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RESUMO

O estudo da radioatividade em 100 amostras
de rochas graniticas ornamentais, coletadas em
diversas marmorarias de Belo Horizonte - MG, sdo
procedentes, principalmente, dos estados de Minas
Gerais e Espirito Santo. Este estudo tem o propésito
de acrescentar mais um parametro de qualidade
tecnolégica e ambiental. Dentre estas amostras, 23
foram analisadas em maior detalhe, por apresentarem
concentragdo total de urénio e tério igual ou superior
a 60ppm.

Os minerais radioativos estudados através
de microscopia e microssonda eletronica, foram
identificados como sendo, principalmente, monazita,
alanita e zircdo. De forma secundaria também foram
observados outros minerais, tais como apatita,
titanita, torita, bastnésita e, possivelmente, gumita.
Este ultimo é um produto da alteragcdo de
pecheblenda ou uraninita. A analise por ativagédo
neutrénica determinou concentragdes de até 30ppm
de wurdnio e 130ppm de torio, associados,
principalmente, a terras raras leves.

Nas amostras com teores totais de uranio e
tério  superiores a 60ppm, utilizou-se os
radionuclideos **Th, “°K e “®Ra, analisados por
ativagdo neutronica paramétrica. Nesta analise, fez-
se uso de um "cémodo padréo", com dimensdes
internas de 4x4x3 m°, considerando-se apenas o piso
em rocha granitica, onde foram calculadas doses de
radioatividade entre 0,11 a 0,34 mSv/ano. Estes
resultados podem ser considerados ndo danosos ao
publico, uma vez que tais niveis de radioatividade sao
inferiores ao padrdo internacional de exposigdo
permitida, ou seja 1,0 mSv/ano.

INTRODUGAO

Estas rochas, predominantemente, graniticas
ou silicatadas (Salas et al. 2002), apresentam niveis
de radioatividade (Salas 2003), provenientes,
principalmente, do urénio e do tério contidos na
monazita, alanita e zircdo e, secundariamente, na
titanita, apatita, como inclusdes dos produtos das
possiveis alteragbes da uraninita ou pecheblenda e
também proveniente do resultado da desintegracao
do potéssio.

O desenvolvimento do presente trabalho é
justificado pela importancia da distribuigdo geografica
destas rochas no Brasil, demonstrando um grande
potencial para a atividade econdmica. Diversos outros
materiais séo também derivados dessas rochas,

68

como as areias, argilas e bens metélicos (World
Nuclear Association 1998). Por ultimo, estas rochas
por serem consideradas rochas férteis para U e Th,
tém uma grande potencialidade para formar depésitos
desses elementos.

MATERIAIS E METODOS

Para a execugcdo desta pesquisa foi
realizada uma amostragem em marmorarias de Belo
Horizonte, de 100 tipos de “granitos”, de diversas
procedéncias, sendo predominantes dos Estados de
Minas Gerais e Espirito Santo. Estas amostras, com
aproximadamente 2 kg cada uma, provenientes das
sobras ou rejeitos do material beneficiado, foram
extraidas de forma representativa, de placas polidas
com aproximadamente 300 kg. No material
amostrado foram realizados todos os testes e
andlises previstos, como: estudos macroscépicos,
petrograficos/mineralégicos,  caracterizagdo  dos
diferentes litotipos e a determinacdo dos minerais
essenciais e acessorios (radioativos e nao-
radioativos).

Nas amostras preparadas especificamente
foram submetidas a determinagdes quimicas dos
principais 6xidos pela fluorescéncia de raios X,
gravimetria, volumetria, absor¢do atomica e
fotometria de chama. As terras raras foram
determinadas através da espectrometria de energia
de raios X, e nas analises de torio, radio e potassio foi
usada a ativagdo neutrGnica paramétrica. Para a
determinacgéo da distribuicdo dos minerais radioativos
na amostra polida foram utilizados os testes de
autoradiografia, sendo que para os estudos
mineralégicos aplicou-se a microscopia Optica e a
microssonda eletrénica.

