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Capitulo 5

Resultados e discussao

5.1. Qualidade das determinacoes de uranio realizadas

A técnica de espectrometria alfa, cujo procedimento analitico foi
detalhadamente descrito no capitulo anterior, foi aplicada a andlise de 36 amostras,
12 de cada um dos pogos, além de 23 duplicatas, cujos resultados encontram-se
descritos na tabela 5.1. O método, conforme as condigdes experimentais adotadas,
mostrou-se bastante efetivo para a eliminagé@o de interferentes, j4 que para a grande
maioria das amostras analisadas, os picos do #**U, ?*®U e 2*2U apresentaram boa
resolucao, indicando que os alvos alfa confeccionados s&o finos e uniformes, como
ilustrado nas figuras 5.1, 5.2 e 5.3, referentes aos espectros alfa de aguas dos pogos
I, S e SY, respectivamente.

O método mostrou-se também satisfatério para a extracdo quimica de urénio,
uma vez que o rendimento médio foi de (56+20)%, variando de (31+1)% a (96 + 4)%,
0s quais sdo concordantes com os valores da literatura, para a analise deste mesmo
tipo de matriz e empregando-se a mesma técnica analitica (OSMOND, COWART,
1992; REYES, 2004). Entretanto, a amostra (S12) apresentou rendimentos de
(11£1)% e (18%1)%, nas duas determinagdes realizadas, mostrando uma
significativa perda de uranio, a qual foi provavelmente causada pela presenca de
algum interferente, presente em maior concentragdo nesta especifica coleta, o qual
nao foi eficientemente removido durante o processamento quimico. Uma aliquota de

outra amostra (SY10.1) também apresentou rendimento de (23 = 1)%, embora sua




56

Capitulo 5 — Resultados e discussao

duplicata tenha fornecido bom resultado (tabela 5.1), indicando que o problema foi
apenas seu processamento. Durante a parte experimental houve dificuldade em
processar algumas amostras, que apresentaram sistematicamente um precipitado
apos a etapa de dissolucao dos hidroxidos de Fe e Al, com HCI 9N, nas quais foram
observados os menores rendimentos. Deve-se ressaltar que as analises de uranio
apresentam baixa confiabilidade quando os rendimentos quimicos situam-se abaixo
de 30%, pois nestes casos os resultados nem sempre sao reprodutiveis (GILL,

WILLIAMS, 1990; IVANOVICH, HARMON, 1992).

200 — Amostra: 110.1
Volume: 10L
Rendimento: (43%2)%
Tempo: 436086,91 s

contagem

100 —

0 S | b
4 44 4.8 5.2

energia (MeV)
Figura 5.1 — Espectro alfa obtido na andlise da décima coleta do po¢o de Itu.

Os valores obtidos nas andlises de duplicatas mostram também uma

concordancia muito boa (fig. 5.4, 5.5 e 5.6) para as concentra¢des de atividade do
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24U e 28, como também para as razées de atividades (***U/?*®U). Nas aguas do
poco | todos os valores obtidos em duplicatas sdo estatisticamente iguais,
considerando-se incertezas de 1 0, sendo que 0 mesmo ocorre para 0 pogo S,
embora para uma das amostras (S5) a igualdade das razdes de atividades s6 ocorra

se forem consideradas incertezas de 2 o.

2000 —
| Amostra: $9.1
Volume: 20L
1500 —| Rendimento: (79%3)%
Tempo: 938390,65 s
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4 4.4 4.8 5.2 5.6
energia (MeV)

Figura 5.2 — Espectro alfa obtido na analise da nona coleta do poco de Salto.
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Tabela 5.1. Parametros fisico-quimicos, concentracées de atividade de °*®U e ***U, e razdes de atividade (***U/**®U) das aguas analisadas.

Pluviosidade Eh  rendimento ) *'u)

Amostra Data mensal (mm) T(C) pH (mV) (%) (mBg/L) (mBqg/L)  (**U/2%U) [U] (ng/g)
M1 24/9/04 9 25 536 nd 31+1 1,7+0,1 4,8+0,3 2,840,1  0,28+0,02
1.2 24/9/04 9 25 536 nd 4142 1,7+0,1 5,00,3 2,9+0,1  0,28+0,02

