/mL)
-2 mL de hidréxido de aménio conc. - Acertar pH faixa 4,5-5,0 com adicéo de &cido

— 5 acético glacial p.a. (viragem de amarelo-vermelho)

l - Anotar dia e hora da precipitacao.

Aquecer em banho maria até dissolugéo total __
do pptado (pH:9,0-10,0)
A contagem do ?%°Rae do *®Ra é Filtrar o pptado & vacuo em papel microfibra de vidro
realizada apds 21 dias da data da €— Millipore AP20 004700, com solugdo de lavagem (etanol a
precipitacao. 50%). Obtemos o pptado de Ba(Ra)SO,

'Z:ZQGURA 12 - Esquema do procedimento para determinagéo radioquimica de **°Ra e
Ra.

As medidas das concentrages de atividade de **°Ra foram realizadas pela contagem
alfa total do precipitado de Ba(Ra)SO, em um detector proporcional de fluxo gasoso de
baixa radiacao de fundo, modelo Berthold LB 770 “10 Channel Low-Level Counter”
(FIG. 13), 21 dias apos a precipitacdo (intervalo de tempo suficiente para o decaimento
dos outros is6topos de Ra emissores alfa, 2°Ra e ?*’Ra). O fator de auto-absorcéo para
as quatro particulas-alfa emitidas em equilibrio radioativo secular com ?**Ra
(**Ra — 4,8 MeV; ?Rn — 55 MeV; “®po — 6,0 MeV; **Po — 7,7 MeV) foi

determinado pela adicdo de uma solucdo de referéncia de *°Ra a 1 L de 4gua
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deionizada (concentragdes de atividade variando de 8,7 a 20,3 Bq), as quais foram
precipitadas de acordo com o procedimento radioquimico. O valor do coeficiente de
auto-absorcdo obtido foi de 0,3001 + 0,0065.

As concentragdes de atividade de ?*Ra foram determinadas pela contagem beta total
do mesmo precipitado, pela medida do seu produto de decaimento “®Ac, que emite
particulas beta de alta energia (1,2 MeV e 2,1 MeV) em contraste a baixa energia beta
do **®Ra (40 keV). Os limites inferiores de deteccdo (LLD) para este método foram
2,2 mBq L™ para 0 *®Ra e 3,7 mBq L™ para 0 ?®Ra, para um tempo de contagem de
200 minutos e um nivel de confiangca de 95% (Oliveira et al., 2001). As incertezas

combinadas das medidas foram menores que 10%.

FIGURA 13 - Detector proporcional de baixa radiacdo de fundo e fluxo gasoso,
modelo Berthold LB 770.
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A concentracdo de atividade de “°Ra foi obtida a partir da seguinte expressio:

226 Rn —Bg -1
A(**Ra) = Ba.L 2
(**Ra) 60.RQ.EFa. fabs.[1+k(1-e *')].Q (Ba.L") @

Onde:

A (**Ra) = atividade de ?°Raem Bq L™ .

Rn = taxa de contagem alfa total da amostra (cpm).

Bg = taxa de radiagdo de fundo alfa total (cpm).

RQ = rendimento quimico.

EFa = eficiéncia de contagem alfa total, calculada pelo ***Am (cps dps™)

Q = quantidade de amostra (L).

f abs = coeficiente de auto absorcdo do %°Ra no precipitado de Ba(Ra)SOs. .
A ?’Rn =0,181 d™ . (constante de decaimento do raddnio)

t = tempo desde a precipitacdo até a contagem (d).

k = constante que leva em conta a diferenca entre os coeficientes de auto-absorcao das 4
particulas alfa que s&o emitidas no decaimento do **°Ra e que tem as energias:
?2Ra(4,8 MeV), *?Rn(5,5 MeV), ?®Po (6,0 MeV) e ?*Po (7,7 MeV).

fabs (Rn —222) + fabs(Po —218)+ fabs (Po —214)

k =
fabs ( Ra—226 )

(3)

A expresséo que forneceu a concentracdo de atividade de 2?®Ra a partir da

medida beta total foi:

(4)

A(zzgRa)_ Rn — Bg _ EFB(Ra-226). A(Ra—226)
~ 60.RQ.EFS(Ra-228).Q EF(Ra—228)

Onde:

A (*®Ra) = atividade de ?*Raem Bq L™ .

Rn = taxa de contagem beta total obtida (cpm).
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Bg = taxa de radiacdo de fundo beta total (cpm).

RQ = rendimento quimico.

EFP (**®Ra)= eficiéncia de contagem beta total, calculada pela medida de um
precipitado padréo de Ba (**Ra) SO, (cps dps™).

EFp (*°Ra)= eficiéncia de contagem beta total, calculada pela medida de um
precipitado padréo de Ba (**°Ra) SO, (cps dps™).

A(**°Ra) = atividade calculada parao **°Ra, em Bq L™.

Q = quantidade de amostra (L).

