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GEOQUIMICA DOS RADIONUCLIDEOS

3.1.
Elementos Radioativos Naturais

Os membros das séries radioativas encontram-se envolvidos em
processos de transmutagdo em que sao formados elementos de caracteristicas
fisico-quimicas completamente diferentes, segundo a Figura 2. Num sistema
fechado, sem interacbes com outros componentes ambientais, as séries sao
encontradas em equilibrio radioativo, isto é, as atividades de todos os
radionuclideos da série sdo iguais. No entanto, em ambientes abertos, as
caracteristicas fisico-quimicas dos radiois6topos sao responsaveis pelo
estabelecimento do desequilibrio radioativo; caracteristicas fisicas e quimicas

diferentes resultam em comportamentos diferentes no ambiente.
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Figura 2: Séries de decaimento do #**U, #*U e #**Th com os respectivos isétopos
de radio destacados. (Adaptado de Rama e Moore, 1996).
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Embora o tério seja mais abundante na crosta terrestre do que o uranio
(Th: 10 mg kg™, U: 3 mg kg'), em &gua doce o tério é geralmente encontrado em
concentragoes inferiores as do uranio. Em agua do mar, as concentragdes de
tério sdo da ordem de 10° pg L'; em aguas superficiais e subterraneas as
concentracdes encontram-se entre 0,01 e 1 ug L. Na agua do mar, o uranio é
encontrado em concentracdes de cerca de 3 ug L' e nas 4guas subterraneas
estes valores sdo entre 0,1 e 10 ug L™ (Lauria, 1999).

Em estuarios, € observado o aumento da concentracdo de uranio em
relacdo a agua doce. Para Moore (1980), este aumento é atribuido a liberagao
do urénio do material particulado sedimentado; a liberagdo pode ser causada ou
pela reducédo do Fe, que dissolve as particulas 6xicas nas quais o uranio esta
ligado, ou pela alta alcalinidade da agua, que induz a dessorcao.
Subsequentemente, a complexagdo com carbonato trara o uranio para a coluna
d’agua.

Em estuarios, o principal mecanismo observado é o de adsorgcdo em
material particulado; o tério, produzido por decaimento do #**U (***Th) e do ***Ra
(**®Th), é rapidamente removido da coluna d’agua (Moore, 1980).

3.2.
Quimica do Radio

Como um elemento alcalino terroso, 0 Ra tem uma quimica relativamente
simples, controlada por processos de coprecipitagcdo e adsorcao superficial. O
efeito da adsorgdo do Ra, bem como seu carreamento por argilas e 0xidos
hidratados, em sedimentos sdo bem conhecidos: o Ra exibe uma afinidade tao
alta por particulas solidas que, ndo havendo competicdo entre cations
divalentes, é quase completamente adsorvido.

Em estuarios, varios trabalhos apontam para a dessorcdo de Ra do
material particulado e de sedimentos. A dessorgao do radio, neste sistema, é
atribuida ao aumento da forga ibnica da agua (Lauria, 1999).

Existem quatro is6topos de Ra ocorrendo naturalmente no meio ambiente,
sdo eles ?°Ra, #?*Ra, #°Ra, e ?®*Ra. Com tempos de meia-vida curta, o ?**Ra
(2 = 3,7 dias) e 0 ®Ra (t;, = 11,4) sdo tragadores ideais para estudo de
processos que ocorrem até uma escala de tempo de dias, conforme citado
anteriormente. O *®*Ra (t;, = 5,7 anos) e o **Ra (t», = 1,6 x 10° anos) sédo
isétopos de radio de meia-vida longa, os quais tém sido utilizados como

tracadores para processos de mistura estuarina e oceanica.
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A razao de radio adsorvido no sedimento de fundo e radio dissolvido nas
proximidades da &gua varia inversamente com a forga iénica da solugéo. Assim,
a maior parte do radio carregado pela agua do rio esta adsorvida em particulas
enquanto que a maior parte do radio em agua salina esta dissolvida. Como a
agua do rio mistura-se com a agua do mar, o radio é rapidamente dessorvido de
particulas suspensas, pois a forca ibnica aumenta e a concentragcdo de
particulas diminui.