12 12/11/04 141,6 24 508 nd 53+2 1,30,1 3,620,2 2,8+0,1  0,21+0,01
131 14/12/04 197,2 24 536 399 35+1 1,9+0,1 5,4+0,4 2,840,1  0,310,02
13.2  14/12/04 197,2 24 536 399 49+2 1,7+0,1 4,7+0,3 2,740,1  0,28+0,02
141 18/1/05 317,5 24 583 452 63+2 2,140, 1 5,8+0,4 2,840,1  0,34+0,02
142 18/1/05 317,5 24 583 452 602 2,140,2 6,0+0,4 2,840,1  0,35+0,03
151 21/2/05 71,8 24 499 439 5742 2,140, 1 5,9+0,4 2,840,1  0,35+0,02
152  21/2/05 71,8 24 4,99 439 58+2 2,120,2 5,8+0,4 2,840,1  0,34+0,02
6.1 21/3/05 131,5 25 4,45 nd 52+2 1,8+0,1 5,240,3 2,9+0,1  0,29+0,02
l6.2  21/3/05 131,5 25 4,45 nd 60+3 1,940,2 5,1%0,2 2,9+0,1  0,29+0,02

7.1 4/5/05 15,9 24 517 315 80+3 1,7+0,1 4,8+0,3 2,9+0,1 0,27+0,02
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Pluviosidade Eh  rendimento ) Ga0)

Amostra Data mensal (mm) T(2C) pH (mV) (%) (mBg/L) (mBqg/L)  (**U/”%U) [U] (ng/g)
7.2 4/5/05 15,9 24 517 315 62+2 1,5+0,1 4,940,2 3,0£0,2  0,26+0,02
I8.1  30/5/05 177,4 241 5,15 328 88+4 1,6+0,1 4,7+0,3 2,9+0,1  0,26+0,02
I8.2  30/5/05 177,4 241 5,15 328 49+3 1,740,2 4,50,2 2,7+0,2  0,25+0,03
9.1  23/6/05 38,7 21,7 4,74 311 75+3 1,10,1 3,240,2 2,8+0,1  0,19+0,01
9.2 23/6/05 38,7 21,7 4,74 311 50+2 1,06+0,03 3,10,2 2,9+0,1  0,20%0,02
10 29/7/05 23,7 23,5 551 278 432 1,5+0,1 4,0+0,3 2,6£0,1  0,250,02
111 22/8/05 24,6 248 547 319 87+4 1,3+0,1 3,8+0,3 3,0£0,1  0,210,02
111.2  22/8/05 24,6 24,8 547 319 603 1,4%0,2 3,640,2 2,6+0,3  0,20+0,02
121 22/9/05 101,4 23,2 578 246 4142 1,3%0,1 3,8+0,3 2,9+0,1  0,210,02
S1.1 12/11/04 141,6 26 6,81 nd 37+1 0,61+0,04 3,1%0,2 5,1+0,2  0,098+0,007
S1.2  12/11/04 141,6 26 6,81 nd 58+2 0,60+0,05 3,0£0,2 5,3+0,2  0,094+0,007
S2  14/12/04 197,2 29 6,12 306 4142 1,120,1 6,620,5 6,2£0,1  0,087+0,006
S3.1  18/1/05 317,5 26 6,41 351 66+3 0,83+0,06 2,310,2 2,840,1  0,070,01

Tabela 5.1 - continuacao
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Pluviosidade Eh  rendimento ) Ga0)

Amostra Data mensal (mm) T(2C) pH (mV) (%) (mBg/L) (mBqg/L)  (**U/”%U) [U] (ng/g)
S3.2  18/1/05 317,5 26 6,41 351 63+2 0,87+0,06 2,4%0,2 2,840,1 0,071+0,005
S41  21/2/05 71,8 26 6,95 382 41£2 0,97+0,07 6,7%0,5 6,940,2  0,16+0,01
S42  21/2/05 71,8 26 6,95 382 402 1,0020,07 7,00,5 7,0£0,3  0,160,01
S5.1*  21/3/05 131,5 26 7,18 nd 66+2 0,26+0,02 1,9+0,1 7,3+0,2  0,042+0,003
S5.2¢  21/3/05 131,5 26 7,18 nd 66+2 0,300,02 1,9+0,1 6,5£0,3 0,048+0,004
S6.1*  4/5/05 15,9 221 7,36 279 89+4 0,39+0,03 3,0£0,2 7,6£0,2  0,032+0,002
S6.2*  4/5/05 15,9 221 7,36 279 65+3 0,38+0,02 3,1%0,2 8,1+0,3  0,034+0,003

S7  30/5/05 177,4 21,4 7,07 278 58+2 0,80+0,06 5,1+0,3 6,4+0,2  0,13+0,01
S8.1*  23/6/05 38,7 225 7.4 254 8143 0,52+0,04 3,0£0,2 5,8+0,2  0,042+0,003
S8.2*  23/6/05 38,7 225 7.4 254 49+3 0,51+0,03 3,140,3 6,1£0,1  0,045+0,005
S9  29/7/05 23,7 221 83 270 7943 0,26+0,02 1,8+0,1 6,9+0,3  0,080+0,009
S10.1  22/8/05 24,6 24,1 7,78 283 3442 0,65+0,06 4,910,4 7,5+0,5 0,053+0,004
S11.1  22/9/05 101,4 23,7 83 261 31+1 0,73+0,07 5,620,4 7,6£0,5 0,059+0,005