4.3 Determinacdes das eficiéncias de contagens
4.3.1 Determinagéo da eficiéncia de contagem alfa total para a medida de *°Ra

A calibracdo do detector proporcional de fluxo gasoso com a finalidade de
determinar a eficiéncia para a medida alfa total de amostras de Ba(***Ra)S0, foi feita
utilizando-se um padrdo de referéncia de 2*’Am, geralmente uma amostra
eletrodepositada em disco de niquel com dimensdes conhecidas. Estas fontes fornecidas
pelo Instituto de Radioprotecdo e Dosimetria (IRD), especialmente preparadas contém
aproximadamente 500 pCi (18,5 Bq) do is6topo ***Am (Ty, = 432,6 anos), sendo esta
atividade suficiente para proporcionar uma taxa de contagem razoavel em um tempo de
medida relativamente curto.

O sistema de contagem empregado nas medidas, o detector proporcional
Berthold LB, possui 10 detectores circulares (geometria 27; didmetro de 2 polegadas)
que sdo calibrados simultaneamente. Para tanto, foram empregados trés padrbes de
2'Am eletrodepositados com atividades muito proximas P; (11,86 + 0,38 Bq),
P, (8,21 + 0,31 Bq) e P3 (15,59 £ 0,50 Bq) que séo contados em cada detector. Desta

forma, a eficiéncia é determinada utilizando-se a expressao:

Rn — Bg
A, ( Am—241).60.RQ

EF o (%°Ra) = (5)
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Onde:

EFa (*°Ra) = eficiéncia de contagem alfa para a medida de *°Ra, calculada pelo padréo
de **Am (cps dps™).

Rn = taxa de contagem alfa medida (cpm).

Bg = background alfa do detector (cpm).

Acorr ((**Am) = atividade da fonte de ***Am corrigida para a data medida, em Bq.

RQ = rendimento quimico percentual da eletrodeposicéo do padréo de ***Am (%).

Os padrdes P, P, e P3 foram contados em cada detector, tendo sido realizadas no
total 30 medidas. O tempo de medida definido para a contagem alfa foi de 200 minutos
e a tensdo de operacdo do detector foi de 1.650 V. Destas medidas, obteve-se finalmente

uma eficiéncia alfa média para cada um dos detectores.

4.3.2 Determinacao da eficiéncia de contagem beta de **Ra para a medida de **®Ra

Na voltagem de operagdo em que foram realizadas as medidas beta total
(1.650 V), as particulas alfa e beta emitidas pelo *Ra e seus descendentes, s&o
detectadas juntamente com as particulas beta emitidas pelo *2Ac (1,2 MeV; 2,1 MeV).
Deste modo, obtém-se uma taxa de contagem beta total relativa a *°Ra e filhos, e “®Ac,
fazendo-se necesséario determinar uma eficiéncia de contagem beta para **°Ra e
descendentes nesta voltagem de operacdo, com a finalidade de discriminar
posteriormente, o quanto este is6topo contribui para a taxa de contagem beta total obtida

na medida.

A eficiéncia beta para ?°Ra foi determinada a partir da medida beta total de
amostras de Ba(Ra)S0., obtidas com a adicdo de um padrio de **°Ra. Na medida,
colocou-se sobre a amostra uma folha de papel de filtro quantitativo Whatman 50, que

teve por objetivo barrar as particulas beta de baixa energia do ’Ra (40 keV).
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A eficiéncia beta para ?°Ra foi determinada pela expressao:

Rn — Bg
A, (Ra—226).60.RQ

EF 8 (*°Ra) = (6)

Onde:

EFp (*°Ra) = eficiéncia de contagem beta total para *°Ra (cps dps™).

Rn= taxa de contagem beta total obtida (cpm).

Bg = background beta do detector (cpm).

Acorr (*°Ra) = atividade do padréo de ?*°Ra corrigida para a data da medida (Bq).

RQ = rendimento quimico percentual (%).

Para fins de calibracdo, foram preparadas 3 amostras de Ba(**°Ra)S0, com
atividades cerca de 200 mBq, realizando-se medidas em cada detector. O tempo de
medida definido para a contagem beta foi de 200 minutos. Destas medidas, obteve-se
uma eficiéncia beta média para o °Ra para cada detector.

4.3.3 Determinacéo da eficiéncia de contagem beta de **Ra

A eficiéncia beta para *®Ra foi determinada pela medida total de amostras de
Ba(Ra)S0, obtidas com a adicdo de um padréo de ??®Ra. Durante a medida o precipitado
foi coberto com uma folha de papel de filtro quantitativo Whatman 50, para barrar as
particulas beta de baixa energia do *Ra, sendo somente as particulas beta emitidas pelo

228 pc que estava em equilibrio com o precursor.

A expressdo que forneceu a eficiéncia beta para o ?’Ra foi:

Rn — Bg

EFB(*°Ra) =
p(*"Ra) A, (Ra—228).60.RQ

(7)

Onde:

EFp (*®Ra) = eficiéncia de contagem beta para *®Ra (cps dps™).
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Bg = background beta (cpm).
Acorr (°Ra) = atividade do padréo de ??®Ra corrigida para a data da medida (Bq).

