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RESUMO

As concentracdes de ?°Ra, ?®Ra e #°Pb foram analisadas em 35 amostras de dgua mineral
engarrafada consumidas pela populacdo dos Estados de S&o Paulo e Minas Gerais. Foram
observadas concentracdes de **°Ra variando de <2,2 a 647 mBg/L, enquanto as concentracdes de
2Ra variaram de 12 a 741 mBg/L. Foram determinadas nas mesmas amostras, concentragdes de
29ph de até 85 mBg/L. Estes resultados foram utilizados na estimativa das doses efetivas
comprometidas e das doses coletivas devido & ingestdo destas &guas. Doses efetivas de até 1,3x10*
mSv/a, 3,6x10" mSv/a e 4,3x10° mSv/a foram estimadas, considerando-se a ingestéo de *°Ra,
2Ra e %°Pp, respectivamente. A dose efetiva média total foi de 5,6x10° mSv/a, representando
menos que 2,3% da dose efetiva média atribuida anualmente a radiaco natural. A partir deste valor,
a dose efetiva coletiva nos individuos do publico que ingerem agua mineral engarrafada foi
calculada considerando-se dois cendrios: @) 0 consumo das aguas minerais engarrafadas por toda a
populacdo brasileira, 138 homem-Sievert; b) a ingestdo destas aguas pela populagdo da regido

Sudeste do Brasil, 90 homem-Sievert.

I. INTRODUCAO

Devido a presenca de radionuclideos naturais ou
artificiais na biosfera terrestre, 0 homem sempre esteve
exposto as radiagBes ionizantes. A dose anua média
decorrente de fontes naturais € cerca de 2,4 mSv [1]. Este
valor é usado como nivel de referéncia para o “background”
de radiag8o natural e corresponde a 70% da dose anua
média total que o homem recebe proveniente, dém da
radiacdo natural, de testes nucleares, producdo de energia
nuclear, de doses ocupacionais e atividades médicas.

A presenca de radionuclideos naturais das séries
radioativas do 22U e do **Th na 4gua de abastecimento
publico tem sido o tema de varias pesquisas desenvolvidas
nos ultimos anos. A maior parte destes trabalhos enfocou a
determinacdo das concentragles de atividade alfa total, beta
tota e Ra, levando-se em consideracdo os padrfes de
potabilidade para radioatividade estabelecidos pela
Environmental Protection Agency-EPA e pelo World
Hedth OrganizationrWHO [2,3]. Estes levantamentos
foram realizados para que se pudesse estimar a dose de
radiacdo e o risco resultante da ingestdo de agua de
abastecimento publico pela populagéo.

O ?®Ra e seus produtos de decaimento s 0s
responsdveis pela maior fragdo da dose interna recebida

pelo homem decorrente da incorporacdo de radionuclideos
das séries naturais. Além disso, ha muito tempo ja se sabe
que as &guas de vérias fontes minerais apresentam
concentraces elevadas de **Ra e *?Rn dissolvidos.
Valores referenciados na literatura de até 3,7 Bg/L (100
pCi/L) de **Ra foram observados em &guas minerais,
atividade esta muitas vezes maior que aquelas norma mente
presentes em éguas de abastecimento plblico [4]. Muitas
&guas minerais em todo o mundo contém ?*°Ra em
quantidades que excedem o nivel méximo de contaminacdo
de 185 mBg/L (5pCi/L) estabelecido pela EPA [2,5].

A ocorréncia de radio em aguas de abastecimento
publico dos Estados Unidos foi revista e avaliada
detalhadamente por Cothern e Rebers [6]. Hess e
colaboradores [7], descreveram os fatores geologicos e
geoquimicos que poderiam influenciar as concentractes dos
isbtopos de rédio na dgua potével. Embora exista mais °Th
que 28U na natureza, existem fatores geoquimicos que
podem ocasionar um enriguecimento local de urénio, o qual
resulta frequentemente em concentracbes de **Ra
superiores as de ?®Ra na égua subterrdnea [8]. Alguns
trabal hos reportaram resultados referentes as concentraces
de ?'%Pb observadas em &guas potéveis e em dguas minerais
contendo concentracdes aprecidveis de **Ra; estes dados



indicaram que geralmente o *!°Pb se encontra na &gua em
guantidades bem mais baixas que o precursor [9,10], o que
pode ser explicado pela retirada de parte do “°Pb da
solucdo por reacBes quimicas de co-precipitagdo, por
adsorcéo ou por atividade bioldgica, entre outros fatores.