Tabela 5.1 - continuacao
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Pluviosidade Eh  rendimento ) Ga0)

Amostra Data mensal (mm) T(2C) pH (mV) (%) (mBg/L) (mBqg/L)  (**U/”%U) [U] (ng/g)
S12.1  24/10/05 139,6 23,8 7,87 279 181 1942 7546 4,020, 1 1,5+0,1
S12.2  24/10/05 139,6 23,8 7,87 279 1141 1741 7145 4,201  1,38+0,08
SY1.1  18/1/05 317,5 26 6,76 374 38+2 2,4+0,2 332 13,720,4  0,38+0,03
SY1.2  18/1/05 317,5 26 6,76 374 37+1 2,410,2 342 13,840,3  0,40%0,03
SY2  1/3/05 71,8 26 79 nd 59+2 1,5+0,1 25+2 17,080,4  0,24+0,02
SY3.1  21/3/05 131,5 27 7,86 nd 4442 0,88+0,07 141 16,0+0,7  0,14%0,01
SY3.2  21/3/05 131,5 27 7,86 nd 66+2 0,80, 1 151 161 0,15+0,02
SY41  4/5/05 15,9 23,5 7,89 237 69+3 1,240,1 20+1 16,940,5  0,19%0,01
SY4.2  4/5/05 15,9 23,5 7,89 237 7543 1,120,2 20+1 181 0,20+0,01
SY5.1  30/5/05 177,4 242 7,69 240 84+4 1,1%0,1 181 16,7+0,5  0,18%0,01
SY5.2  30/5/05 177,4 242 7,69 240 6243 1,1%0,1 1941 17,340,8  0,18%0,01
SY6.1  23/6/05 38,7 222 8,09 261 96+4 1,3+0,1 20+1 15,0+0,4  0,22+0,01
SY6.2  23/6/05 38,7 22,2 8,09 261 75+3 1,3+0,1 2142 16,1¢0,3  0,22+0,02

Tabela 5.1 - continuacéo
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Pluviosidade Eh  rendimento ) Ga0)
Amostra Data mensal (mm) T(2C) pH (mV) (%) (mBg/L) (mBqg/L)  (**U/”%U) [U] (ng/g)
SY7.1  29/7/05 23,7 23,8 8,77 271 33+2 2,640,2 42+3 16,0£0,7  0,42+0,03
SY7.2  29/7/05 23,7 23,8 8,77 271 5142 2,620,2 43+3 16,4+0,6  0,42+0,03
SY8  22/8/05 24,6 249 8,24 282 58+2 2,620,2 44+3 17,0805  0,42+0,03
SY9  22/9/05 101,4 256 8,48 217 42+2 1,9+0,1 29+2 15,840,5  0,300,02
SY10.1  24/10/05 139,6 253 8,32 260 23+1 4,2+0,3 53+4 12,620,3  0,34+0,02
SY10.2 24/10/05 139,6 253 8,32 260 66+3 3,4+0,3 52+4 15,240,5  0,28+0,02
SY11  30/11/05 60,4 26,6 8,38 236 91+4 2,040, 1 36+2 18,3+0,4  0,16%0,01
SY12  14/12/05 146,7 243 6,76 189 56+2 2,340,2 42+3 18,240,5  0,19%0,01

* agua muito turva (amarronzada) nessa coleta.

nd = ndo determinado

Tabela 5.1 - continuacéo
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2000 —
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Figura 5.3 — Espectro alfa obtido na analise da nona coleta do poco Salto Y.

No caso do pogo SY, verificou-se também grande concordancia entre os
resultados, porém a amostra (SY6) apresenta somente razdo de atividades
igual ao da sua duplicata se for levada em consideragdo uma incerteza de 2 o.
Além disso, em uma amostra (SY10) ndo houve concordancia entre os valores
das razdes (***U/**®U), mesmo considerando-se incertezas de 3 o, embora as
concentragbes de atividades obtidas para o U e #**U sejam iguais as das
duplicatas para incertezas de 2 o (tabela 5.1). Ressalta-se, no entanto, que em
uma das analises desta amostra (SY10.1) a recupera¢ao quimica do uranio foi
abaixo de 30%, sendo muito provavelmente a causa dessa diferenga, conforme

ja mencionado anteriormente.




64

Capitulo 5 — Resultados e discussao

Portanto, considerando-se o conjunto de 23 amostras analisadas em
duplicata, 20 mostraram igualdade estatistica, considerando-se incertezas de
apenas 10, o que demonstra a 6tima reprodutibilidade da técnica, conforme as
condi¢coes experimentais adotadas, mesmo para concentragdes de uranio
relativamente baixas, como as de algumas amostras investigadas neste
trabalho.