O #®Th (t, = 7,5 x 10* anos) e ***Th (t, = 1,4 x 10" anos) sdo os
respectivos pais do **Ra e **Ra, e estdo fortemente adsorvidos as particulas
em agua doce e salina. Quando as particulas das quais o radio se dessorve, sdo
depositadas, os is6topos de radio comecam a se regenerar de seus respectivos
pais. Devido a grande diferenga em suas constantes de decaimento, a atividade
de *®Ra ¢ inicialmente regenerada aproximadamente 280 vezes mais
rapidamente que a atividade de ?*°Ra (Krest, Moore, Rama, 1999).

A mistura entre agua do rio e agua do mar em um estuario esta associada
com varios processos quimicos, fisicos e bioldgicos. As propriedades de mistura
da agua em um estuario sdo controladas pela forga i6nica, pH, composicao
quimica, floculagcdo, remocdo de organismos e adsorcdo ou dessorcdo de
constituintes, os quais podem influenciar fortemente o fluxo de espécies
quimicas para o oceano (Lee et al., 2005).

3.3.
Comportamento Conservativo dos Isétopos de Radio

Em sua totalidade, aguas costeiras apresentam niveis relevantes de
atividade dissolvida de quatro isétopos de radio, provenientes de processos de
dessorcdo da superficie de particulas, bem como da contribuicdo de aguas
subterrdneas submarinas enriquecidas com esse radionuclideo, segundo mostra
a Figura 3.

Ocorre sistematicamente um mecanismo de compensagao dinamico, de tal
forma que a contribuicao de radio nas proximidades da costa é balanceada por
fluxos de cada um de seus isétopos em diregdo ao mar aberto.
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Figura 3: Representacdo esquematica da atividade de um isétopo de Ra no
estuario como uma funcao da salinidade. (a) Is6topos de Ra em um estuario
(Rae) originarios de rios (Ra;), do oceano (Ra,), e processos adicionais (Raaq)
como dessorcao de particulas e difusdo de sedimentos. (Adaptado de Lee et al.,
2005).

Embora dois desses isétopos (***Ra e #**Ra) decaiam completamente
antes de poderem alcangar a margem continental, os demais praticamente nao
decaem (***Ra e %®Ra). Essas diferencas nas taxas de decaimento sdo
altamente significativas, sendo responsaveis por limitagbes na utilizacdo de
modelos descritivos do comportamento hidrodindmico, a medida que restringem
informacbes a cerca do movimento e da mistura de aguas na plataforma
continental.

Todos os isétopos de radio citados apresentam a possibilidade de
utiizacdo como tracadores, uma vez que, a0 mesmo tempo em que sao
conservativos, ou seja, permanecem na massa d'agua sem se precipitar,
mantém constantes seus niveis de aporte no decorrer do periodo necessario
para o desenvolvimento de um experimento com esse objetivo. No caso
especifico dos isétopos de meia-vida curta (***Ra e **Ra), a minimizacdo de
seus niveis de ocorréncia em funcdo do decaimento em curto prazo é
compensada por seu aporte continuo na massa d’agua a partir dos sedimentos
ricos em is6topos de tério nas imediacbes, promovendo uma regeneracao
quantitativa a curto prazo.

A movimentagao dos elementos dissolvidos na massa d’agua, sejam eles
tracadores ou nao, da-se em funcdo dos processos inerentes a prépria
movimentagdo da massa d'agua, quais sejam, difusdo e adveccgao.

A avaliacéo das atividades de **Ra e de **Ra serve para determinar a
importancia relativa de cada processo. Caso ocorra predominancia do processo
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difusivo na distribuicdo desses is6topos em direcdo ao alto-mar, o grafico da
atividade versus distancia apresentara uma fungéo de proporcionalidade inversa.
Por outro lado, ocorrerd uma deflexdo vertical, caso a advecgdo seja o
parametro dominante no processo. O sentido da deflexdo sera definido pelo
sentido do proéprio processo advectivo, de forma que a advecgao em diregéo ao
alto mar e em direcdo a costa definird encurvamentos positivos e negativos no
gréfico, respectivamente.