RQ = rendimento quimico percentual (%).

Para a calibracdo foram preparadas 3 amostras de Ba(Ra)S04, com a adicéo de
cerca de 200 mBq por amostra de um padréo de ??Ra. O tempo de medida beta total foi
de 200 minutos e a tensdo de operacdo do detector é de 1.650 V. Em cada um dos
detectores foram realizadas 3 medidas e a partir destas, determinou-se a eficiéncia beta

média para “®Ra de cada detector.

As eficiéncias de contagem alfa total para a determinacéo de **Ra, assim como
a eficiéncia beta total para os filhos do ?°Ra e beta total para o *®Ra, obtidas no
detector proporcional de fluxo gasoso Berthold LB 770 a partir da medida de solugdes
de referéncia estes isotopos, sdo apresentadas na TAB. 1 (Sousa, 2008; Jesus, 2010).
A eficiéncia de contagem alfa total para a determinacéo de *°Ra variou de 26 a 29 %,
enquanto a eficiéncia beta total para a quantificacdo de “’Ra variou de 41 a 44 %.
A radiacdo de fundo alfa total deste detector variou de 0,028 cpm a 0,064 cpm,
enguanto a radiacdo de fundo beta total variou de 0,547 cpm a 0,930 cpm, na voltagem
de 1.650 V. O coeficiente de auto-absor¢do calculado foi de 0,30011 + 0,00649 e o
valor de k foi de 6,21065.

TABELA 1 - Eficiéncias de contagem alfa total para a determinacdo de *Ra,
eficiéncias beta total para os filhos do ?*°Ra e beta total para *®Ra determinadas no
detector proporcional de fluxo gasoso Berthold LB 770. Extraido de Sousa, 2008; Jesus,
2010.

Detector EFo ““Ra EFB “°Ra EFB “°Ra

(cps dps™) (cps dps™) (cps dps™)
1 0,2658 + 0,0133 0,6935 + 0,0347 0,4100 £ 0,0205
2 0,2796 +0,0139 0,7065 £ 0,0353 0,4199 + 0,0210
3 0,2833 +0,0142 0,7054 £ 0,0353 0,4251 + 0,0213
4 0,2701 £ 0,0135 0,7022 £ 0,0351 0,4252 + 0,0213
5 0,2701 + 0,0135 0,6987 £ 0,0349 0,4138 + 0,0207
6 0,2796 £ 0,0139 0,7015 £ 0,0351 0,4184 £+ 0,0209
7 0,2854 + 0,0143 0,7045 + 0,0352 0,4391 + 0,0219
8 0,2902 + 0,0145 0,7044 £ 0,0352 0,4446 + 0,0222
9 0,2897 £ 0,0145 0,7089 + 0,0355 0,4337 £ 0,0217
10 0,2782 + 0,0139 0,6942 + 0,0347 0,4219 £ 0,0211
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Segundo Sousa (2008), a metodologia de ensaio foi validada pela participacdo
em um teste de proficiéncia organizado pelo “Analytical Quality Control Services —
ACQS” da Agéncia Internacional de Energia Atdmica (IAEA), denominado
“Interlaboratory Study on the Determination of Radium and Uranium Radionuclides in
Water”, em Janeiro de 2003. Um conjunto de 6 amostras de dgua (3 naturais e
3 sintéticas) foram diluidas com &gua purificada Milli-Q. Estas amostras foram
co-precipitadas segundo a metodologia da radioquimica. As incertezas combinadas para
a analise de **°Ra foram inferiores a 5%. A avaliacdo final dos resultados finais
reportados nesta intercomparagdo indicaram boa concordancia com os valores de
referéncia da IAEA e que eles ndo foram influenciados por erros sistematicos, tanto para
as amostras com baixa atividade quanto para as de alta atividades de 2°Ra. Além disso,
durante o periodo de investigacdo, a metodologia de ensaio foi verificada
experimentalmente pela participacdo do Programa Nacional de Intercomparacdo (PNI)
organizado no Brasil pelo Instituto de Radioprotecdo e Dosimetria (IRD), da Comisséo
Nacional de Energia Nuclear (CNEN).
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5. RESULTADOS E DISCUSSOES