Durante o periodo de 1991 a 1999, foi conduzida no
Departamento de Radioprotecdo Ambiental do IPEN, uma
ampla linha de pesquisa que teve por finalidades determinar
os niveis de radioatividade natural em &guas de
abastecimento publico e em &guas minerais consumidas
pela populacdo dos Estados de S&o Paulo e Minas Gerais
[11-16]. Com o objetivo de quantificar possivels danos na
salide humana, foram realizadas as estimativas de dose e do
risco devido aingestéo destas aguas.

A producdo anua brasileira de agua minera
engarrafada é cerca de 1,8x10° litros [17]. A regido Sudeste
do Brasil, da qual os Estados de S&o Paulo e Minas Gerais
fazem parte, € responsavel por mais que 65% da producao
brasileira

Este trabaho apresenta as concentragbes de
dividade de *Ra, “®Ra e #°Pb determinadas em 35
amostras de agua mineral engarrafada comerciaizadas nos
Estados de S&0 Paulo e Minas Gerais. As doses efetivas e
as doses efetivas coletivas foram calculadas para se estimar
a exposicéo dos individuos do publico a radiacdo retural
devido aingestdo das &guas estudadas.

II. MATERIAIS E METODOS

As medidas das concentragdes de atividade de *°Ra,
2Ra e ?%Pp foram realizadas pelas contagens dfa e beta
total de um precipitado de Ba(Ra)SO, e pela contagem beta
tota de um precipitado de PbCrO;, em um detector
proporciona de fluxo gasoso de baixa radiagdo de fundo,
modelo Berthold LB 770.

As 35 amostras de é&gua mineral engarrafada
consumidas pela populacdo dos Estados de S&o Paulo e
Minas Gerais foram adquiridas em supermercados, durante
o0 periodo de 1 ano. Para a determinacdo das concentracdes
de “®Ra, “®Ra e ?'%Pb, as amostras de &gua mineral foram
pré-concentradas por evaporacdo, reduzindo-se o volume
inicial de 5 L para 1 L. As amostras foram aciduladas
previamente, adicionando-se 10 mL de HNO; 65%,
evitando-se perdas por adsorcéo dos radionuclideos a serem
determinados. Todas as amostras foram anaisadas em
duplicata.

Os isotopos **°Ra e ?Ra foram determinados por
co-precipitacdo com sulfato de bario em pH 4,5-5,0 na
presenca de EDTA, depois da separacdo radioquimica de
seus filhos por complexagdo com NTA em pH 12,5-13,0
[18]. O rendimento quimico gravimétrico obtido para a
precipitacdo do Ba(Ra)SO, foi de (90+5)%. As amostras de
Ba(Ra)SO, foram medidas 21 dias apés a separacdo
radioquimica. Os respectivos limites inferiores de deteccdo
obtidos para a metodologia foram de 2,2 mBg/L para *°Ra
e de 3,7 mBg/L para **®Ra, para um nivel de confianca de
95% [18].

A determinacgo do *°Pb foi redizada pela
precipitacdo do chumbo na forma de cromato, a partir da

solucdo  sobrenadante  separada  anteriormente do
precipitado de Ba(Ra)SO,4, na etapa de complexagcdo com
NTA. O rendimento quimico gravimétrico obtido para a
precipitacdo do PbCrO, foi de (80 £ 10)% [11]. As
amostras de PbCrO, foram medidas 10 dias apds a
separacéo radioquimica. O limite inferior de deteccdo para
a determinacéo de #°Pb por este método foi de 4,9 mBg/L,
paraum nivel de confiancade 95% [11].

Durante o periodo de andise das amostras,
participou-se do Programa Nacional de Intercomparacdo-
PNI, coordenado pelo Ingtituto de Radioprotegdo e
Dosimetria, estando os resultados obtidos para amostras de
&gua contendo **Ra, *®Ra, ?%Pb e U natural, dentro dos
interval os de confiabilidade previstos.