Segundo Moore et al. (2008), a variacao da concentracao ou atividade (A)
de um tracador nao reativo e conservativo ao longo do tempo (t) e em fungéo da
distancia (x), tendo a margem costeira como referencial, pode ser expressa
como um balango dindmico entre difusdo concéntrica e advecgéo. Entretanto, a
utilizacao de tracadores que correspondam a is6topos de meia-vida curta requer

a inclusdo de um termo adicional relativo a seu decaimento:

2
d_A: ha_?_wa_A_/lA
dt 0x ox'

onde K, é o coeficiente de difusdo de eddy e o é a velocidade advectiva.
Tanto o o quanto o K, sdo fatores comuns a todos os tragcadores conservativos,
inclusive todos os is6topos de radio.

Neste caso especifico da Bacia do Rio Paraiba do Sul, efeitos laterais sao
ignorados neste modelo unidimensional e a distribuicdo dos is6topos é
predominantemente controlada pelo efeito difusivo podendo, portanto, a
advecgao liquida ser desprezada. Em decorréncia desse fato e das meias-vidas
curtas de ambos, a equacdo anterior pode ser simplificada, omitindo-se o
componente da advecgao:

dA . 9’A

—-JA
dt " x>

Neste caso, as condicdes de contorno sao:

A=A,parax=0

A — 0 quando x — «

Se K, é constante e o sistema esta em estado de equilibrio estacionario:

A = Aoexp{—x\/thJ
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onde A, é a atividade a uma distancia x da costa, A, é a atividade a uma

1n<Ax>=1n(Ao>—xJKz

sendo a inclinagdo igual a %( .
h

distancia nula da costa.

Desta forma, empregando os isétopos de radio de meia-vida longa, em
sistemas costeiros, € possivel verificar quais os mecanismos de mistura estéo
presentes. E, quando a difusdo for o mecanismo dominante, os isétopos de
meia-vida curta permitem a determinacao do coeficiente de difuséao.

Partindo-se da premissa de que o K, apresenta um valor constante e de
que o sistema esta submetido a um processo regenerativo continuo quanto ao
aporte dos tracadores, é possivel ter uma estimativa de Ky a partir da utilizagao
de um grafico de In ?*Ra ou de ?*’Ra em fungdo da distancia em relacdo &
costa, conhecidos os valores de atividade para a distancia x.

A
InA =lnA, —x |—
. =In4, xw/K,,
3.3.1.

Idade dos Isé6topos de Radio (***Ra e ***Ra)

Segundo Dulaiova e Burnett (2008), idades aparentes de radio podem ser
calculadas usando uma razdo de um is6topo de radio de meia-vida curta. A
aproximacdo supde que o radio é adicionado de uma fonte com uma
composicao isotdpica fixa e que a troca nesta razdo ocorre unicamente por
decaimento radioativo. Como a massa d’agua se move longe de sua fonte, o
#2/Ra decai mais rapidamente que o ***Ra.

Supondo que o rio fornece ao estuario uma composicdo isotdpica
constante de radio pelo menos durante um periodo comparavel a vida média
eficaz da razdo de atividade ***Ra/?°Ra (7,8 dias), pode-se estimar a idade
aparente do radio na 4gua como a seguir:
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e (™Ra/™Ra) representam as razoes de

onde (*'Ra/™Ra), )
atividade observada e inicial do radio, e Ayps © Axs S0 as constantes de
decaimento de ?**Ra e ?*°Ra, respectivamente. A equacdo pode ser rearranjada
para calcular o t o qual representa a “idade do radio”, ou seja, o tempo desde

que o radio foi adicionado a agua:

A idade de radio aparente (f) € uma idade da massa d’agua que é derivada
baseada na razdo ***Ra/**Ra a qual é um resultado do decaimento radioativo e

mistura de varias massas d’agua.
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