As concentracdes de atividade de ?*°Ra e ?®Ra determinadas em 13 amostras de
aguas minerais de Caxambu e em 9 amostras de 4gua mineral provenientes de Aguas de
Lindéia, assim como as respectivas razdes de atividade ?*Ra / °Ra sdo apresentadas
nas TAB. 2-4. No Balneério de Caxambu, as concentracdes de atividade médias
aritméticas variaram de 83 mBq L™ a 3.599 mBq L™ e de 60 mBq L™ a 4.481 mBq L™
para “Ra e ??®Ra, respectivamente. O maior valor de atividade de **°Ra foi observado
nas 4guas da Fonte Venancio, enquanto que a concentracio méaxima de “®Ra foi
determinada na Fonte Ernestina Guedes. As razdes de atividade *°Ra / “°Ra variaram
de 0,079 (Fonte Conde D’Eau e Princesa Isabel) a 4,2 (Fonte Mairink I1). No Balneario
de Aguas de Lindodia e Linddia, as concentracdes de atividade médias aritméticas
variaram de 4,6 mBq L™ a 41 mBq L™ e de 30 mBq L™ a 54 mBq L™ para 0 *°Ra e
?28Ra, respectivamente. O maior valor de atividade de ?°Ra foi observado na Fonte
Engarrafada S&o Jorge, enquanto que a concentracdo maxima de 2’Ra foi determinada
na Fonte Santa Filomena (torneira publica 2). As razdes de atividade *®Ra / **Ra
variaram de 1,2 (Fonte Engarrafada S&o Jorge) a 9,1 (Fonte Engarrafada Jatoba-1). No
Brasil, existe uma maior abundancia natural de Th em relagdo ao U nos solos e rochas, e
nos locais onde ndo hé enriquecimentos secundéarios em U, *®Ra é normalmente o
isétopo predominante nas aguas.

Razdes de atividade *®Ra / °Ra acima de 1,0 foram observadas em 7 fontes
estudadas no Balneario de Caxambu e reforcam a importancia da avaliacdo do *Ra nos
calculos das doses recebidas pelos individuos do publico devido o consumo destas
4guas. O valor aumentado da razdo de atividade **®Ra / ?*°Ra observado na Fonte
Mairink Il pode indicar a presenca de monazita associada a litologia do aquifero. Além
disso, em ambientes naturais a solubilidade do Ra € muito maior que a do Th,
especialmente na presenca de altas concentraces de carbonatos em &gua, como no caso

das fontes minerais de Caxambu.
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de %*®Ra

(em mBq L' # desvio padrio) das aguas minerais do Balneério Municipal de

Caxambu (MG), Marco de 2011.

Amostra 226Ra 228Ra 228Ra / 226Ra
(mBg L™ (mBq L™
Banheira Mairink 11 122 +5 284 + 12 2,3
Piscina Mairink 11 92+1 198 + 21 2,2
Fonte Dom Pedro 1631 111+1 0,68
Fonte Viotti 112 £ 10 60+ 7 0,53
Fonte Beleza 2897 + 121 2361 + 95 0,81
Fonte Duque de Saxe 259+ 11 406 £ 26 1,6
Fonte Dona Leopoldina 175 + 22 93+ 26 0,53
Fonte Conde D’Eau e Princesa Isabel 975+ 12 77+12 0,079
Fonte Venancio 3599 + 147 1860 + 120 0,52
Fonte Mairink | 110 + 27 280 + 27 2,6
Fonte Mairink 11 140+ 19 593 + 13 4,2
Fonte Mairink 111 83+7 232 £ 26 2,8
Fonte Ernestina Guedes 3072 £115 4481 +129 15
LLD (Limite inferior de detecgdo): *Ra=22mBqL™ ; *Ra =3,7mBqL™*
TABELA 3 - Concentracdes médias aritméticas de ?°Ra e de *®Ra

(em mBq L™ + desvio padrdo) das aguas minerais do Balneario Municipal Jodo de
Aguia Pupo e de engarrafadoras de Linddia (SP), Maio de 2011.

Amostra 226Ra 228Ra 228Ra / 226Ra
(mBgL?%  (mBqL™
Fonte Sdo Roque 75+04 34+5 4,5
Fonte Santa Filomena (fontanario) 5904 34+9 5,8
Fonte Beleza 6,1+17 36+1 59
Fonte Santa Filomena (torneira publica 1) 6,6 1,0 301 4,5
Fonte Santa Filomena (torneira pablica 2) 70+£15 371 5,3
Fonte Engarrafada Santa Izabel 1 14+1 40+ 13 2,9
Fonte Engarrafada S&o Jorge 41+1 49+ 6 1,2

LLD (Limite inferior de detecgdo): **Ra=22mBqL™" ; **Ra =3,7mBqL™*
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TABELA 4 - Concentragdes médias aritméticas de ?°Ra e de **Ra
(em mBq L™ + desvio padrdo) das 4guas minerais do Balneario Municipal Jodo de
Aguia Pupo e de engarrafadoras de Linddia (SP), Junho de 2011.