Pelos resultados obtidos, nos testes e
analises, foram detalhados os estudos em 23
amostras, aquelas com presenca de uranio e torio
acima de 60ppm. Nestas amostras outras analises
foram realizadas, tais como microandlise e a
determinacgé&o dos niveis radioativos.

CARACTERIZA(;AO PETROGRAFICA E
AUTORADIOGRAFICA
Pelos estudos macroscopicos  estas

amostras apresentam-se com cores claras, com
coloragdo predominante amarelada, cinza e
avermelhada, onde também ocorrem de forma
escassa roseos, esbranquicada, lilds e marrom.
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O tamanho de seus grdos, de médio a
grosseiro e também de coloragdo clara, definem
texturas principalmente homogéneas (granitos,
granulitos e charnoquitos) sem orientagédo e algumas
orientadas (gnaisse e migmatitos), denominadas
comercialmente de movimentadas.

A composi¢do mineraldgica essencial e a
coloragdo clara destas amostras, estudadas ao
microscopio petrografico, determinam que proporgdes
maiores que 80 % do total em cada amostra, sédo
constituidas de quartzo (9,7 - 33,4 %), feldspato
potassio (24,3 - 51,3 %) e plagioclasio sédico (24,8 -
41,4 %).

Outros minerais comuns nestas rochas sao
as micas (predominando biotita e em menor
percentual a moscovita). Os minerais secundarios,
provenientes da alteracdo dos minerais essenciais,
exibindo diferentes graus de alteragdo, sao
representados, principalmente, por “minerais de
argila” (caulim e montmorilonita), sericita, carbonato,
“Oxidos de ferro” e clorita.

Os minerais acessorios, com teores menores
que 1%, e ocasionalmente superiores, s&o
representados, preferencialmente, pelo zircdo,
monazita, apatita, mineral opaco (magnetita, martita,
ilmenita, pirita, pirrotita, goethita e calcopirita), titanita,
alanita, rutilo, fluorita, epidoto, xenotima, bastnesita e
gumita (Figura 1).

A amostra de coloragdo predominantemente
marrom (CG-90), além da composigdo mineraldgica
diferente das demais, & constituida, principalmente,
de feldspato potassico (73,4 %), onde ocorrem como
minerais pouco comuns, o quartzo e o plagioclasio,
porem contém freqiliente piroxénio (augita), anfibdlio
(hornblenda) e mica (biotita).

A caracterizagdo ao microscopio petrografico
foi realizada para determinar-se, quantitativamente,
os constituintes mineralégicos no grupo das 100
amostras. Na classificagédo litologica foi utilizado o
diagrama QAP de Streckeisen (1976) e citado por Le
Maitre (1989).

Estes tipos litolégicos foram classificados,
predominantemente, como granitos monzoniticos,
onde encontram-se presentes de forma subordinada
outros tipos litolégicos, tais como o granito sienitico,
monzonito, monzonito  quartzoso, granodiorito,
monzogabro monzodioritico, gabro quartzoso e
sienito, com presenca de gnaisses, migmatitos,
charnoquitos e granulitos.

Os resultados da autoradiografia utilizando-
se chapas fotograficas capazes de detectar as
radiacdes com energia da ordem de 6 MeV, em
teores suPeriores a 100ppm (partes por milhdo = g.t”
= mg.kg' = 10°), permitram localizar os minerais
radioativos, demostrando formas, tamanhos e
intensidades das manchas enegrecidas, distribuidas
irregularmente. Estas manchas verificadas pela
microscopia e microssonda eletronica, evidenciam ser
na maior parte das amostras constituidas,
principalmente, de monazita, alanita e zircéo,
outorgando-lhes halos ou fraturas radiais nos
minerais onde encontram-se inclusos.
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Figura 1 - Fotomicrografias de minerais
radioativos em lamina delgada com luz polarizada

CARACTERIZAGAO GEOQUIMICA

Através das andlises quimicas dos principais
oxidos pela fluorescéncia de raios X, absorgéo
atdbmica, volumetria e fotometria de chama nas 23
amostras, foram determinados teores de SiO; (59,7 -
76,5 %), Al,03 (11,7 - 15,6 %), KO (3,8 - 7,4 %),
NazO (1,91 - 4,52 %) e Fex0O3 (1 - 8 %). Outros Oxidos
analisados como CaO, MgO e TiO,, encontram-se
com teores menores que 1,33 %.