Embora n&o tenham sido realizadas neste trabalho medidas especificas
para o estudo da exatidao das determinacdes de uranio, € importante destacar
que esta mesma metodologia tem sido rotineiramente utilizada na andlise deste
elemento em amostras de agua do Programa Nacional de Intercomparacao
(PNI), promovido pelo Instituto de Radioprotecao e Dosimetria — CNEN, do qual
o Laboratério de Geofisica Nuclear do IAG participa. No ambito deste
programa, foram analisadas 11 amostras até o segundo semestre de 2005. Os
valores obtidos para a concentracdo de atividade total (**®U, #*°U e #**U) séo
todos concordantes com os valores de referéncia, fornecidos pelo PNI ap6s o
envio dos resultados, indicando que a exatiddo do método é da ordem de 4%,

com uma variagao entre 1 e 10%.
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A Salto
4 /O SaltoY

y = (0,9310,03)x + (0,04+0,03)
< ltu
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Figura 5.4 — Comparacao entre as concentracoes de atividade do 2By (mBg/L)
das amostras dos pocos I, S e SY analisadas em duplicata.
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Figura 5.5 — Comparaciao entre as concentracdes de atividade do **U (mBq/L)
das amostras dos pocos I, S e SY analisadas em duplicata.
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Figura 5.6 — Comparacao entre as razoes de atividade (>°U/>°U) das amostras
dos pocos |, S e SY analisadas em duplicata.

5.2. Parametros fisico-quimicos das aguas investigadas

Durante os trabalhos de coleta das amostras foram efetuadas medidas in
situ da temperatura, pH e Eh (tabela 5.1). No laboratério, foram efetuadas
determinacdes dos solidos totais dissolvidos (STD), conforme procedimento
experimental descrito no capitulo anterior. Estas analises sé puderam ser
iniciadas em junho de 2005, pois necessitaram da aquisicdo de uma estufa
com temperatura bem controlada. Em fungéo disto, s6 foram determinados os
STD de 4 amostras do pogo |, de 4 amostras do po¢o S e de 7 amostras do
pogo SY. Os resultados obtidos encontram-se na tabela 5.2, onde STD1 e

STD2 sao as amostras e suas duplicatas, respectivamente.
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Tabela 5.2 - Valores obtidos para os solidos totais dissolvidos (STD) em mg/L

amostra STD1 STD2
19 328+4 33314
10 199+2 19442
11 202+3 198+2
12 17242 16942
S9 136+2 13042
S10 14242 139+2
S11 12542 128+2
S12 228+3 228+3
SY6 274+3 286+4
SY7 208+3 201+3
SY8 21543 21343
SY9 200+3 198+2
SY10 291+4 28314
SY11 263+3 264+3
SY12 236+3 23143

Os resultados mostram que, de maneira geral, a quantidade de sélidos
totais dissolvidos ndo variou muito durante o periodo de amostragem. Nas
aguas do poco SY, onde foi efetuado o maior nimero de medidas, a
quantidade de STD variou de cerca de 200 mg/L a 290 mg/L, com média de
(240 + 37) mg/L. As aguas do pogo S apresentaram variagbes relativamente
maiores, obtendo-se valores de STD entre 125 mg/L e 230 mg/L, sendo sua
média igual a (157 + 44) mg/L.

O numero de determinacées de STD das aguas do pogo | é muito
pequeno, entretanto, verificou-se também uma certa variacdo, com valores
situando-se no intervalo de 170 mg/L a 330 mg/L e média de (224 + 72) mg/L.
As quantidades de STD determinadas indicam que todas as aguas
subterraneas analisadas séo potaveis, no que se refere a este parametro, pois
apresentam valores inferiores a 1.000 mg/L, que corresponde ao limite maximo

estabelecido pelas normas da OMS.
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Os parametros fisicos de aguas subterraneas podem ser afetados por
mudancas sazonais, dependendo do grau de confinamento do aquifero e de
sua exploracdo. Uma das maneiras para investigar este tipo de influéncia &
analisar se ha alguma relagdo desses parametros com a pluviosidade. A figura
5.7 mostra a quantidade de chuva registrada, na regido de Sorocaba, durante o
periodo de amostragem (dias transcorridos desde a data da primeira coleta
realizada em 24/09/2004), apresentando menor precipitagdo em setembro de

2004 e nos meses de junho, julho e agosto de 2005.
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Figura 5.7 — Pluviosidade na regidao de Sorocaba durante o periodo de
amostragem. As linhas pontilhadas delimitam o periodo de menor precipitacao
na regiao, conforme informacao do Instituto Agronémico de Campinas.