Amostra 226Ra 228Ra 228Ra / 226Ra
(mBgL') (mBgL™
Fonte Gloria 6,8+£1,9 42+ 7 6,2
Fonte S&o Roque 58+1,3 39+2 6,7
Fonte Santa Filomena (fontanario) 6,3+0,7 42+£5 6,7
Fonte Beleza 48+ 1,7 384 79
Fonte Santa Filomena (torneira pablica 1) 58%0,5 384 6,6
Fonte Santa Filomena (torneira publica 2) 11+1 54 +10 4,9
Fonte Engarrafada Santa Izabel 1 14+1 36+1 2,6
Fonte Engarrafada S&o Jorge 19+1 46 £ 10 2,4
Fonte Engarrafada Jatoba 1 4,6 +0,6 42 +1 91

LLD (Limite inferior de detecgdo): *Ra=22mBqL™ ; *Ra =3,7mBqL™*
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FIGURA 14 - Distribuicdo das concentragdes de atividade dos isotopos naturais de
226Ra e ??’Ra nas aguas estudadas do Balneario de Caxambu, Marco de 2011.
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FIGURA 15 - Distribuicdo das concentracdes de atividade dos is6topos naturais de
2%°Ra e *®Ra nas aguas estudadas do Balneério de Aguas de Linddia e de engarrafadoras
de Lindoia, Maio de 2011.
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FIGURA 16 - Distribuicdo das concentracdes de atividade dos is6topos naturais de
22Ra e *®Ra nas aguas estudadas do Balneério de Aguas de Linddia e de engarrafadoras
de Lindoia, Junho de 2011.
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As FIG. 14 a 16 apresentam diagramas mostrando as distribuicdes das
concentracdes de atividades dos is6topos naturais de “°Ra e *Ra nas amostras das
fontes de Aguas de Linddia, aguas minerais engarrafadas de Lindoia e das fontes do

Balneéario de Caxambu.

Em Aguas de Linddia as concentrac@es de atividade médias aritméticas variaram de
46 mBq L™ a 41 mBq L™ e de 30 mBq L™ a 54 mBq L™ para *Ra e **Ra,
respectivamente. O maior valor de atividade de ?*°Ra foi observado nas aguas da Fonte
Engarrafada S&o Jorge, enquanto que a concentracdo maxima de “?Ra foi determinada
na Fonte Santa Filomena (torneira publica 2). As razdes de atividade “?Ra/ “*Ra

variaram de 1,2 (Fonte Engarrafada S&o Jorge) a 9,1 (Fonte Engarrafada Jatoba 1).

As atividades de “°Ra e de *®Ra determinadas nas aguas minerais do Balneéario de
Caxambu foram muito maiores que os encontrados nas fontes de aguas minerais em
Aguas de Linddia (TAB. 2-4). Estes niveis também s&o superiores aos determinados na
agua de abastecimento publico do Estado de Sdo Paulo (Oliveira et al., 2001).
Entretanto, as concentragbes de “*Ra sdo da mesma ordem de grandeza daquelas
observadas em aguas minerais e termais utilizadas em hidroterapia na Republica da
Croécia (Marovic et al., 1996).

Os resultados apresentados nas TAB. 2-4 mostram que o nivel maximo de
contaminacdo em 4gua potdvel recomendado para o *°Ra pela USEPA
(Cothern & Rebbers, 1990), de 185 mBq L™ foi ultrapassado em 5 amostras do
Balneério de Caxambu (Fonte Beleza, Fonte Duque de Saxe, Fonte Conde D’Eau e
Princesa Isabel, Fonte Venancio e Fonte Ernestina Guedes). Em nenhum caso este nivel

méximo foi atingido no Balneério de Aguas de Lindoia.

Um modelo conservativo foi utilizado para se estimar as doses efetivas
comprometidas recebidas pelos individuos do puablico que consomem estas aguas.
Considerando-se os padrdes de radioatividade para a agua de consumo humano
estabelecidos no Brasil pelo Ministério da Saude (MS, 2004), o limite para
radioatividade alfa total de 0,1 Bgq L™ foi excedido para *Ra em 11 amostras do
Balnedrio de Caxambu (apenas a Fonte Mairink Il apresentou concentragdes de

atividade de “°Ra abaixo deste valor). No caso do limite recomendado de 1,0 Bq L™
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para radioatividade beta-total, observou-se que as atividades de #*Ra determinadas em
3 fontes do Balneario de Caxambu (Beleza, Venancio e Ernestina Guedes) foram
superiores ao valor estabelecido. Entretanto, se considerarmos o limite para
radioatividade alfa total de 0,5 Bq L™ (MS, 2012), observou-se que 4 amostras
pesquisadas neste trabalho ultrapassaram este limite em Caxambu-MG.

Os resultados das concentragdes médias aritméticas de *Ra e **Ra obtidos em
13 amostras do Balneario de Caxambu e em 9 amostras do Balneario de Aguas de
Linddia (TAB. 2-4) foram utilizados para se avaliar as doses efetivas comprometidas
devido a ingestéo destas aguas. As doses efetivas foram calculadas considerando-se uma
taxa de consumo diario de 2 L/ pessoa (WHO, 1993; WHO, 2006). Estes resultados sdo
apresentados nas TAB. 5-7. Os valores dos fatores de conversdo de dose para a ingestdo
dos radionuclideos por individuos do pablico utilizados nestes célculos (em mSv Bq™)
foram retirados da OMS (WHO, 2006). Os respectivos valores dos coeficientes de dose

para 0 *°Ra e *®Ra sd0 2,8 x 10* mSv Bq e 6,6 x 10 mSv Bq?, respectivamente.

