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RESUMEN

El estudio de las rocas graniticas (latu sensu) y la determinacion de las dosis radioactivas, es
un pardmetro a mas en la cualidad tecnoldgica y ambiental para su uso comercial. Los testes
de la auto-radiografia auxiliaron con los estudios de la microscopia, la microsonda electrénica
y los analisis quimicos. Los minerales radioactivos son, principalmente, la monazita, circén y
allanita, también otros menos frecuentes, como ser la pechblenda/uraninita y la “gummita”,
asi como la apatita, titanita, fluorita y otros minerales. Las muestras pertenecen,
principalmente, al grupo de los granitos alcalinos, con 30 ppm de uranio y 130 ppm de torio,
son asociados a las tierras raras leves y al abundante potdsio. En las muestras con mayores
concentraciones de radioactividad, utilizandose la activaciéon neutrénica paramétrica, fueron
determinados 2*2Th, “°K y ??°Ra. Para calcularse las dosis radioactivas fue simulada la
utilizaciéon de un piso de roca granitica, haciendo parte de un cémodo padrén. La
radioactividad se encuentra entre 0,11 a 0,34 mSv/afio, donde existe una renovacion del aire
con aproximadamente 17,5 m? por hora, para cada persona, considerados no dafiosos al
publico, comparados a los padrones internacionales dentro de los limites de exposicién a la
populacidn, o sea 1,0 mSv/afio.
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INTRODUCCION

Las rocas ornamentales y de revestimiento, en la construccién civil, constituyen una
actividad econdmica de nivel nacional y internacional, tienen un mayor crecimiento en su
exploracién y beneficiamiento. El conocimiento de la radioactividad en las rocas
ornamentales son cada vez de mayor necesidad, para que sea incluido como un parametro a
mas dentro del control de la cualidad.

_ Los estudios sobre las rocas ornamentales, en su mayor parte, se encuentran
direccionados para las técnicas de extraccion, la resistencia fisica y de forma muy amplia para
la parte comercial, donde son insuficientes las informaciones sobre su radioactividad.

El presente trabajo tiene el objetivo de demostrar el estudio de una centena de muestras
de rocas graniticas silicatadas colectadas en marmorarias de Belo Horizonte — MG (Salas et
al. 2000 y Salas et al 2002), local donde, de una manera general, son
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beneficiados y comercializados estos materiales. En las muestras estudiadas fueron
identificados los minerales radioactivos (Salas 2003), la forma de la presentacién de los
litotipos, su composicién quimica y el posible impacto ambiental. Utilizandose los resultados
de la radioactividad también fueron estimadas las dosis, expresadas en mSv/afio, de la
exposicién a estos materiales, para avaliarse los posibles dafios biolégicos y efectuarse la
comparacién con normas internacionales ya establecidas.

MATERIALES Y METODOS

Las muestras “graniticas” estudiadas, tienen diferentes procedencias, pero si en su
mayor parte tienen una origen predominante el Estado de Minas Gerais y Espirito Santo. Las
muestras fueron obtenidas de los recortes o restos de materiales, con aproximadamente 2 kg
cada una, son provenientes de placas pulidas que tenian un peso aproximado de 300 kg. La
cantidad de la muestra fue suficiente para realizarse los testes y analisis, como ser: los
estudios macroscépicos, petrograficos/mineraldgicos, la determinacién de los litotipos, la
composicién mineraldgica esencial y de sus accesorios (radioactivos y no radioactivos).

Los principales éxidos fueron determinados por la fluorecencia de rayos X, gravimetria,
volumetria, absorcién atémica y también por la fotometria de llama. Las tierras raras fueron
determinadas usandose la espectrometria de energia de rayos X, por otro lado los andlisis de
torio, radio y potasio fueron realizados por la activacién neutrénica paramétrica. Para la
localizacién de los minerales radioactivos fueron utilizados los testes de la auto-radiografia,
siendo que para los estudios mineraldgicos, en lamina delgada y seccién pulida, fue aplicada
la microscopia dptica y la microsonda electrénica.

Los estudios fueron detallados en las muestras con presencia de uranio y torio, igual o
superior a 60 ppm, donde también fueron realizados otros andlisis, tales como los de
microanalisis y para la determinacidn de la concentracion de la radioactividad.