III. RESULTADOS E DISCUSSOES

As concentracdes de atividade de *°Ra, *®Ra e ?°Pb
determinadas nas 35 amostras de agua mineral engarrafada
dos Estados de S0 Paulo e Minas Gerais, estudadas de
Outubro/1998 a Novembro/1999, sdo apresentadas na
Tabela 1. Foram observadas concentracdes de 2°Ra
variando de < 2,2 a 647 mBg/L e de **Ra variando de 12 a
741 mBg/L. As concentragdes de “°Pb estiveram no
intervalo de < 4,9 a 85 mBg/L. Estes resultados mostram
que o nivel de contaminagdo maxima estabelecido para o
?Ra pela EPA de 185 mBgy/L [2] foi excedido somente no
caso de trés amostras (Sdo Lourenco, Minas Gerais).
Considerando-se  o0s padrBes de potabilidade para
radioatividade estabalecidos no Brasil pelo Ministério da
Saide [19], o limite de referéncia de 0,1 Bg/L para a
aividade afa total foi ultrapassado em quatro das 35
amostras estudadas neste trabalho, levando-se em conta as
concentractes de **Ra obtidas. Neste caso, estes vaores
foram avaliados por comparacdo com 1/50 do vaor limite
de incorporacdo anua (ALI) estabelecido para aingestdo de
2%Ra por trabalhadores na norma brasileira CNEN-NE
3.01, que é cerca de 7x10* Bg/ano [20]. Em todos 0s casos,
se uma taxa de ingestéo anual de &gua de 730 L/a for
consderada, as quantidades de **Ra ingeridas pelo
consumo das aguas minerais engarrafadas estudadas,
MESMOo No pior caso, estédo abaixo de 1/50 do ALI. Além
disso, ambas as concentragdes de *®Ra e de “°Pb
determinadas nas aguas minerais engarrafadas estudadas
ndo excederam o limite de potabilidade para radioatividade
beta total de 1 Bg/L, estabelecido pelo Ministério da Salide
[19]. Deste modo, de acordo com os resultados obtidos,
todas as é&guas minerais engarrafadas andlisadas sdo
aceitéveis para o consumo humano.

A partir das concentractes de *°Ra, *®Ra e de *°Pb
determinadas nas 35 amostras de agua mineral engarrafada,
foram estimadas as doses efetivas devido a ingestdo das
mesmas. As doses foram calculadas considerando-se uma
taxa de ingestdo diaria de agua de 2L e as concentragdes
dos radionuclideos obtidas em cada amostra [3]. Os vaores
dos fatores de conversio de dose efetiva para *°Ra, “®Rae
219 (Sv/BQ), foram extraidos da Publicacio ICRP 67 [21].
Neste caso, assumiu-se 0 metabolismo de um individuo
adulto e um interval o de tempo para aintegracdo dadose



Tabela 1. Concentracdes médias aritméticas de *°Ra, *’Ra e °Pb em amostras de dgua mineral
engarrafada consumidas nos Estados de S&o Paulo e Minas Gerais (10/1998 a 11/1999).

Amostra (n) ZPRa (MBg/L) 2PRa (mBg/L) %P0 (mBg/L)
Lambari/MG (1) 136+ 17 87+ 25 _
MagnaMG (1) 24+ 21 27+ 10 _
Minalba/SP (6) 8,6+ 1,0 16+ 2 1845
Minalba com gas/SP (2) 9,5+ 0,6 22+1 13+2
S#o Lourengo/MG (3) 647 + 84 741 + 48 28+ 4
Prata/SP (3) 47+6 15+ 2 16+1
Pratacom gas/SP (1) 42+ 4 14+3 85+1
Levissima/SP (3) 21+1 42+3 11+3
Ibird/SP (2) 10+1 18+0 7,2+20
Emb/SP (3) 15+1 15+ 2 6,2+ 1,2
AraxadMG (1) 57 +19 53+ 3 _
Crystal/SP (2) 15+1 29+ 2 57+1,9
Indai&/SP (2) 11+1 17 +2 24+3
Lyndéia/SP (1) 33+0,1 23+2 22+1
Lynddia Genuina/SP (2) 13+1 24+5 13+1
Nestl&/SP (1) <22 12+1 <49
SantaBarbara/SP (1) <272 18+1 <49
Média Final 63 69 18

(n) = ndmero de amostras analisadas.

Limites inferiores de deteccgo: 2°Ra= 2,2 mBg/L; ®Ra= 3,7 mBg/L; *’°Pb = 4,9 mBg/L.

SP = Estado de S&o Paulo

MG = Estado de Minas gerais

Tabela 2. Vaores médios da dose efetiva para os individuos
do publico devido ao consumo das aguas minerais engarrafadas estudadas neste trabal ho.