Deve-se ressaltar que as doses efetivas comprometidas obtidas neste trabalho foram
comparadas aos limites de referéncia estabelecidos para a aceitabilidade da dgua potavel
destinada ao consumo humano. Quando se avalia a contribuicdo das doses advindas do
consumo destas dguas minerais devido a presenca dos is6topos de Ra, deve-se levar em
consideracdo que estas aguas nao constituem a Unica fonte de &gua potavel destes
individuos expostos, mas sim que estas sdo geralmente empregadas como aguas
medicinais por um curto intervalo de tempo. De um modo geral, as terapias com aguas
minerais e termais duram de 1 a 4 semanas. Além disso, as concentracfes de Ra nas
fontes que sdo engarrafadas comercialmente (principalmente as das Fontes Mairink 1l e
Mairink I11, em Caxambu) merecem destaque nesta avalia¢do, pois 0 consumo desta
categoria de aguas potaveis nunca foi controlada no Brasil e existem dificuldades de se

estimar adequadamente as respectivas taxas de ingestao média per capita.
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TABELA 5 - Doses efetivas comprometidas (mSv a™) devido a ingestdo de **°Ra e de
22%Ra nas aguas minerais estudadas no Balneério de Caxambu (Marco/ 2011).

Amostra *’Ra He *Ra He
Banheira Mairink 111 2,5x 10 1,4x 10"
Piscina Mairink 111 1,9 x 107 9,5 x 10
Fonte Dom Pedro 3,3x 107 5,4 x 10
Fonte Viotti 2,3x 107 2,9x10%?
Fonte Beleza 5,9 x 10" 1,1

Fonte Duque de Saxe 5,3 x 107 2,0x 10*
Fonte Dona Leopoldina 3,6 x 107 4,5 x 107
Fonte Conde D’Eau e Princesa Isabel 2,0x10% 3,7x107?
Fonte VVenancio 7,4x 107 9,0x 10*
Fonte Mairink | 2,3x10% 1,4x10?
Fonte Mairink 11 2,9 x 1072 2,9x10™
Fonte Mairink 111 1,7 x 107 1,1x 10"
Fonte Ernestina Guedes 6,3x 10 2,2

Nota: para refletir a persisténcia dos radionuclideos no corpo humano apds sua ingestdo, a dose efetiva
comprometida é a medida da dose efetiva total recebida ao longo da vida (70 anos). Em todos os calculos
assumiu-se um volume anual de &gua ingerida igual a 730 L (WHO, 1993; WHO, 2006).

TABELA 6 - Doses efetivas comprometidas (mSv a™) devido a ingestdo de °Ra e de
22%Ra nas aguas minerais estudadas no Balneario Municipal Jodo de Aguia Pupo e de
engarrafadoras de aguas de Linddia (Maio/ 2011).

Amostra ?2Ra He 22Ra He
Fonte S&o Roque 1,5x 10” 1,6 x 10
Fonte Santa Filomena (fontanério) 1,2 x 10 1,6 x 10
Fonte Beleza 1,2x10° 1,7x 107
Fonte Santa Filomena (torneira publica 1) 1,3x10° 1,5 x 10
Fonte Santa Filomena (torneira piblica 2) 1,4 x 10 1,8 x 10
Fonte Engarrafada Santa Izabel 1 2,9x 107 1,9x 10
Fonte Engarrafada Sdo Jorge 8,4x 107 2,4 x 107

Nota: para refletir a persisténcia dos radionuclideos no corpo humano apds sua ingestao, a dose efetiva
comprometida é a medida da dose efetiva total recebida ao longo da vida (70 anos). Em todos os calculos
assumiu-se um volume anual de &gua ingerida igual a 730 L (WHO, 1993; WHO, 2006).
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TABELA 7 - Doses efetivas comprometidas (mSv a™) devido a ingestdo de *’Ra e de
2%Ra nas aguas minerais estudadas no Balneario Municipal Jodo de Aguia Pupo e de
engarrafadoras de &guas de Lindoia (Junho/ 2011).

Amostra 2Ra He 2Ra H.
Fonte Gloria 1,4x10° 2,0x 10
Fonte S30 Roque 1,2 x 10 1,9 x 10
Fonte Santa Filomena (fontanario) 1,3x107 2,0 x 10
Fonte Beleza 1,0x 107 1,8 x 1072
Fonte Santa Filomena (torneira ptblica 1) 1,2 x 10 1,8 x 107
Fonte Santa Filomena (torneira ptblica 2) 2,2x10° 2,6 x 107
Fonte Engarrafada Santa lzabel 1 29x10° 1,7 x 107
Fonte Engarrafada Sdo Jorge 3,9x10° 2,2 x 10
Fonte Engarrafada Jatoba 1 0,9x 10 2,0 x 107