CARACTERIZACION PETROGRAFICA Y AUTO-RADIOGRAFICA

Por las observaciones macroscopicas de las muestras de rocas graniticas ornamentales,
demuestran que, normalmente, tienen colores claras, con una tendencia a ser
predominantemente amarillas, cenizas y rojisas, donde también existen de forma escasa
rosadas, esblanquizadas, moradas y castafias. El tamafio de sus granos es de medio a grueso y
también de coloracién clara, contituyendo texturas principalmente homogeneas (granitos,
granulitos y charnoquitos), sin orientacién y algunas orientadas (gnais y migmatitos), que
fueron denominadas de rocas con “movimiento”.

La composicién mineralégica esencial y la coloracién clara de estas muestras,
estudiadas al microscépio petrografico, se encuentran, en la mayor parte, determinando
proporciones mayores que 80 % del total de cada muestra, constituidas de cuarzo (9,7 — 33,4
%), feldespato potasico (24,3 — 51,3 % ) y plagioclasa sédica (24,8 — 41.4 %). Ocurre rara
muestra con predominante feldespato potésico (73,4 %), donde son poco comunes el cuarzo y
la plagioclasa, pero si contienen frecuente augita, hornblenda y biotita. Las micas también son
comunes en las rocas graniticas, en mayor parte la biotita y siendo menor la moscovita. Los
minerales secunddrios demuestran diferentes grados de alteraciones, representados,
principalmente, por los minerales de arcilla (caolin y montmorillonita), sericita, carbonato,
“0xidos de hierro” y clorita.
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Los minerales accesorios, menores que 1 % y ocasionalmente superiores, son
constituidos, preferencialmente, por el circon. monazita, apatita, mineral opaco (magnetita-
martita, ilmenita, pirita, pirrotita, goetita y calcopirita), titanita, rutilo, allanita, ﬂuogita,
epidoto, xenotima, bastnésita y gummita (Figura A

" CG-69 (PX) i CG-93 (PX)

Figura 1 — Aspectos microscopicos de los minerales responsables por la radioactividad
(MON - monazita, CIR — circon, MIU - oxido de uranio, GUM - gumita,
ALL - allanita y MIO — mineral opaco) y minerales hospederos (MIC —
microclina, PLA - plagioclasa y CUA — cuarzo)

Los resultados de la clasificacién litolégica, utilizandose la caracterizacién mineraldgica
al microscopio petrografico, fueron obtenidos en el diagrama QAP de Streckeisen (1976) y
mencionado por Le Maitre (1989). En los resultados de esta clasificacion litolégica fueron
determinados, predominantemente, los granitos monzoniticos, donde ocurren otros tipos
litolégicos subordinados, tales como el granito sienitico, monzonito, monzonito cuarzoso,
granodiorito, monzograbro monzodioritico, gabro cuarzoso y sienito, con presencia de gnais,
migmatitos, charnoquitos y granulitos.

Por los resultados de la auto-radiografia, utilizandose placas fotograficas capaz de
detectarse 100 ppm (partes por millon = gt = mg.kg’ = 10°), permitieron localizarse los
minerales radioactivos, que demuestran las formas tamafios y intensidades de las manchas
enegrecidas, distribuidas irregularmente. Estas manchas verificadas por la microscopia y
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microsonda electrénica, son constituidas, principalmente, de monazita, allanita y circén,
determinando halos o fracturas radiales en los minerales donde se encuentran inclusos.

CARACTERIZACION GEOQUIMICA

Los principales 6xidos analisados por la fluorescencia de rayos X, absorcién atdémica,
volumetria y fotometria de llama en las 23 muestras con mayores concentraciones de uranio y
torio, fueron determinados el SiO; (59,7 - 76,5 %), Al,05 (11,7 - 15,6 %), K20 (3,8 - 7,4 %),
Nay0 (1,91 - 4,52 %) y Fe;03 (1 - 8 %). Otros 6xidos analisados como CaO, MgO y TiO,, se
encuentran con concentraciones menores que 1,33 %.

De acuerdo a los resultados de U3Og y ThO,, analisados por la activacién neutrénica
parametrica en la muestra total, el uranio esta variando entre 1 - 30 ppm y el torio entre 44 -
130 ppm. La presencia de estos Oxidos, determinados por las andlisis de microssonda
eletrénica, es atribuida, preferencialmente, a la monazita, allanita y circén.