As figuras 5.8 e 5.10 mostram o comportamento dos parametros fisico-
quimicos pH e Eh em funcao do periodo de amostragem, destacando-se o

periodo no qual houve a menor pluviosidade na regi&o no ano de 2005 (fig.
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5.7). Nota-se que os valores de pH variaram significativamente ao longo do
periodo de amostragem nos trés pocos. As aguas de | sdo caracterizadas por
possuirem sistematicamente pH acido, enquanto as de S e SY tém
predominantemente pH basico. Em S e SY a relacao entre pH e a estagao do
ano é bem perceptivel, pois no periodo de seca o pH aumentou, ficando mais
alcalino, principalmente as aguas de S, que ficam com pH muito semelhantes
aos das do pogo SY. Em | ha uma oscilagdo e ndo se observa uma relagcao
entre a época do ano e o pH, entretanto, o0 maior valor corresponde ao més no

qual a precipitacdo foi mais acentuada.
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Figura 5.8 — Variacao do pH das aguas dos pocos I, S e SY durante o periodo de
amostragem.

A relacdo entre o pH e as mudangcas sazonais pode ser melhor

observada na figura 5.9, onde se nota que nos meses de maior pluviosidade,
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ocorreu uma diminuicdo do pH nas aguas de S e SY, ndo se verificando o

mesmo tipo de correlagdo em |.
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8 1 @ A A 6 A < ltu
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Figura 5.9 — Variacao do pH das aguas dos pocos I, S e SY com a pluviosidade
mensal.

No que se refere a relacdo entre o Eh e a estagdo do ano (fig. 5.10),
observa-se que os valores maximos foram registrados durante o verao, época
de pluviosidade alta, e minimos no final do periodo de seca. E interessante
notar que no periodo entre abril e agosto as aguas de | e S permaneceram com
Eh praticamente constantes, enquanto em SY houve um ligeiro aumento no
periodo de seca. Observa-se também que nas amostragens de junho, julho e
agosto, os valores de Eh das aguas de S e SY foram praticamente iguais.
Porém, de modo geral, os valores de Eh nos trés pogos, durante grande parte

do tempo, concentram-se em uma pequena faixa de valores.
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Figura 5.10 — Variacao do Eh das aguas dos pocos I, S e SY durante o periodo de
amostragem.

Através do diagrama proposto por Krauskopf (1972), é possivel notar que
o0 ambiente das aguas é de transicédo, tendendo mais a oxidante nos pocos de
Salto e mais a redutor no de ltu (fig. 5.11).

A figura 5.12 apresenta a quantidade de STD em funcao do pH, onde se
nota para aguas acidas, como as do po¢o |, que ha um aumento da quantidade
de sdlidos totais dissolvidos com a diminuicdo do pH. No caso das dguas de S
e SY, basicas, ndo ha correlacao entre estes dois fatores. Os dados obtidos
(tabelas 5.1 e 5.2) ndo mostram nenhum tipo de correlagdo entre a quantidade

de STD e Eh nas aguas dos trés pogos.
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Figura 5.11 - Diagrama Eh-pH de Krauskopf (1972) das aguas dos pocos I, S e SY
durante o periodo de amostragem.

A andlise conjunta dos parametros fisico-quimicos medidos mostra
consideravel similaridade entre as aguas dos pogos de S e SY, o que de certa
forma € esperado, j& que ambos sdo bastante proximos. Verifica-se que a
semelhanga € maior na época de inverno, quando provavelmente ocorre uma
contribuicdo bem menor das aguas que percolam as unidades de rochas
sedimentares, que recobrem o granito, as quais devem ser significativamente
abastecidas por aguas de chuva. Embora esta contribuicdo possa também
ocorrer nas aguas do poco SY (internamente revestido até atingir o granito em
profundidade), devido a interacdo destas duas unidades geolégicas em
subsuperficie, ela deve ser muito mais significativa nas aguas do poco S, que

nao é internamente revestido.
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Figura 5.12 - Relacao entre pH e a quantidade total de sélidos dissolvidos
(STD) nas aguas dos pocgos |, S e SY.

5.3. Determinacoes de uranio nas aguas investigadas

As figuras 5.13, 5.14 e 5.15 mostram a variacdo das concentracdes de
atividade de 28U e #*U ((**U) e (***U)) e da razdo de atividade (***U/**®U) em
funcdo da data de amostragem para as aguas dos pocos I, S e SY,
respectivamente. Os resultados obtidos mostram que as aguas de cada poco
possuem caracteristicas distintas, embora todas elas mostrem desequilibrio

radioativo entre esses dois radioisétopos.
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Figura 5.13 - Concentracées de atividade de *®U (mBq/L) e ***U (mBq/L), e razio

de atividades (***U/**®U) em funcéo do dia de amostragem em I.
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Figura 5.14 - Concentracoes de atividade de 2°U (mBg/L) e 2°U (mBq/L), e razio

de atividades (***U/**®U) em funcéo do dia de amostragem em S.