Nos resultados para UsOg e ThO,, analisados
pela ativacdo neutrbnica paramétrica na amostra
total, o uranio esté variando entre 1 - 30 ppm e o tério
entre 44 - 130 ppm. A presengca destes O&xidos,
determinada através das analises por microssonda
eletronica, é atribuida, preferencialmente, a monazita,
alanita e zircao.

Os teores de uranio e torio, nestas amostras,
encontram-se, de uma forma geral, associados e com
uma tendéncia a acompanhar as maiores
concentragbes das terras raras leves, determinadas
pela espectrometria de energia de raios X,
representadas pelo La;O3 (50 - 300 ppm), Cez03 (30 -
580 ppm), PreO+1 (20 - 580 ppm) e 0 Nd203 (30 - 200
ppm).

Nas 23 amostras foram também analisadas
pela microssonda eletrbnica o plagioclasio e o
feldspato potassico. No plagioclasio os teores de Ab
apresentam-se entre 68,8 - 98,6 %; de An entre 6,2 -
30,8 % e Or menor que 2,5 %. No feldspato potassico
os teores de Or ocorrem entre 80,7 - 95,9 %; de Ab
entre 1,5 - 16,6 % e de An menor que 0,5 %.
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Os resultados da analise pela fluorescéncia
dos raios X e das analises complementares foram
utilizados para determinar-se a classificagcao
litogeoquimica, aplicando-se o diagrama de La Roche
et al. (1964), calculando-se as proporgbes em
milications dos principais Oxidos e usando-se os
parametros R1 = 4 Si-11 (Na+K)-2 (Fe+Ti) e R2 = 6
Ca + 2Mg + Al. Pelo diagrama, define-se uma

classificagdo, predominantemente, como granitos
sieniticos e granitos alcalinos, onde ocorrem também
amostras classificadas de granito monzonitico, sienito
quartzoso e sienito (Tabela 1). Também utilizaram-se
os resultados obtidos pelos 6xidos de Al,O3 (A), CaO
(C), KO (K) e NaO (N), para determinar-se os
parametros de saturagdo em alumina nestas rochas,
definidos no diagrama de Shand (1927), verificando-
se que neste grupo de amostras ocorrem,
principalmente, as rochas peraluminosas (A/CNK>1),
onde excepcionalmente estdo presentes a amostra
CG-63 de composicao peralcalina (A<NK) e a
amostra CG-90 de composigcdo metaluminosa
(A>NK), (Tabela 1).

Tabela 1 - Rochas graniticas ornamentais com UzOg e ThO; total acima de 60ppm

. Classificagao Densi .04 o, 2827y, 2o, | 40 Her
mostra Streckeisen (1976) e dade 4
citado por Le Maitre | La Roche (1980) kgm® | (PPM) | (PPM) Bakg mSviano
(1989)