Las concentraciones de uranio y torio, se encuentran, de una forma general, asociadas y
con una tendéncia a acompafiar las mayores concentraciones de las tierras raras leves (Figura
2), determinadas por la espectrometria de energia de rayos X, representadas por el La;O3 (50 -
300 ppm), Ce,0O3 (30 - 580 ppm), PrsO;; (20 - 580 ppm) y el Nd,O3 (30 - 200 ppm).
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Figura 2 - Concentraciones de uranio, torio y tierras raras totales en las muestras

graniticas y gnais, con tenor de elementos radioactivos totales (U3Og y ThO,)
igual o superior a 60 ppm
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En las 23 muestras también fueron analisados por la microsonda eletrénical la
plagioclasa y el feldespato potasico. En la plagioclasa las concentraciones de Ab se presentan
entre 68,8 - 98,6 %; de An entre 6,2 - 30,8 % y Or menor que 2,5 %. En el feldespato potdsico
las concentraciones de Or ocurren entre 80,7 - 95,9 %; de Ab entre 1,5 - 16,6 % y de An
menor que 0,5 %.

Los resultados de los anélisis por la fluorescencia de los rayos X y de los andlisis
complementares, fueron utilizados para la clasificacién litogeoquimica, donde fue aplicado el
diagrama de La Roche et al. (1964), calculandose las proporciones en milications de los
principales 6xidos y usandose los pardmetros R1 = 4 Si-11 (Na+K)-2 (Fe+Ti) yR2=6 Ca+2
Mg + Al Por este diagrama, se define una clasificacién, predominantemente, como granitos
sieniticos y granitos alcalinos, siendo que también ocurren muestras clasificadas de granito
monzonitico, sienito cuarzoso y sienito (Tabla 1).

También se utilizaron los resultados obtenidos por los 6xidos de Al,O3 (A), CaO (C),
K,0 (K) y Na,O (N), para determinarse los pardmetros de saturacién en alumina en estas
rocas, definidas en el diagrama de Shand (1927), donde fue verificado que en este grupo de
muestras ocurren, principalmente, las rocas peraluminosas (A/CNK>1), siendo que
excepcionalmente son presentes las muestras CG-63 de composicion peralcalina (A<NK) y la
muestra CG-90 de composicién metaluminosa (A>NK), (Tabla 1).

Tabla 1 - Rocas ornamentales con tenor de U;Og y ThO; igual o superior a 60ppm

: . . 232y 226 0
. Clasificacion Ddear:isl U;0s ThO, h Ra Bl
kgm? | PP | (pPM) mSv/afio
Streckeisen (1976) y -1
Le Maigre (1989y | -2 Roched1580) B kg
Cerdmica 1.000 10 15 50 0,0068
CG-02 Granito Monzonitico Granito Sienitico 2.515 4 94 380 10 1.600 0,21
CG-03 Granito Sienitico Granito Sienitico/Alcalino 2.698 > 100 410 170 1.600 0,28
CG-20 Granito Monzonitico Granito Alcalino/Sienitico 2.653 2 70 240 222 1.700 0,20
CG-23 Granito Monzonitico Granito Alcalino 2.602 6 56 230 80 1.700 0,16
CG-24 Granito Monzonitico | Granito Sienftico 2.711 5 57 230 10 1.500 0,14
CG-30 Granito Monzonitico Granito Alcalino 2.645 20 59 240 400 1.600 0,24
CG-31 Granito Monzonitico Granito Alcalino/Sienitico 2.618 5 76 310 30 1.600 0,19
CG-33 Granito Monzonitico | Granito Alcalino/Sienitico 2.399 6 74 300 222 1.700 0,22
CG-35 Granito Monzonitico Granito Alcalino 2.600 16 55 220 440 1.300 0,24
CG-37 Granito Sienitico Granito Alcalino/Sienitico 2.533 1 66 270 10 1.800 0,16
CG-42 Gnais Monzonitico Gnais Sienitico 2.936 4 130 530 140 1.600 0,34
CG-46 Granito Monzonitico | Granito Alcalino 2.595 S 58 240 210 1.600 0,19
CG-52 Gnais Monzonfitico Gnais Alcalino 2.670 8 67 270 60 1.300 0,17
CG-63 Monzonito Cuarzoso Granito Alcalino 2433 5 74 300 20 1.500 0,17
CG-66 Granito Monzonitico Granito Alcalino/Sienitico 2.536 5 66 270 150 1.500 0,19
CG-69 Gnais Monzonftico Gnais Alcalino/Sienftico 2.587 30 44 180 10 1.300 0,11
CG-74 Ghnais Monzonito Gnais Sienito Cuarzoso 2.762 4 94 380 20 1.700 0,24
Cuarzoso
CG-78 Gnais Monzonito Gnais Alcalino 2527 7 66 270 220 1.000 0,20
Cuarzoso
CG-90 Sienito Sienito 2.521 5 .76 310 600 2.300 0,33
CG-93 Granito Sienitico Granito Sienitico 2.823 3 81 330 10 1.700 0,20
CG-97 Granito Monzonitico | Granito
Monzonitico/Sienitico 2.660 3 65 270 20 1.600 0,16
CG-98 Gnais Monzonitico Gnais Sienitico 2.691 4 105 430 10 1.800 0,25
CG-100 Granito Monnitico Granito Sienitico 2.715 4 58 240 10 1.500 0,15
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AVALIACION DE LA RADIOACTIVIDAD

