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TRANSFERÊNCIA DE RADÔNIO-222 DAS ROCHAS DO PLANALTO DE POÇOS DE
CALDAS PARA AS ÁGUAS

DANIEL MARCOS BONOTTO & JORGE LUÍS NEPOMUCENO DE LIMA

ABSTRACT TRANSFER OF RADON-222 FROM ROCKS OF THE POÇOS DE CALDAS PLATEAU TO
THE WATERS The analytical procedures developed at the Sector of Unstable Isotopes of the Laboratory of
Geochemistry, which belongs to the Department of Petrology and Metallogeny located at the Institute of Geociences
and Exact Sciences - Universidade Estadual Paulista "Júlio de Mesquita Filho" (UNESP) to measure the release of
222Rn from rocks to the water is described. The methodology established was used to evaluate the emanation coefficient
of 222Rn from experiments of water-rock interaction under controlled conditions in the laboratory, which is an important
parameter necessary to interpret the radioactivity related to dissolved 222Rn content in waters.
Four typical rocks from Poços de Caldas plateau were sampled for the experiments: phonolite, nepheline syenite,
pseudoleucite tinguaite and silicifíed sandstone. The Ra content of these rocks was evaluated by gamma-ray
spectrometry using a Nal(Tl) scintillation detector, a method that has been currently utilized in nuclear geophysics
or isotope geochemistry to measure the equivalent uranium (eU).
The Ra content in the studied rocks and the 222Rn transferred to the waters due to its generation by its 226Ra
progenitor allowed an estimation of the emanation coefficient of 222Rn. A preliminary investigation on the
influence
of the mass of the rock in contact .with water, of the surface area of the rock in contact with water and of the 226Ra
content in rocks on the amount of 222Rn released to the water was also performed.
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RESUMO No presente trabalho são descritas as etapas analíticas desenvolvidas no Setor de Isótopos Instáveis
do Laboratório de Geoquímica do Departamento de Petrologia e Metalogenia do Instituto de Geociências e Ciências
Exatas da UNESP para avaliar a transferência de 222Rn de rochas para a água. A metodologia implantada foi utilizada
para determinar o coeficiente de emanação de 222Rn a partir de experimentos de interação água-rocha sob condições
controladas no laboratório, que é um parâmetro importante para interpretar a radioatividade relacionada com o teor
de 222Rn dissolvido nas águas.
Quatro rochas típicas do planalto de Poços de Caldas foram amostradas com o propósito de realização dos
experimentos: fonólito, nefelina sienito, pseudo-leucita tinguaíto e arenito silicificado. O teor de Ra dessas rochas
foi determinado por espectrometria gama com detector de cintilação de Nal(Tl), metodologia geralmente utilizada em
geofísica nuclear ou geoquímica isotópicajjara a mensuração do equivalente urânio (eU).
O teor de     Ra nas rochas estudadas e o     Rn transferido para as águas devido sua geração pelo progenitor     Ra
permitiram estimar o coeficiente de emanação de      Rn. Procedeu-se também uma investigação preliminar da
influência da massa de rocha em contato com a água, da área superficial da rocha em contato com a água e do teor de
Ra das rochas na quantidade de     Rn transferida para a água.

Palavras-chaves: radônio, rochas, águas, coeficiente de emanação

INTRODUÇÃO A presença de gases nobres em min-
erais e rochas tem sido avaliada desde a descoberta da radioa-
tividade, onde os resultados tem sido extensivamente utiliza-
dos em geociências para finalidades que variam desde a crono-
logia de eventos por intermédio dos isótopos de argônio até a
avaliação do radônio inalado nas atividades de mineração. Na
realidade, quando Agrícola considerou que a morte de muitos
mineiros na Europa estava relacionada com o fato de que o ar
pernicioso que eles respiram algumas vezes apodrece os seus
pulmões (Durrance 1986), não é possível ignorar já naquela
época a possibilidade da contribuição do gás Rn no episódio.