O poco | foi 0 que apresentou a menor variacdo nas concentracoes de

atividade dos isétopos de uranio durante o periodo de amostragem. As (*33U)
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variaram de (1,06 + 0,03) a (2,1+ 0,2) mBqg/L (média = (1,6 + 0,3) mBg/L), ja as
(®**U) se situaram entre (3,1 + 0,2) e (6,0 + 0,4) mBg/L (média = (4,6 + 0,9)
mBg/L)). As menores atividades de ambos os radiois6topos foram registradas
nos meses de estiagem e as maiores na época de chuva. As razdes de
atividades (***U/?*®U) variaram de 2,6 + 0,3 a 3,0 = 0,2, cujos valores s&o iguais
considerando-se as incertezas analiticas, o que demonstra que estas razées
foram constantes no periodo. As dguas deste pogo apresentaram as razdes de
atividades (média = 2,8 = 0,1) de menor magnitude dentre as investigadas

neste trabalho.
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Figura 5.15 - Concentracées de atividade de >*®U (mBq/L) e #*U (mBqg/L), e razdo
de atividades (***U/?*U) em funcdo do dia de amostragem em SY.

As aguas do poco S sdo caracterizadas pelas menores concentragdes de
atividade de ambos os radiois6topos. As (?**U) variaram de (0,26 + 0,02) a
(1,07 0,08) mBg/L (média = (0,6 + 0,3) mBg/L), com uma tendéncia dos

menores valores serem registrados nos periodo de maior estiagem. As (?**U)
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se situaram no intervalo entre (1,8 £ 0,1) e (7,0 £ 0,5) mBg/L (média = (4 £ 2)
mBg/L, apresentando um comportamento bem irregular ao longo do tempo,
resultando em (?**U/?*8U) também irregulares e com variacdo bem significativa,
as quais se situaram entre (2,79 = 0,07) e (8,1t 0,3), com média = 6 + 2.
Entretanto, a ultima coleta realizada nesse pog¢o (S12) apresentou resultados
anomalamente altos para as concentragdes de atividade de ambos 0s is6topos
(*®U = (19 £ 2) mBo/L; ®®U= (75 + 6) mBq/L), os quais ndo foram
considerados nestes calculos. Como os resultados foram também confirmados
na analise da duplicata, acredita-se que ocorreu algum tipo de contaminacao
na coleta, filtragdo ou na evaporacao da amostra, ja que a partir desta etapa as
duas aliquotas foram completamente separadas para o processamento
radioquimico.

As aguas do pogo SY, por outro lado, sdo as que apresentam as maiores
(***U), as quais variaram significativamente no periodo de amostragem,
situando-se entre (14 + 1) e (53 £ 4) mBq/L, cuja média foi de (31 £ 12)
mBg/L, com os maiores valores registrados no periodo de seca. As (**®U)
também variaram no periodo, apresentando o mesmo tipo de comportamento
observado para o ?**U, com valores entre (0,8 + 0,1) e (4,2+ 0,3) mBg/L e
média (2,0+0,9) mBg/L. Desta forma, as razées (**U/?**U) apresentaram uma
variagao relativamente pequena, com média de 16 + 2 (intervalo de 12,6 £ 0,3
a 18,3 £ 0,4), que mostra que as aguas deste poco sdo as que exibem o mais
forte desequilibrio radioativo entre os is6topos de uranio. Razdes de atividade
acima de 12, como as deste pogo, ndo séo freqientemente verificadas em

aguas subterraneas (OSMOND, COWART, 1992).
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As figuras 5.16, 5.17 e 5.18 mostram a variagdo das (**®U) e (***U) e da
razdo de atividade (23*U/?*®U), em funcéo do pH, para as aguas dos pocos I, S
e SY, respectivamente. No poc¢o |, nota-se que ndo ha variagdo significativa
nas concentragoes de atividade dos dois isétopos, bem como da razdo das
atividades (**U/?*®U). Em S observa-se certa dispersdo, mas h4 um aumento
da atividade do ?**U para valores de pH basicos, com conseqiiente aumento da
razdo (***U/?*®U), uma vez que as concentracdes de atividade do #*®U sdo
relativamente constantes. No caso das aguas de SY, quando basicas, ha um
crescimento gradual das concentracdes de atividade do **U em funcdo do
aumento de pH, mas as acidas possuem #**U tdo altos quanto os das mais
basicas (pH ~ 8,5) analisadas, ndao se observando variacdes significativas das

concentragdes de atividade do *®U e também da razdo (2*U/?8U).
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Figura 5.16 — Concentracdes de atividade do U (mBq/L) e Z*U (mBq/L), e razio
de atividades (“**U/?*®U) em funcéo do pH das aguas do poco |.
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Figura 5.17 — Concentracoes de atividade do 22°U (mBgq/L) e 2°U (mBq/L), e razao
de atividades (***U/**®U) em funcéo do pH das aguas do poco S.