En la avaliaciéon de la radioactividad de las rocas graniticas ornamentales, con
concentraciones igual o superior a 60 ppm de uranio y torio, se consideré un “cémodo
padr6n” con dimensiones internas de 4 x 4 x 3 m, siendo las quatro paredes de ladrillo (dos
con 10 cm y dos con 20 cm de espesura, simulandose, respectivamente, paredes internas y
externas de una casa), la laja en el techo con 12 c¢m de espesura y el piso en roca granitica
ornamental con 2 c¢cm de espesura. Fueron considerados en los céalculos, una tasa de
ventilaciéon de 0,7 h.a'l, tiempo de permanencia en este comodo 7.008 horas por afio,
equivalente a 80 % de las horas en un afio, y dimensiones del ladrillo de 20 x 10 x 5 cm.

En el célculo del acrécimo de la dosis de las muestras graniticas, relativo a una ceramica
utilizada como referencia (Gir}{iaar, 1985), fueron consideradas las densidades en kg.m? y los
resultados de 2*°Th, ***Ra y K (Tabla 1), obtenidos usandose los anlisis por activacién
neutrénica, en Bq.kg™.

El modelo de célculo para un comodo padrén, de Castro & Senne (1995), fue aplicado
en el calculo de la dosis para la ceramica y para las muestras de granito. De esta forma fueron
determinadas las tasas de dosis equivalente deste comodo padrén, calculandose las dosis
devido a la radiacién gama. La dosis equivalente efectiva anual H 5, devido a la radiacion

gama fue calculada usandose la seguinte exprecion:

H, =T.b.D (Sva’) 1)

Donde:

T =tiempo de permanencia en el “cémodo padrén” [h.a'];

b = factor de convercién de la dosis absorvida en el aire para la dosis equivalente
efectiva [Sv.Gy™'] y

D = tasa de dosis absorvida en el aire [Gy.h™'].

0
La tasa de dosi absorvida en el aire, D, es expresada como siendo la suma de las
contribuciones de los diferentes radionuclideos presentes en el material de construccion:

D=3 quCym (gyh") o

Donde:

gx = factor para la convercién de la concentraciéon del radionuclideo x, presente en el
material de construccidn, en la tasa de dosi absorvida en el aire a 1 metro de distancia de la
superficie del material [Gy.h™.Bq™kg],

Ci.i = concentracion del radionuclideo x en el material i [Bq.kg'] y

m; = masa relativa del material i en el “cdmodo padrén”.
La dosi equivalente anual, H  devido al rad6nio, producto del decaimiento del uranio,

presente en el material de construccion fue calculada utilizandose la seguinte exprecion:

Hyg, =4 1y Fy Cpyy (mSv/afio) 3)

Donde : :
T =tiempo de permanéncia en el “comodo padrén” [ h.a™']
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= factor para converci6n del equilibrio equivalente de la concentracién de los productos de
decalmlento del radomo en el interior del “cémodo padrén”, en la tasa de dosi equivalente
[mSv m=.h' Bq'];

F, = factor de equilibrio y
.y Pk o p 226 s
C,,; = concentracién del radénio resultante de la concentraciéon de ““°Ra en el material de
construccién i en [Bq.m'3 ] dado por:

CRn,i =5, '_'_:—'ﬁén “CRai (BQ-m-B) “4)

Donde :
S, = superficie relativa del material i en el “cémodo padrén”;

A = érea del material i en el “comodo padrén” [m?];
V = volumen del “cémodo padrén” [m’];
A,=tasa de ventilacion en el “cémodo padrén” [h'l];