O Rn possui três isótopos de ocorrência natural, todos
emissores alfa e pertencentes a séries de decaimento radioa-
tivo (Tabela 1). Eles são continuamente P^ftduzidos em rochas
e minerais depois que seus progenitores 223Ra, 224Ra e 226Ra
emitem partículas alfa e, em decorrência de serem gases
inertes, tendem a escapar dos sólidos, dirigindo-se à fase fluida
circundante, como água subterrânea e/ou ar. A parcela que
escapa tem sido referida como poder de emanação, fração de
emanação ou coeficiente de emanação (Hahn & Müller 1923).

A emanação de Rn de materiais geológicos tem sido inves-
tigada e revista por Wahl & Bonner (1951) e Tanner (1964,
1980), porém, nos dias atuais, a auestão da radioatividade nas
águas devido a presença de 222Rn dissolvido assumiu pro-
porções de grande interesse face à problemática introduzida
pelos altos teores observados em águas subterrâneas prove-
nientes de poços perfurados para abastecimento público. Ape-
sar de que o radônio na água não constitui um risco de saúde

bem documentado, sua presença contribui para a elevação do
teor de Rn no interior de residências, o qual tem sido consi-
derado como uma ameaça à saúde (Gesell & Prichard 1980,
Partridge et al. 1979, Bruno 1983, Prichard 1987, Nazaroff &
Nero 1988, Nazaroff et al. 1988).

Tabela 1 - Propriedades dos isótopos de Rn.
Table l - Properties of Rn isotopes.

Dessa forma, o conhecimento básico envolvendo a trans-
ferência de 222Rn de minerais e rochas para a água, visando
melhor compreender os mecanismos de sua mobilização, con-
stitui um tema de extrema relevância atual, inserindo-se nesse
contexto o presente trabalho. O objetivo da investigação con-
siste em conduzir experimentos sob condições controladas em
laboratório, visando determinar o coeficiente de emanação de
Rn da fase sólida para a líquida e avaliar os principais
parâmetros relacionados com a sua transferência, em virtude
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dos processos de interação água-rocha. Ressalta-se que pou-
cos estudos foram realizados no Brasil até o momento com
este propósito, contribuindo o trabalho para a geração de da-
dos que propiciem interpretações mais apropriadas da radioa-
tividade em águas subterrâneas devido ao 222Rn dissolvido.

A área selecionada para amostragem constituiu o maciço
alcalino de Poços de Caldas (Fig. l) conhecido por apresentar

diferentes tipos de mineralizações radioativas, a qual também
se prestou à coleta de amostras para a realização de ensaios de
lixiviação objetivando caracterizar a composição química de
soluções representativas de águas de diferentes aqüíferos
(Cruz & Peixoto 1989).
AMOSTRAGEM O maciço alcalino de Poços de Caldas
apresenta uma forma circular com um diâmetro médio de 33

Figura 1 - Localização das cidades de Poços de Caldas e Águas da Prata no planalto de Poços de Caldas (MG), segundo Holmes
et al. (1991).
Figure l - Location of Poços de Caldas and Águas da Prata cities within the Poços de Caldas plateau, according to Holmes et al. (1991).
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Km, área de aproximadamente 800 Km2 , altitude entre 1300
e 1600 m e topografia caracterizada por vales, montanhas e
colinas revestidas por gramíneas. O planalto é uma estrutura
anelar de idade mesozóica abrangendo uma suite de rochas
alcalinas vulcânicas e plutônicas, principalmente fonólitos e
nefelina sienitos. A história evolutiva começa com um vul-
canismo principal envolvendo ankaratritos, lavas fonolíticas
e rochas vulcanoclásticas , seguido por uma subsidência da
caldeira e intrusão de nefelina sienitos formando diques
anelares menores e estruturas circulares, e, finalmente, a in-
trusão de nefelina sienitos portadores de eudialita (Ellert
1959). A implantação deste complexo alcalino se iniciou no
Cretáceo Superior (87 Ma) e foi evoluindo em fases sucessivas
até 60 Ma (Bushee 1971).

Diferentes tipos de mineralizações radioativas foram iden-
tificadas (Oliveira 1974) em vários setores do planalto, por
exemplo: ocorrência de tório e terras raras do Morro do Ferro,
quase no centro da área; mineralização zirconífera do Serrote
e mineralização molibdo-uranífera do Campo do Agostinho e
Campo do Cercado C-09 (Mina Osamu Utsumi) nos limites
sul, sudoeste e oeste da área; mineralização molibdo-uranífera
em coexistência com filões de caldasito uranífero do Campo
de Taquari, nos limites sudeste e leste da área.