Ceramica 1000 10 15 50 0,0068
CG-02 Granito Monzonitico Granito Sienitico 2515 4 94 380 10 1600 0,21
CG-03 Granito Sienitico Granito Sienitico/Alcalino 2698 5 100 | 410 170 1600 0,28
CG-20 Granito Monzonitico Granito Alcalino/Sienitico 2653 2 70 240 222 1700 0,20
CG-23 Granito Monzonitico Granito Alcalino 2602 6 56 230 80 1700 0,16
CG-24 Granito Monzonitico Granito Sienitico 2711 5 57 230 10 1500 0,14
CG-30 Granito Monzonitico Granito Alcalino 2645 20 59 240 400 1600 0,24
CG-31 Granito Monzonitico Granito Alcalino/Sienitico 2618 5 76 310 30 1600 0,19
CG-33 Granito Monzonitico Granito Alcalino/Sienitico 2399 6 74 300 222 1700 0,22
CG-35 Granito Monzonitico Granito Alcalino 2600 16 55 220 440 1300 0,24
CG-37 Granito Sienitico Granito Alcalino/Sienitico 2533 1 66 270 10 1800 0,16
CG-42 Gnaisse Monzonitico Gnaisse Sienitico 2936 4 130 | 530 140 1600 0,34
CG-46 Granito Monzonitico Granito Alcalino 2595 5 58 240 210 1600 0,19
CG-52 Gnaisse Monzonitico Gnaisse Alcalino 2670 8 67 270 60 1300 0,17
CG-63 Monzonito Quartzoso Granito Alcalino 2433 5 74 300 20 1500 0,17
CG-66 Granito Monzonitico Granito Alcalino/Sienitico 2536 5 66 270 150 1500 0,19
CG-69 Gnaisse Monzonitico Gnaisse Alcalino/Sienitico 2587 30 44 180 10 1300 0,11
CG-74 Gnaisse Monzonito Gnaisse Sienito Quartzoso 2762 4 94 380 90 1700 0,24

Quartzoso
CG-78 Gnaisse Monzonito Gnaisse Alcalino 2527 7 66 270 220 1000 0,20

Quartoso
CG-90 Sienito Sienito 2521 5 76 310 600 2300 0,33
CG-93 Granito Sienitico Granito Sienitico 2823 3 81 330 10 1700 0,20
CG-97 Granito Monzonitico Granito Monzonitico/Sienitico

2660 3 65 270 20 1600 0,16

CG-98 Gnaisse Monzonitico Gnaisse Sienitico 2691 4 105 | 430 10 1800 0,25
CG-100 Granito Monzonitico Granito Sienitico 2715 4 58 240 10 1500 0,15

Observagao: A maior parte das amostras sdo peraluminosas, com exce¢do da CG-63 que é peralcalina e a CG-90 que é metaluminosa

AVALIAGAO DA RADIOATIVIDADE

Para avaliar-se a radioatividade nas rochas
graniticas ornamentais, com teores acima de 60ppm
de urénio e tério, considerou-se um “cémodo padrao”
com dimensdes internas de 4 x 4 x 3m, sendo as
quatro paredes de tijolo (duas com 10 cm e duas com
20 cm de espessura, simulando-se, respectivamente,
paredes internas e externas de uma casa), a laje do
teto com 12 cm de espessura e o piso em rocha
granitica ornamental com 2 cm de espessura.

Foram considerados nos célculos, uma taxa
de ventilagdo de 0,7h” (taxa de troca de ar de
17,5m%h por pessoa), tempo de permanéncia neste
coémodo 7.008 horas por ano, equivalente a 80 % das
horas em um ano, e dimensdes do tijolo de 20x10x5
cm.
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No calculo do acréscimo de dose das amostras
graniticas, relativo a uma cerdmica utilizada como
referéncia (Health Council of the Netherlands, 1985),
foram considerados a densidade em kg.m'3 e o0s
resultados de #?Th, **Ra e *K (Tabela 1),
obtidosatravés de analises por ativagdo neutrénica,
em Bq.kg'1.

O modelo de calculo para um cdémodo
padrdo, de Castro & Senne (1995), foi aplicado no
célculo de doses para a cerdmica e para as amostras
de granito. Desta forma determinaram-se as taxas de
dose equivalente deste cdmodo padréo, calculando-
se as doses devida a radiagdo gama.