ZZGRa 228Ra ZlOPb
(mSv/a) (mSv/a) (mSv/a)
He 1,3x 107 3,4x 107 94x10°

He =doses efetivas, estimadas a partir das concentragdes médias aritméticas
finais de *°Ra, ?°Ra e *!°Pb presentes nas amostras de &gua mineral engarrafada (mSv/a).

efetiva de 50 anos ap6s uma incorporacdo aguda dos
radionuclideos de interesse.

As maiores doses efetivas foram de 1,3x10™ mSv/a
para®*Ra, 3,6x10™! mSv/a para *®Ra e 4,3x10> mSv/a para
20ph, Os valores médios da doses efetivas para os
individuos do publico devido ao consumo das aguas
minerais engarrafadas estudadas neste trabalho s&o
apresentados na Tabela 2.

Pode-se verificar a partir da Tabela 2 que as doses
efetivas médias foram 1,3x10° mSv/a, 3,4x102 mSa e
9,4x10° mSv/a para **Ra, **Ra e #'°Pb, respectivamente.
Estes resultados indicam que o Ra é o radionuclideo que
contribui para a maior parte da dose efetiva total devido a
ingestdo destas aguas. A dose efetiva total obtida foi de
5,6x102 mSv/a. Este valor representa menos que 2,3% da
dose efetiva média atribuida anualmente a radiacdo natural.

As doses efetivas coletivas na populacdo brasileira
foram estimadas considerando-se a dose efetiva tota
determinada no presente trabalho e a producédo anua de
agua minera engarrafada no Brasil fornecida pela
ABINAM [17]. Duas aproximagOes diferentes foram

utilizadas nestes célculos: a) 0 consumo das aguas minerais
engarrafadas por toda a populacdo brasileira; b) a ingestéo
destas aguas pela populacdo daregido Sudeste do Brasil.
As doses efetivas coletivas foram determinadas
empregando-se as seguintes expressoes.
a) Dose efetiva coletiva ha populagéo brasileira

5,6x10° 2mSv /a x 1,8x10%9 L/a
2L/d x365d/a

= 138 homem-Sievert D

b) Dose efetiva coletiva na populacdo da regido
Sudeste do Brasil

2mSv la xl,8x109 L/a x 0,65
2L1/d x365d/a

5,6x10

= 90 homem-Sievert )]



As concentragBes de atividade de ?°Ra medidas nas
aguas minerais engarrafadas brasileiras, apresentadas neste
estudo, sdo duas ordens de grandeza superiores aquelas
determinadas por Bomben e colaboradores [22], em éguas
minerais engarrafadas consumidas na Argentina. Bomben e
colaboradores [22] verificaram ainda que as concentractes
de atividade dos radionuclideos naturais medidos nas aguas
minerais engarrafadas argentinas eram inferiores aos
valores derivados para radioatividade na égua de
abastecimento publico estabelecido naguele pais, cerca de
180 mBg/L para *Ra e 100 ny/L para urénio naturdl.
Entretanto, no estudo de Bomben e colaboradores [22], as
doses efetivas coletivas foram estimadas considerando-se
que apenas 10% da populagdo argentina consome agua
minera engarrafada.

Martin Sanchez e colaboradores [23], determinaram
recentemente os nivels de radioatividade presentes em 43
amostras de agua mineral engarrafada consumidas na
Franca, em Portugal e na Espanha. As concentracbes de
aividade de **°Ra presentes nestas &guas variaram de < 60
a 1.860 mBg/L. Estas concentragBes sdo da mesma ordem
de grandeza das obtidas no presente estudo.
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ABSTRACT

The natural activity concentration levels of *°Ra, *®Raand
29pp were analyzed in 35 samples of bottled mineral waters
commercially available in Sdo Paulo and Minas Gerais
States. Concentrations up to 647 mBg/L and 741 mBg/L
were observed for “°Ra and *®Ra, whereas ?%Pb
concentrations reached 85 mBqg/L. Effective doses up to
1.3x10* mSvly, 3.6x10°* mSv/y and 4.6x10° mSvly were
estimated for the ingestion of “*°Ra, *Raand #°Pb. The
corresponding total effective dose was 5.6x10°2 mSvly. This
value represents less than 2.3% of the average effective
dose attributable annually from natural background
radiation. Collective effective doses were calculated
considering the total effective dose and two different
approaches. a) we assumed that the bottled mineral waters
analyzed were used by the entire Brazilian population, 138
man-Sv; b) we considered that consumption of these waters
was solely by the population of the Southeast region of
Brazil, 90 man-Sv.