Para a realização dos experimentos, selecionaram-se
amostras não intemperizadas de rochas ígneas, importantes
tanto pelo fato de representarem litotipos de maior ocorrência
no planalto, quanto por estarem relacionados com o possível
caminho de circulação das águas subterrâneas até sua surgên-
cia como fontes. Tais litotipos são: fonólito (extrusiva, proce-
dente da Cascata das Antas no município de Poços de Caldas),
nefelina sienito (plutônica, procedente da mesma localidade)
e pseudo-leucita tinguaíto (hipoabissal, procedente de pe-
dreira próxima à Represa Bortolan no município de Poços de
Caldas).

Além disso, conduziu-se o estudo em amostra de arenito
silicificado também não intemperizada procedente da Fonte
Villela no município de Águas da Prata, localizado no Estado
de São Paulo e borda ocidental do planalto de Poços de Caldas
(Fig. 1). A Fonte Villela emerge ao pé de um paredão nesta
litologia, através de fraturas no sentido vertical e horizontal.
A escolha deveu-se ao fato de que as águas dessa fonte são
muito conhecidas devido a elevada presença de Rn-222 dis-
solvido.

ÁREA SUPERFICIAL ESPECÍFICA DAS AMOS-
TRAS Para se avaliar a liberação do Rn-222 pelas amostras
de rochas descritas, cada uma delas foi inicialmente triturada
até uma granulometria entre 4 e 8 mm. Os fragmentos obtidos
foram separados e submetidos a uma análise de distribuição
do tamanho para se estimar a área superficial de contacto entre
a água e a rocha nos experimentos conduzidos.

A distribuição de massa dos fragmentos foi efetuada a partir
de uma fração do total de material triturado, consistindo na
pesagem individual de 100 partículas para cada uma das
quatro rochas analisadas. Na Tabela 2 constam as classes de
massa dos fragmentos, as quais estão dispostas em progressão
geométrica. A massa média no intervalo de classe considerado
e a freqüência de ocorrência também estão representados.

A área superficial da distribuição de fragmentos foi esti-
mada com base na metodologia empregada por Bonotto &
Andrews (1993). Supôs-se inicialmente uma geometria es-
férica média, para a qual a área superficial específica, S, é dada
pela equação:

onde: p é a densidade da rocha (g/cm3 ), r é o raio do
fragmento (cm) e S é dado em cm2 g-1 . A densidade de cada
amostra foi determinada no laboratório, tendo sido obtidos os
valores de 2,73 g/cm3, 3,03 g/cm3, 2,65 g/cm3 e 2,69 g/cm3 ,
respectivamente, para o arenito silicificado, nefelina sienito,
fonólito e pseudo-leucita tinguaíto.

Para um fragmento de massa m, o raio pode ser calculado
a partir da expressão:

A área superficial específica de cada amostra correspondeu
à soma da área superficial do grupo inserida na última coluna
da Tabela 2 dividida pela massa dos 100 fragmentos utilizados
para a confecção da distribuição de classes de massa. Os
valores obtidos estão inseridos na Tabela 3.

INTERAÇÃO ÁGUA-ROCHA Para a realização dos
experimentos de transferência de Rn-222 das rochas para a
água, os fragmentos triturados foram inseridos em frascos de
l litro preenchidos com água destilada e vedados com rolha
de borracha contendo dois tubos de nylon de 5mm de diâmetro
acoplados a mangueira de neoprene. Esses tubos são usados
para se fazer a conexão com o sistema de degaseificação,
sendo um deles vedado numa extremidade e perfurado com
orifícios de l mm de diâmetro. As mangueiras de saída foram
fechadas com pinças de Hoffmann e nos frascos ainda foram
afixados rótulos contendo a identificação da amostra e a data
em que foram vedados. Na Tabela 4 consta a massa total dos
fragmentos utilizados em cada experimento e a área superfi-
cial total de contato entre a rocha e a água.