Nota-se que as aguas do poco | possuem um aumento das atividades de
234U e 2%y com o aumento do Eh (fig. 5.19), sendo que a razdo (***U/2%U)
mantem-se constante. Por outro lado, em S e SY nado sédo observadas
correlagOes significativas, tanto das concentragbes de atividades, como das

razées (>**U/?*U), como se pode observar nas figuras 5.20 e 5.21.
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Figura 5.18 — Concentracoes de atividade do 2°U (mBgq/L) e 2°U (mBq/L), e razao
de atividades (***U/**®U) em funcéo do pH das aguas do poco SY.

© (238U)
@ (234U)

6 | A (234U/238U) [I] [15 [15

3 %AA A A A
2 - e 9
o @
1 O O\ T T T T T T
300 320 340 360 380 400 420 440 460
Eh (mV)

Figura 5.19 - Concentracoes de atividade de 2°U (mBg/L) e 2°U (mBq/L), e razao
de atividades (***U/**®U) em funcéo do Eh das aguas do poco I.
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Figura 5.20 - Concentracoes de atividade de 2°U (mBg/L) e 2°U (mBq/L), e razdo
de atividades (***U/**®U) em funcéo do Eh das aguas do poco S.
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Figura 5.21 - Concentragées de atividade de 2°U (mBg/L) e 2°U (mBgq/L), e razdo

de atividades (**

As variacbes observadas nas concentracdes de atividade de #*®U e

U/?8U) em funcdo do Eh das aguas do poco SY.

234 §

e das razdes de atividades (***U/?*U) devem ter sido causadas por varios
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fatores, que atuam conjuntamente, incluindo as rochas por onde percolam as
aguas (litologia, concentracdo de uranio: total e lixiviavel), grau de
confinamento do aquifero, clima e composi¢cédo da agua. Além desses, o estado
de oxidagdo da agua, que depende conjuntamente do pH e do Eh, teve um
papel muito importante no comportamento do uranio, jA que as aguas dos
pocos S e SY sdo oxidantes, enquanto as de | estdo na transigdo entre o
ambiente oxidante e redutor (fig. 5.11). O uranio € pouco soluvel em ambientes
redutores, tendendo a apresentar concentracbes relativamente baixas,
enquanto em condicbes oxidantes, este elemento passa para o estado
hexavalente, principalmente o ?**U que é mais vulneravel a oxidacéo, formando
o fon (UO2)?** que apresenta maior solubilidade. Nestas condi¢ées o uranio fica
também mais susceptivel a lixiviacdo da rocha hospedeira do aquifero,

aumentando assim sua concentracao na dgua (Osmond & Cowart, 1992).
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Figura 5.22 — Concentracoes de atividade de 2°U (mBg/L) e 2°U (mBg/L), e razao
de atividades (***U/*2U) em funcio da pluviosidade mensal das aguas do poco I.
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Os dados obtidos nos pocos | e SY, cujas aguas sao dominantemente
provenientes do granito fraturado, podem ser explicados pelos seus diferentes
estados de oxidacdo, ja que as concentracdes de atividade do ?*®U nas aguas
de | (ambiente de transigdo) sdo menores do que as de SY (oxidantes). Nota-
se também, que as aguas do pog¢o | sdo as que possuem a menor razao de
atividades (***U/**®U), uma vez que o estado de oxidagdo ndo favorece a
solubilizagdo do #**U e nem forte lixiviagdo de uranio da rocha hospedeira,
sendo o desequilibrio observado causado pelo processo de recuo alfa. Além
disso, as aguas deste poco mostraram um aumento nas concentragdes de
atividade de 2*®U e principalmente de ?**U na época de maior pluviosidade
(figura 5.22), sugerindo que a agua metedrica contribuiu como fonte de
alimentacéo do aquifero.

Mesmo nesse ambiente pouco favoravel para a dissolugdo de uranio nas
aguas do poco |, observa-se que as concentragbes de uranio sdo ainda
significativas, variando de (0,19 £ 0,01) a (0,35 £ 0,02) ng/g (tab. 5.1).
Entretanto, deve ser destacado que este pogo perfura o Granito Salto da Suite
Intrusiva de ltu, que de acordo com Pascholati (1990) possui concentracoes de
uranio, cuja média é de 7,5 ug/g (tab. 3.1).

Os granitos da Suite Intrusiva de ltu ndo afloram no local onde foram
perfurados os pocos S e SY, sendo cobertos pelas rochas sedimentares do
Supergrupo Tubardo da Bacia do Parana. O comportamento de uranio em SY,
que é internamente revestido até atingir uma profundidade consideravel dentro
do corpo granitico, € compativel com o estado oxidante das suas &guas.