A dose equivalente efetiva anual HE ,
14
devida a radiagdo gama foi calculada através da

seguinte expressao:
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H =T.b.D (1)

Onde:

T = tempo de permanéncia no “comodo
padrdo” [h.a”J;

b = fator de conversdo de dose absorvida
no ar para dose equivalente efetiva [Sv.Gy'1]
e

o

D = taxa de dose absorvida no ar [Gy.h'1].

o
A taxa de dose absorvida no ar, D, é
expressa como sendo a soma das contribuicdes dos
diferentes radionuclideos presentes no material de
construgao:

A dose equivalente anual, HER , devido ao

raddnio, produto do decaimento do uranio, presente
no material de construgdo foi calculada através da
seguinte expressao:

HER,, =T 1y Fry Chay ()

Onde :

T = tempo de permanéncia no “coémodo
padréo” [h]

ren = fator para conversdo do equilibrio
equivalente da concentracdo dos produtos
de decaimento do radénio, no interior do
‘cOmodo padrdo’, em taxa de dose
equivalente [mSv.m®.h".Bq];

F, = fator de equilibrio e

C,,; = concentragdo de radénio resultante

da concentragdo de *Ra no material de
construgao i em

[Bg.m™].

O célculo para o torbnio, produto do
decaimento do tério, € andlogo ao calculo para o
radénio, substituindo-se Rn por Tn e Ra por Th,
através da seguinte expressao:

HER" =T, Fp, - Cp,; 3)

Onde agora os parametros referem-se ao toronio

Taxa de dose e acréscimo em mSv/ano, devido a
utilizacdo de rochas graniticas como piso no
“comodo padrao”

Neste calculo foram utilizados os seguintes
valores para os parametros e constantes:

B=0,7 SvGy?
Qc=54x10" Gy.h".Bq' kg
Qm =890 x 1072 Gy. h'Bq’ kg
Qra =620 x 1072 Gy.h".Bq' kg

rrn = 8,7x10° mSv.m™.h" Bq™
Frn = 0,4 para uma taxa de ventilaggo de 0,7 n'

Arn = 7,56 X 10°h"
Sc=020,A=16m%V=48m% A -07h" Mg=
0,20;

K
le=0,01; —< =18x10"*m?*h”"
[SH

1

Onde: o subscrito “G” refere-se ao material granito.

As taxas de dose destas amostras (Tabela 1
e Figura 2) apresentam-se entre 0,11 - 0,34 mSv/ano,
sendo que, a maior parte tem taxas inferiores a 0,20
mSv/ano. Em menor proporgdo ocorrem as amostras
com taxas entre 0,20 - 0,34 mSv/ano. As maiores
taxas de dose ocorrem, segundo Streckeisen (1976),
citado por Le Maitre (1989), nos granitos
monzoniticos e granitos sieniticos, que
correspondem, na classificacdo de La Roche (1964)
aos granitos alcalinos, granitos alcalino/sieniticos e
sieniticos.

Com a taxa de dose da cerdmica em 0,0068
mSv/ano, obtida de dados de “Health Council of the
Netherlands” (1985), o acréscimo de dose devida ao
uso das rochas graniticas em lugar do piso do
material ceramico sdo menores que 0,01 mSv/ano em
todas estas amostras.

Através dos radionuclideos de *Th, *Ra e
“K da amostra CG-90, do mesmo grupo das
amostras com mais de 60 ppm de uranio e torio,
foram determinadas hipoteticamente 3 situagdes no
coémodo padrdo, com base na planilha de calculo: a)
quando a utilizagdo do granito é total (m = 100) como
material de construgdo em todo o cdomodo padrao,
nas mesmas condigdes dos trabalhos de Sharaf et al.
(1999), Kumar et al. (1999), Amrani & Tahtat (2001),
Rizzo et al. (2001) e Kovler et al.(2002), foi obtido H
(gama) = 3,8 mSv/ano e taxa de dose total de 9,04
mSv/ano; b) sem ventilagdo (A, = 0) e o piso de
granito representando 5% (m=5) do total do material
de construgao, foi obtido H (gama) = 0,189 mSv/ano,
e taxa de dose total de 5,44 mSv/ano, e c) com
ventilagéo (A, = 0,7), obteve-se taxa de dose anual de
0,33 mSv/ano. Esta ultima situagao foi aplicada para
o calculo da doses total em todas aquelas amostras
com teores de uranio e tdrio acima de 60 ppm, onde
foram encontradas doses de 0,11 - 0,34 mSv/ano.