Conforme Andrews & Wood (1972), a dissolução de Rn-
222 pelas águas ocorre predominantemente na interface água-
rocha por um processo de recuo. A atividade do Rn-222 em
solução aumenta com o tempo até que seja atingido um valor
de equilíbrio determinado pela taxa de decaimento de seu
gerador na superfície da rocha, isto é, o Ra-226. Esse
equilíbrio é alcançado quando o tempo de residência da água
em contato com a rocha excede 25 dias, de acordo com a

onde At e Ae são, respectivamente, a atividade de Rn-222
num instante t e no equilíbrio e λ, é a constante de decaimento
do Rn-222.

Por este motivo, durante a condução dos experimentos em
laboratório, os frascos contendo os fragmentos de rocha e água
destilada permaneceram armazenados por um período
mínimo de 26 dias. Decorrido o período de tempo necessário,
os frascos foram inseridos na linha de extração de radônio,
com o propósito de se recuperar o gás Rn-222 presente na água
e proveniente da rocha. Este gás foi transferido para câmara
de cintilação, conforme metodologia descrita por Lima &
Bonotto (1995), e então para o sistema de detecção a fim de
que fosse mensurada a sua atividade na água. Na Tabela 5
constam os resultados obtidos onde t corresponde ao intervalo
de tempo entre o início do processo de extração e o final da
realização da medida.

A área superficial específica é obtida pela substituição
dessa equação em (1), isto é:
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Tabela 2 - Classes de massa dos fragmentos das rochas utilizadas nos experimentos de transferência de 222 Rn para a água
Table 2 - Mass distribution of gravels utilized in the experiments of    Rn transfer to the water.

  

ESPECTROMETRIA GAMA DAS AMOSTRAS Para
a determinação do coeficiente de emanação de 222Rn da fase
sólida para a líquida também é necessário conhecer o teor de
226Ra nas rochas, o que pode ser aproximadamente efetuado
a partir da espectrometria gama, que é uma técnica empregada
para a medida do equivalente urânio (eU), a qual é de uso
corrente em geofísica nuclear ou geoquímica isotópica e tem
sido utilizada por vários investigadores no Brasil (Pereira
1977, Hiodo 1989, Pascholati 1990, Ferreira 1991).

Características gerais do método Os nuclídeos
pertencentes à série do urânio emitem radiações gama com
energias características. Nesta série, equilíbrios radioativos a
partir do Ra-226 são atingidos em intervalos de tempo curtos
do ponto de vista geológico, desde que não haja escape do gás
Rn-222. Na condição do sistema estar fechado, a atividade do

Bi-214 presente deve ser igual à atividade do Ra-226 na
amostra.

As determinações quantitativas das concentrações equiva-
lentes de urânio (eU) nas rochas tem sido feitas utilizando-se
a emissão gama natural do Bi-214 com energia da ordem de
1,76 MeV, a qual é muito apropriada para estas análises.

Na figura 2 é apresentado um espectro obtido por um
espectrômetro gama empregando um cristal de Nal(Tl) de 3"
x 3" a partir de uma amostra de pechblenda em equilíbrio
radioativo secular. A área assinalada na figura refere-se à
região espectral (ou janela) cujo intervalo de energia varia de
1,66 a 1,86 MeV e corresponde ao radionuclídeo Bi-214, a
qual é normalmente usada para a quantificação do urânio e
será utilizada neste trabalho para a medida do teor de Ra-226.

O sistema empregado baseia-se na detecção, amplificação
e contagem dos fótons gerados pela interação da radiação
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Tabela 3 - Area superficial específica das rochas utilizadas
nos experimentos de transferência de 222Rn para a água.
Table 3 - Specific surface area of the rocks utilized in the experiments of
222Rn transfer to the water.