Nota: para refletir a persisténcia dos radionuclideos no corpo humano apdés sua ingestao, a dose efetiva
comprometida é a medida da dose efetiva total recebida ao longo da vida (70 anos). Em todos o0s
calculos assumiu-se um volume anual de agua ingerida igual a 730 L (WHO, 1993; WHO, 2006).
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FIGURA 17 - Distribuicao das doses efetivas comprometidas devido a ingestéo de **Ra
e de “®Ra nas 4guas minerais estudadas no Balneario de Caxambu, Marco de 2011.
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FIGURA 18 - Distribuicdo das doses efetivas comprometidas devido a ingestdo de *’Ra
e de #®Ra nas 4guas minerais estudadas no Balneario Municipal Jodo de Aguia Pupo e

de engarrafadoras de Linddia, Maio de 2011.
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FIGURA 19 - Distribuic3o das doses efetivas comprometidas devido a ingestao de **°Ra
e de ?®Ra nas 4guas minerais estudadas no Balneario Municipal Jodo de Aguia Pupo e

de engarrafadoras de Lindoia, Junho de 2011.
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As FIG. 17 a 19 apresentam diagramas mostrando as distribui¢fes das doses
efetivas comprometidas devidas as concentragdes dos isotopos naturais de ?°Ra e “®Ra
nas amostras de aguas minerais do Balnearios de Aguas de Linddia, engarrafada de

Linddia e do Balneario de Caxambu.

Em Aguas de Lindoia e Linddia as maiores doses efetivas comprometidas obtidas
foram 8,4 10 mSv a™ para o0 **Ra (Fonte engarrafada Sao Jorge) e 2,6 102 mSv a™
para o ®Ra (Fonte Santa Filomena — torneira ptblica 2). Estes valores sd0 menores que

o limite recomendado pela Organiza¢do Mundial de Salde.

As maiores doses efetivas comprometidas obtidas neste trabalho foram
7,4 x 10" mSv a* para 0 *°Ra (Fonte Venancio, Caxambu) e 2,2 mSv a™ para o ***Ra
(Fonte Ernestina Guedes, Caxambu). No caso do ?*°Ra, este valor representa menos que
31% da dose efetiva média anual atribuida a radioatividade natural. Contudo, no caso do
%Ra o limite anual de dose efetiva comprometida recomendado pela ICRP
(considerando-se todas as fontes de exposicdo da populacdo mundial a radiacéo)
(ICRP, 2000) foi excedido ndo s6 na Fonte Ernestina Guedes, mas também na Fonte
Beleza.

Em tais situacOes, quando os limites para radioatividade alfa-total/ beta-total ou os
limites de dose recomendados sdo superados, a legislagdo da OMS (WHO, 1993;
WHO, 2006) sugere a identificacdo de radionuclideos especificos e o célculo das doses
efetivas comprometidas para cada radionuclideo identificado na amostra. Além disso, se
a seguinte formula aditiva for satisfeita, nenhuma acdo futura para reduzir a

radioatividade na agua se faz necessaria:

2.c <1 (9
GL;
Onde:
Ci = concentracdo de atividade do radionuclideo i em Bq L™.

GL; = concentragdo de atividade recomendada (WHO, 1993; WHO, 2006) para o

radionuclideo i que para uma taxa de ingestdo 2 L d™ por 1 ano, ir4 resultar a dose
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efetiva comprometida de 0,1 mSv a™. As concentracdes de atividade recomendadas para
?2°Ra e “Ra na 4gua potavel s40 0,1 Bq L™ e 1 Bq L™, respectivamente.

Desta forma, a somatoria excedeu a unidade em quase todas as fontes estudadas em
Caxambu, exceto nos casos da Fonte Viotti, Fonte Dom Pedro e Fonte Dona
Leopoldina. Isto significa que se a soma ultrapassou a unidade, entdo o nivel de dose
efetiva comprometida recomendado de 0,1 mSv deverd ser atingido somente se a
exposicao de um dado individuo as concentraces de ?°Ra e *®Ra determinadas ocorrer
continuamente ao longo de 1 ano. Ainda, o fato deste valor ter sido maior que 1,0 néo
implica que a amostra de agua estudada ndo é adequada para 0 consumo humano, mas
que deve ser visto como uma indicacdo de que uma investigacdo mais detalhada se faz

necessaria, incluindo novos programas de amostragem para avaliacdo e monitoramento.

De acordo com as recomendacdes da ICRP (ICRP, 2000) o limite anual de dose
efetiva comprometida para a exposicéo dos individuos do pablico é 1 mSv a*. Embora
alguns valores apresentados na Tab. 5 estejam acima do valor recomendado,
considerou-se que as doses resultantes das exposi¢des temporarias devido a ingestdo de
?2Ra e de ®Ra presentes nas aguas minerais de Caxambu ndo podem ser interpretadas

de acordo com este padréo.
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6. CONCLUSOES

A monitoracdo das concentracdes de radionuclideos das séries radioativas naturais
em aguas minerais tem despertado interesse da comunidade académica no mundo todo,
pois existe uma tendéncia crescente em se substituir a dgua de abastecimento publico
por &guas minerais engarrafadas de diversas origens para 0 consumo humano. Além
disso, € bem conhecido que muitas fontes minerais e termais apresentam concentracdes
elevadas de * Ra e que as mesmas tem sido exploradas para fins medicinais. Desta
forma, o principal objetivo deste trabalho foi investigar a distribuicdo dos is6topos
naturais de Ra de meias-vidas longas em &guas minerais dos Balneérios de Caxambu
(MG) e de Aguas de Lindoia (SP). Estas aguas tém sido utilizadas em préaticas de

hidroterapia, balneologia e recreativas.