CONCLUSOES

As 100 amostras classificadas no diagrama
QAP (quartzo, feldspato potassico e plagioclasio) de
Streckeisen (1976) e citado por Le Maitre (1989), sdo
predominantemente de granito monzonitico (73%),
subordinado granodiorito (9 %), monzonito quartzoso
(6 %), monzonito (4 %), granito sienitico (3%), sienito
(3 %), monzogabro monzodioritico (1 %) e gabro
quartzoso (1 %).

A maior parte das amostras classificadas,
segundo La Roche (1964), como granito alcalino,
granito  alcalino/sienitico e granito  sienitico,
comparadas com os resultados da classificacdo no
diagrama de Streckeisen (1976) e citado por Le
Maitre (1989), correspondem, predominantemente, ao
granito monzonitico e em menor proporgéo ao granito
sienitico. As demais amostras, em menor quantidade,
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caracterizadas pela geoquimica segundo La Roche

(1964), como sienito e granito monzonitico
correspondem, quando comparadas com a
caracterizagao mineralégica-petrografica de
Streckeisen (1976), aos granitos sieniticos e

monzoniticos; e monzonito e

respectivamente.

granodiorito,

O grupo das 23 amostras estudadas,
apresenta uranio entre 1 - 30 ppm e tério entre 44 -
130 ppm, coloracdo predominantemente amarelada e
em menor frequéncia cinza e avermelhada. Sé&o
também, principalmente, de textura homogénea,
ocorrendo em menor proporgdo as rochas
suborientadas ou comercialmente denominadas
movimentadas.

Estudos dos minerais ao microscopio
petrografico e na microssonda eletrénica, realizados
nos pontos de radioatividade definidos pela
autoradiografia, revelaram que estes se devem em
sua maior parte a monazita, alanita e zircdo. Estes
minerais outorgam a seus hospedeiros, ou aqueles
que ocorrem préximos a eles, normalmente, halos e
fraturas radiais, devido a sua radioatividade.

0,4

——HET
—— Acréscimo
—A— Ceramica

Taxa de Dose, Acréscimo e Ceramica (mSv/ano)

0 ——— T ——

ov@%v%o S %v@ x

®° ‘b ()G

Fs®
C’Cﬁé%@@&o@oo@o@&o“ oﬁl o@ Ooéga@@@ &

Amostras de Rochas Graniticas Ornamentais

Figura 2- Taxa de dose, acréscimo utilizando-se rochas graniticas com elementos radioativos totais
(U30s e ThO3) acima de 60 ppm (GA - granito alcalino, Gn.A - gnaisse alcalino, GA/S - granito
alcalino/sienitico, Gn.A/S - gnaisse alcalino/sienitico, GS - granito sienitico, Gn.S - gnaisse sienitico,
GM - granito monzonitico, S - sienito e Gn.SQ - gnaisse sienito quartzoso) em lugar do material

ceramico
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Os resultados das analises quimicas na
amostra total e a nivel pontual, nos minerais
radioativos, demonstram uma associagdo das terras
raras leves (lantanio, cério, praseodimio e neodimio)
com o uranio e torio, que sao atribuidos,
principalmente, a ocorréncia da monazita, zircdo e
alanita.

Os resultados obtidos para o calculo do
acréscimo de dose ndo atingem niveis danosos para
0 publico (Figura 2), por encontrarem-se em
concentragdes inferiores ao padrdo internacional de
exposicao a radioatividade, que é de 1,0 mSv/ano, de
acordo com as recomendagdes apresentadas na
“National Council on Radiation Protection and
Measurements”, (1987).

Observa-se que a taxa de dose produzida
pelo radénio e tordnio, proveniente da utilizacdo da
rocha granitica, & consideravelmente aumentada
quando a superficie relativa do material i no “cdmodo
padrao” [mz] representa maiores percentagens e
também quando a taxa de ventilagdo [h'1] € ausente
ou menor.
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