Tabela 4 - Massa total e área superficial total das amostras
utilizadas nos experimentos de transferência de 222Rn para a
água.
Table 4 - Total mass and total surface area of the samples utilized in the
experiments of 222Rn transfer to the water.

gama com um cristal de Nal(Tl) de 50 mm de diâmetro por
5Q mm de espessura, acoplado a uma válvula fotomultipli-
cadora. Este conjunto encontra-se diretamente unido a um
pré-amplificador de fabricação Ortec, o qual foi inserido numa
blindagem de chumbo para redução das contagens de fundo.
A polarização da válvula fotomultiplicadora foi efetuada com
a fonte de alta tensão operando a + 950 volts. Para amplifi-
cação, utilizou-se unidade da Ortec que possui saída linear de
pulsos cujo formato foi selecionado para unipolar; sua im-
pedância de saída é de cerca de 0,5 ohm. Esse amplificador
foi acoplado a um analisador multicanal de 1024 canais, o qual
registrou o número de contagens realizadas por canal; a inte-
gral dos picos de interesse foi efetuada diretamente no display
do multicanal, estando representado no diagrama da Figura 3
as unidades constituintes desse sistema. Os resultados oriun-
dos da integração dos picos foram empregados para a deter-
minação do teor de Ra-226 a partir da curva de calibração
ilustrada Figura 5.

Preparação das amostras, padrões e curvas de
calibração A preparação das amostras envolveu a sua
trituração em moinho de rolo e peneiramento até granulação
da ordem de 0,5 mm. Após pesagem, elas foram acondi-
cionadas em caixas cilíndricas com 62 mm de diâmetro por
23 mm de altura, que, por sua vez, foram seladas para evitar
escape do gás radônio. Nesta condição elas permaneceram
durante um período de 26 dias, tempo necessário para o
Ra-226 atingir o equilíbrio radioativo com o Rn-222 e este
com os seus filhos (Bi-214 inclusive).

Para a obtenção dos teores de Ra-226 é necessário o uso de
padrões com concentração conhecida desse nuclídeo. Com
esse propósito, três padrões fornecidos pelo NBL (New Bruns-
wick Laboratory) do Departamento de Energia dos Estados
Unidos foram também acondicionados em recipientes selados
idênticos aos descritos no item anterior e mantidos ar-
mazenados durante o mesmo intervalo de tempo. Tais pa-
drões, designados de 106-A, 107-A e 109-A, possuem massa
de 50 g e são constituídos de mistura de areia monazítica e
silica; os valores de suas concentrações de Ra-226 são, respec-
tivamente, 0,141 ppb, 0,0140 ppb e 0,00144 ppb.

O sistema de espectrometria gama utilizado foi calibrado
em energia por intermédio das seguintes fontes radioativas
disponíveis no laboratório: Cs-137 e Co-60. Além delas,
empregou-se cloreto de potássio (KC1) inserido em caixa
cilíndrica similar à descrita, o qual é portador do radionuclídeo
K-40. A meia-vida desse nuclídeo é de 1,31 x 10 anos e sua
abundância em relação ao potássio total é de 0,0119% (Dal-
rymple & Lanphere 1969).

Tanto o K-40 quanto o Cs-137 ou Co-60 emitem radiações
gama de energias apropriadas para a calibração do sistema,
isto é, podem ser extrapoladas facilmente para a região espec-
tral de interesse correspondente à do radionuclídeo Bi-214. Na
Figura 4 está representada a curva de calibração de energia em
função do canal traçada a partir dos dados obtidos, onde
também está indicado o canal esperado para o pico do Bi-214.

Os padrões acondicionados conforme descrito anterior-
mente foram introduzidos no sistema espectrométrico ilus-
trado Figura 3 para a obtenção dos dados referentes às con-
tagens no pico do Bi-214 de 1,76 MeV de energia. As con-
tagens líquidas determinadas subtraindo as contagens totais
no pico das contagens do fundo foram, então, convertidas para
intensidade efetiva, isto é, contagens massa" (em gramas)
tempo" (em minutos), constando na Figura 5 a curva de
calibração da concentração de Ra-226 em função da intensi-
dade efetiva, onde tanto na ordenada quanto na abcissa os

Table 5 – Activy of 222Rn release to the water from the rock samples. All reported analytical uncertainties correspon to 1σ standard deviation.

*pCi = picocurie (l pCi = 0,037 desintegrações por segundo).