A crescente preocupacdo da sociedade a respeito dos riscos ambientais e
tecnoldgicos, tem impulsionado a implementacdo de normas e indicadores de qualidade,
que sdo continuamente monitorados pelos organismos governamentais pertinentes.
Estas diretrizes possibilitam verificar a conformidade com os padrfes de qualidade
existentes e assegurar 0 acesso adequado da populacgdo as informagdes ambientais. No
caso da ingestdo de agua potavel e a incorporacdo de radionuclideos naturais por
individuos do publico, a avaliacdo da probabilidade de ocorréncia de efeitos adversos na
salde humana é feita a partir do calculo das doses efetivas comprometidas. Os valores
calculados sdo comparados com os limites e niveis de referéncia de dose estabelecidos

pelas normas vigentes de radioprotecéo.

A exposicdo de individuos do publico a radia¢do natural em virtude do consumo
da 4gua mineral proveniente de 13 fontes em Caxambu e 9 fontes em Aguas de Lindoia,
foi avaliada neste trabalho. As doses efetivas foram estimadas utilizando-se um modelo
dosimétrico conservativo, e integrando-se os resultados ao longo de 70 anos de vida de
um individuo adulto, apés a incorporacdo de **°Ra e ?Ra. Os resultados desta
avaliacdo radiossanitaria demonstraram que o nivel de referéncia de dose efetiva
comprometida recomendado pela Organizacdo Mundial de Saude (WHO, 1993;
WHO, 2006) de 0,1 mSv foi ultrapassado em quase todas as fontes de Caxambu, exceto
para a Fonte Viotti, Fonte Dom Pedro e Fonte Dona Leopoldina. As concentragdes de

atividade de **°Ra e de *®Ra utilizadas nesta aproximacdo referem-se a uma Unica
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determinacdo e, portanto, refletem apenas a série temporal determinada em Margo/2011.
Considerando-se que estas concentra¢cdes podem variar sazonalmente e sdo episodicas,
medidas a curto prazo podem produzir dados Uteis apenas para finalidades especificas.
Deste modo, recomenda-se dar continuidade a investigacdo, a fim de se obter séries

temporais representativas ao longo de pelo menos um ano de monitoragé&o.

Foram observadas concentracdes de atividade de 2*®Ra relativamente aumentadas
em relacdo as de ?*°Ra nas aguas minerais estudadas no Balneario de Caxambu. As
concentragdes elevadas de carbonatos e bicarbonatos destas dguas podem resultar em
um conseqiiente aumento da solubilidade dos isétopos de Ra e pode ter um papel
importante para a distribuicdo do *®Ra e para as reacdes de equilibrio entre as fases

solida e liquida das solucGes.

Em Aguas de Lindoia e Linddia as maiores doses efetivas comprometidas obtidas
foram 8,4 10> mSv a™ para o0 **Ra (Fonte engarrafada Sdo Jorge) e 2,6 102 mSv a™
para o *®Ra (Fonte Santa Filomena — torneira pUblica 2). Estes valores sd0 menores que

o limite recomendado pela Organiza¢do Mundial de Salde.

As maiores doses efetivas comprometidas obtidas neste trabalho foram
7,4 x 10" mSv a™* para 0 *°Ra (Fonte Venancio, Caxambu) e 2,2 mSv a™ para o ***Ra
(Fonte Ernestina Guedes, Caxambu). No caso do ?*°Ra, este valor representa menos que
31% da dose efetiva média anual atribuida a radioatividade natural. Contudo, no caso do
%Ra o limite anual de dose efetiva comprometida recomendado pela ICRP
(considerando-se todas as fontes de exposicdo da populacdo mundial a radiacdo) foi

excedido ndo s6 na Fonte Ernestina Guedes, mas também na Fonte Beleza.

Os dados para as aguas minerais analisadas permitiram avaliar e mostraram
satisfatorios as interpretacdes dos resultados obtidos, permitiram comparar com 0s
niveis de atividade das concentra¢cdes dos radionuclideos naturais, doses efetivas
comprometidas recomendados pela Organizagdo Mundial da Saude e pelo Ministério da
Saude do Brasil. As aguas minerais podem ser consumidas, de acordo com os padrdes
de qualidade radioativa, sendo necessarios mais pesquisas para formar um banco de

dados, novas pesquisas com outros is6topos naturais para futuros estudos.
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