Devido a estas condigdes, a lixiviagdo de uranio foi maior (variando de (0,14 +
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0,01) a (0,42 + 0,03) ng/g), com forte aumento das (***U), que provocaram
desequilibrios radioativos muito maiores do que os do poco | (tab. 5.1).

Embora as aguas de S e SY sejam oxidantes e possuam parametros
fisico-quimicos similares, as (***U) e (**®U) sao nitidamente distintas, como
também as razdes de atividades ?**U/?%U. Estas diferencas sdo causadas pela
contribui¢cdo de agua subterranea do aquifero sedimentar, provavelmente muito
empobrecido em urénio, ja4 que as aguas de S possuem concentracbes que
variaram entre (0,032 + 0,002) e (0,16 £ 0,01) ng/g (tab. 5.1), as quais séo
muito mais baixas que as de SY, situado a apenas 400 m de distancia. Além
das menores (3*U) e (**8U), observa-se um desequilibrio bem menor do que o

verificado em SY, muito embora seja ainda bastante elevado.

5.4. Modelos de mistura

Com o objetivo de verificar se o comportamento de uranio observado em
cada um dos pogos investigados poderia ser devido a processos de mistura de
aguas de aquiferos distintos, que sao bastante comuns em aguas
subterraneas, foram efetuados diagramas das razées de atividades (?**U/?%U)
em funcdo do inverso da concentragdo de atividade do %U (fig. 5.23, 5.24 e
5.25). Nos processos de mistura de aguas de duas fontes com concentracoes e
composicoes isotopicas distintas, os pontos devem se alinhar em uma reta,
conforme mostrado na deducédo da equacao no apéndice 1, deste trabalho.

Para as 4guas do poco |, os dados dispbéem-se paralelamente ao eixo das
abscissas, pois como mencionado anteriormente, as razdes (**U/2*U)

mantiveram-se constantes no periodo de amostragem. A reta ajustada mostra
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que o coeficiente angular pode ser igual a zero, considerando-se erro obtido na
regressao linear (fig. 5.28). Este resultado reforca a participacdo de aguas
metedricas nesse poco, conforme indicado pelo comportamento das
concentragbes de atividades do ?*U e ?®U nos periodos de maior
pluviosidade. Como as aguas de chuva apresentam concentragdes de uranio
muito baixas, ocorre apenas uma diminuigdo das concentragdes de atividade
de ?®U, embora a razdo de atividades (***U/?*U) praticamente ndo sofra
alteragdo (Osmond & Cowart, 1992). Entretanto, como as variagcoes
observadas sdo pequenas, tanto nas concentragdes de uranio, como nos
parametros fisico-quimicos medidos durante o periodo de amostragem, a

participacao de agua de chuva foi provavelmente pouco significativa.
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Figura 5.23 — Razoes de atividades (>°U/”®U) em funcéo do inverso das
concentracdes de atividade de ?°*®U (mBq/L) para as aguas do poco |.
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A dindmica das aguas do poc¢o SY deve ser bem mais complexa do que

apenas misturas de duas componentes distintas, j& que os pontos nédo se

alinham em uma reta (fig. 5.24). Entretanto, ndo pode ser descartada a

possibilidade de participacdo de agua de chuva nesse aquifero, pois uma parte

significativa dos dados apresenta razdes de atividades (***U/**®U) praticamente

constantes (considerando-se os erros analiticos das determinacgdes), para

concentragdes de atividades de 23U distintos. O comportamento dos demais

resultados sugere diferentes graus de lixiviagao de uranio da rocha hospedeira,

entretanto, um estudo mais detalhado € ainda necessario para uma

interpretacao mais aprofundada.

(234 u /238U)

20
19 -

18 | :g%*@ N
; + E——
14 B

13 4
12 4

11

10 T T T T T
0,2 0,4 0,6 0,8 1 1,2 1,4

1/(238u)

Figura 5.24 - Razoes de atividades (>>°U/~°U) em funcao do inverso das
concentracées de atividade de ***U (mBq/L) para as aguas do poco SY.

Os processos responsaveis pelo comportamento do uranio e de seus

isétopos nas aguas do pogo S devem ser ainda mais complexos, uma vez que

h& a participagdo de pelo menos duas fontes distintas (aquiferos granitico e
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sedimentar). O diagrama da figura 5.25, no qual se observa uma dispersao
bem mais acentuada dos pontos, reforca esta interpretacdo e neste caso
também, a contribuicdo de agua de chuva ndo pode ser completamente

rejeitada.

1/(>%v)

Figura 5.25 - Razoes de atividades (>>°U/~°U) em funcao do inverso das
concentracdes de atividade de *®U (mBq/L) para as aguas do poco S.