Tabela 5 - Atividade do 222 Rn liberado para a água a partir das amostras de rochas. Todas as incertezas analíticas
correspondem a um desvio padrão de 1σ.
Table 5 - Activity of 222Rn released to the water from the rock samples. All reported analytical uncertainties correspond to la standard deviation.
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Figura 2 - Espectro gr ama gama da série natural do 238U em equilíbrio radioativo obtido a partir de detector de Nal(Tl) 3" x 3"
para amostra de pechblenda (Adams & Gasparíni 1970).
Figure 2 - Gamma spectrum from 238U natural decay series in radioactive equilibrium obtained with a 3" x 3" Nal(Tl) detector for a pitchblende sample (Adams
& Gasparini 1970).

Figura 3 - Representação esquemática do espectrômetro gama empregado para a mensuração do teor de 226 Rã.
Figure 3 - Sketch of the gamma spectrometer utilized to the evaluation of the 226Ra content.
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Figura 4 - Curva de calibração do espectrômetro gama de

Figure 4 - Calibration curve of the gamma spectrometer in Energy vs.
Channel.

INTENSIDADE EFETIVA (CONT./G MIN)

Figura 5 - Curva de calibração do teor de 226Ra em função
da intensidade efetiva.
Figure 5 - Calibration curve of the 226Ra content vs. effective intensity.

valores estão representados em escala logarítmica, aos quais
se ajustou por regressão linear a seguinte reta:

onde I é a intensidade efetiva em contagens/g.min e C é o
teor de Ra-226 em ppb.

Resultados O teor de Ra-226 nas amostras foi calculado
empregando-se a equação (5) e os valores da intensidade
efetiva determinados a partir das contagens líquidas discrimi-
nadas na Tabela 6. Conforme se nota, o valor mais elevado foi
encontrado para a amostra de pseudo-leucita tinguaíto, que é
próximo ao do padrão de menor concentração, isto é, 109-A.
Se o equivalente urânio (eU) fosse o parâmetro mensurado,
então, valores entre l e 3,4 ppm seriam obtidos, os quais são
comparáveis aos determinados por outros pesquisadores que
trabalharam na área do planalto de Poços de Caldas. Por

Tabela 6 - Teor de 226. Ra nas rochas do planalto de Poços de Caldas analisadas neste
trabalho.
Table 6 - 226Ra content in rocks from Poços de Caldas plateau analysed in this paper.
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exemplo, Schorscher & Shea (1991) apresentaram resultados
para o teor de urânio mensurados por fluorescência de raios
X em 4 amostras de nefelina sienitos e 6 amostras de fonólitos
procedentes da mesma área, tendo sido verificado que para
apenas uma amostra o teor de urânio correspondeu a 12 ppm,
enquanto que para as demais os teores situaram-se abaixo do
limite de detecção (apesar de não especificado é possível que
corresponda a 5 ppm).

DISCUSSÃO Emanação de 222RO Os mecanis-
mos que podem ocasionar a emanação de Rn dos fragmen-
tos de rocha e consequentemente contribuir para o seu teor nas
águas são:

 (1)Recuo do 222Rn após o decaimento alfa dos átomos de
Rã próximos à superfície, isto é, posicionados à distância

de cerca de 0,036 um correspondente à de recuo do 222Rn;
(2) Difusão do 222Rn através do retículo cristalino, a partir

de locais distanciados da superfície da rocha;
(3) Difusão do 222Rn ao longo de defeitos cristalinos,

contornos de grãos ou microfraturas distanciados da superfície
da rocha.

O gradiente de concentração resultante da difusão de 222Rn
num meio isotrópico infinito pode ser avaliado pela equação:

onde D é o coeficiente de difusão do 222Rn (cm2s-1 ) e λ, é
a constante de decaimento do 222Rn (0,18 dias-1). Portanto, a
concentração de 222Rn se reduz por um fator de 0,37 numa
distância x = L = 1cm, podendo apenas 5% do 222Rn atingir
por processos difusivos uma distância 5L a partir de sua
origem. Valores típicos de D e L para o Rn na água são,
respectivamente, 10-5 cm2 s-1 e 2,18 cm (Tanner 1964).

O mecanismo de difusão no retículo não deve contribuir
significativamente para a liberação de 222Rn da rocha, pois, a
constante de difusãpno retículo cristalino é extremamente
pequena, isto é, 10-20 cm2 s-1 segundo Jost (1960), o que
resulta num valor de L = 7x 10-8 cm, também pequeno e menor
que a distância de recuo do 222Rn em silicatos. Para amostras
de calcário do Carbonífero estudadas por Zereshki (1983),
apenas o processo de recuo alfa do Rn não é suficiente para
justificar o teor de 222Rn encontrado na água em contato com
a rocha, porque um valor de 10-7 cm2 s-1 foi experimental-
mente determinado para a constante de difusão do Rn nessa
rocha, o qual possibilita obter L = 0,22cm, resultados que são

superiores aos referidos para a difusão no retículo cristalino e
atribuídos à difusão intergranular neste material.

Coeficientes de emanação de radônio Para se
avaliar a geração de radônio em rochas e minerais e transferên-
cia para a água, uma importante premissa refere-se ao esta-
belecimento de equilíbrio radioativo dos radionuclídeos na
série do urânio no sistema água-rocha, o que implica no fato
de que a atividade do radônio na água deve se tornar igual à
atividade do rádio na rocha matriz. Assim, é possível escrever:

Contudo, a taxa de liberação de radônio para a fase líquida
é menor que a sua taxa de produção na fase sólida (em virtude
do decaimento de rádio) indicando que ocorre a retenção de
radônio na fase sólida antes que se processe o seu escape para
a água. O coeficiente de emanação constitui um importante
fator utilizado para expressar a fração de átomos de radônio
formada no sólido e transferida para a água, o qual, segundo
Wanty et al. (1992) pode ser expresso por:

Os resultados expressos na Tabela 5 para o 222Rn liberado
pelas rochas do planalto de Poços de Caldas sob condições
controladas de laboratório podem ser utilizados para a deter-
minação do coeficiente de emanação, desde que o teor de

Rn na rocha matriz também seja conhecido e expresso na
mesma unidade. Esse parâmetro pode ser avaliado a partir dos
resultados apresentados na Tabela 6, tendo em vista que antes
da realização das medidas espectrométricas gama aguardou-se
o intervalo de tempo necessário para o estabelecimento do
equilíbrio radioativo entre os nuclídeps 226Ra,222Rn e
Bi da série do urânio. Assim, o teor de Rã para cada amostra
de rocha analisada pode ser convertido para atividade de

Rã, correspondendo os valores obtidos (entre 0,00034 e
0,00116 ppb) a 480 pCi para o arenito silicificado, 187 pCi
para o fonólito, 773 pCi para o nefelina sienito e 751 pCi para
o pseudo-leucita tinguaíto. Consequentemente, é possível es-
timar um coeficiente de emanação de 0,90 para o arenito
silicificado e fonólito, de 0,69 para o nefelina sienito e de 0,53
para o pseudo-leucita tinguaíto.

Correlações e desenvolvimento futuro Os valores
entre 0,53 e 0,90 para o coeficiente de emanação de radônio
das rochas do planalto de Poços de Caldas são superiores
àqueles determinados por Bonotto & Andrews (1996) para
amostras de calcário do Carbonífero, bem como à maioria
daqueles referidos por Wanty et al. (1992) que consideraram
que E é quase sempre menor que 0,5, e usualmente menor que
0,3.

Apesar do pequeno número de amostras analisadas, re-
alizaram-se testes estatísticos envolvendo a determinação do
coeficiente de correlação de Pearson r e a avaliação da
hipótese nula de não correlação, a um nível de significância
de 0,05 (Siegel 1956), visando apontar possíveis tendências
de influência na atividade do 222Rn liberado para a água dos
seguintes parâmetros controlados nos experimentos reali-
zados: massa total dos fragmentos utilizados em cada experi-
mento de transferência de 222Rn, área superficial total de
contato entre a rocha e a água, área superficial específica das
rochas utilizadas nos experimentos de transferência e teor de
226Ra nas rochas. Embora correlações não significativas
foram obtidas entre estes parâmetros, quando os testes foram
realizados com o coeficiente de emanação de radônio ao invés
da atividade do Rn liberado para a água, verificaram-se
tendências de correlação inversa com a massa total de rocha
utilizada (r = -0,71) e com o teor de 226Ra na rocha (r = -0,83)
bem como correlação direta com a área superficial específica
das rochas (r = 0,75). Uma boa correspondência entre esse
último parâmetro e a atividade do 222Rn liberado de fragmen-
tos de calcário do Carbonífero para a água foi encontrada por
Bonotto & Andrews (1996). Já as tendências de correlação
inversa refletem sobretudo a natureza da rocha matriz, e, nesse
sentido outros fatores não investigados certamente devem
estar afetando a transferência de radônio para as águas, por
exemplo, aqueles envolvendo propriedades microscópicas

onde Cx e C0 são as concentrações de 222Rn numa distância
x e O servindo como referência e L corresponde à trajetória de
difusão do Rn (em cm). Essa trajetória é definida como:

onde λRa e X representam, respectivamente, a constante de
decaimento radioativo do Rã e Rn, e NRa e N repre-
sentam, respectivamente, o número de átomos de 226Ra e
222Rn presentes no sistema água-rocha.
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como rede de nanoporos ou distribuição não homogênea de
226Ra nos sólidos. Enfatizando estes aspectos, Rama & Moore
(1984) propuseram que o radônio difunde para a atmosfera ou
água por intermédio de uma rede de nanoporos nas rochas e
minerais com 100 a 200 angstroms de largura, muitos dos
quais interceptam a sua superfície originando uma grande área
superficial interna no sólido (cerca de 10 m por cm ), muito
maior que a área superficial externa calculada a partir da
distribuição de tamanho das partículas. Porém, Krishnaswami
& Seidemann (1988) consideraram que a alta emanação de
222Rn das rochas e minerais responsável pelo seu suprimento
para o ar ou água está relacionada com o enriquecimento de
226Ra nos contornos dos grãos ou microfraturas ao invés de
uma extensa rede de nanoporos. Além disso, os estudos con-
duzidos por Pereira (1977) em amostras de rocha do Campo
do Cercado (Mina Osamu Utsumi) no planalto de Poços de
Caldas, envolvendo a distribuição de elementos radioativos
pela técnica de autorradiografia, mostraram que uma dis-
tribuição pontual e intensa não propiciou a obtenção de coe-
ficiente de emanação elevado, enquanto que uma distribuição
uniforme permitiu determinar maiores coeficientes de
emanação, reforçando, então, a necessidade de realização de
investigações sistemáticas enfocando também a importância
das propriedades microscópicas dos sólidos para a liberação
de radônio para a água, além dos parâmetros considerados
neste trabalho. Um aspecto adicional motivando a realização
dessas pesquisas constitui os elevados coeficientes de
emanação correspondentes a 0,90 obtidos para duas amostras,
os quais necessitam ser esclarecidos pois valores dessa ordem
de grandeza são pouco referidos em literatura. Finalmente,
tentativas de se estabelecer analogias entre o comportamento

do radônio e dos isótopos de argônio nos sólidos constituiriam
tópicos de interesse para a geocronologia.

CONCLUSÃO As metodologias utilizadas no presente
trabalho denotaram ser apropriadas para a determinação dos
teores de 226Ra (mediante a técnica de espectrometria
gama)
e do coeficiente de emanação de radônio das seguintes rochas
do planalto de Poços de Caldas: arenito silicificado, fonólito,
nefelina sienito e pseudo-leucita tinguaíto. As experiências de
transferência de radônio destas rochas foram conduzidas sob
as seguintes condições controladas em laboratório: massa total
de rocha em contato com água, área superficial total de rocha
em contato com a água e tempo para o 222Rn atingir o
equilíbrio radioativo com o 226Ra. Os valores obtidos situ-
aram-se entre 849 e 4117 pCi para a atividade do 222Rn
liberado para a água, os ouais permitiram determinar coefi-
cientes de emanação de 222Rn entre 0,53 e 0,90, superiores à
maioria daqueles referidos em literatura. As correlações
efetuadas entre esse parâmetro e a massa total de rocha em
contato com a água, a área superficial total de rocha em contato
com a água, a área superficial específica e o teor de Rã nas
rochas indicaram algumas tendências de relação direta e in-
versa, reforçando observações de investigações prévias reali-
zadas e sugerindo a necessidade de trabalhos futuros envol-
vendo outros parâmetros não considerados nos experimentos
realizados.
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