Ar, = constante de decaimiento del Rn [h™];

Sr; = tasa de exalacién de radénio por m” del material i, y por la unidad de
concentracién de 22°Ra [kg.m™.h!]y

Cr.; = concentracion de 226Ra en el material i [Bq.kg"]

La tasa de exhalaci6n del radénio, £, ,, es calculada usandose la seguinte exprecion:

frns = Ao Promicl tgh (L, /1) (kg.m™.h™) ()

Donde :
Ara = constante de decaimiento del Rn [h.a™'] )
= densidad del material de construccién i [kg.m™];
n; = factor de emanacién del material de construccién i (indica la fraccién de radénio
que alcanzan los poros del material);
I, = longitud efectiva de difucién del material i [m] y
L, = media espesura del material i utilizado [m].

El “tgh” significa la funcién tangente hiperbélica.
El factor de /, es dado por:

= \/-—’-{— [m] ©)

Donde :
K, = coeficiente de difucién del radénio en el material 7 [ m2h™ y
= porosidad del material i .

El célculo para el torénio, producto del decaimiento del torio, es analogo al célculo para
el rad6nio, substituindose Rn por Tn ) Ra por Th.

Finalmente, el célculo del acrécimo de dosi devido al uso del piso de granito en lugar de
la utilizacién del piso de ceramica es dado por:

Hy =(Hy, + H,, +H, )= H, cerdmica 7
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Tasa de Dosi y Acrécimo en mSv/afio, Devido a la Utilizacién de las Rocas Graniticas
Como Piso en el “Comodo Padrén”

En este célculo fueron utilizados los seguintes valores para los parametros y constantes:
B =0,7 Sv Gy

Q=54x 10" Gy.h'.Bq' kg

Q=890 x 1072 Gy. h'.Bq' kg

Ra= 620 x 1012 Gy.h'.Bq' kg

rrn = 8,7x10°8 mSv.m'3.h'1.Bq'1
Frn = 0,4 para una tasa de ventilacién de 0,7 h!
ARa = 7,56 x 107h"!
S6=0,20; A =16 m% V=48 m* A,-0,7 h"' Mg=0,20;

l=0,01; —&’— =1,8x10"*m?*Ah™
Donde: el subscrito “G” se refiere al material granito.

Las tasas de dosi de estas muestras (Tabla 1 y Figura 3) se presentan entre 0,11 - 0,34
mSv/afio, siendo que, la mayor parte tienen tasas inferiores a 0,20 mSv/afio. En menor
proporcién ocurren las muestras con tasas entre 0,20 - 0,34 mSv/afio. Las mayores tasas de
dosis ocurren, segun Streckeisen (1976), citado por Le Maitre (1989), en los granitos
monzoniticos y granitos sieniticos, que corresponden, en la clasificacién de La Roche (1964)
a los granitos alcalinos, granitos alcalino/sieniticos y sieniticos.

La taxa de dosi de la cerdmica en 0,0068 mSv/afio fue obtenida de los dados de Ginjaar
(1985). El acrécimo de dosi, devido al uso de las rocas graniticas en lugar del piso del
material cerdmico, es obtenido con la substraccién del valor de 0,01 mSv/afio en todas estas
muestras graniticas.

Por los radionuclideos de *°Th, *’Ra y “K de la muestra CG-90, del mismo grupo de
las muestras con igual o superior a 60 ppm de uranio y torio, fueron determinadas
hipoteticamente 3 situaciones en el cémodo padrén, con base en la planilla de calculo: a)
cuando la utilizacién del granito es total (m = 100) como material de construccién en todo el
cémodo padrén, en las mismas condiciones de los trabajos de Sharaf ef al. (1999), Kumar et
al. (1999), Amrani & Tahtat (2001), Rizzo et al. (2001) y Kovler et al.(2002), fue obtenido H
(gama) = 3,8 mSv/afio y tasa de dosi total de 9,04 mSv/afio; b) sin ventilacién Aw=0)yel
piso de granito representando 5% (m = 5) del total del material de construccién, fue obtenido
H (gama) = 0,189 mSv/afio, y tasa de la dosi total de 5,44 mSv/afio, y ¢) con ventilacién (A, =
0,7), todavia el granito representando 5% (m = 5), se obtuvo tasa de dosi anual de 0,33
mSv/afio. Esta tltima situacién fue aplicada para el calculo de la dosis total en todas aquellas
muestras con concentraciones de uranio y torio igual o superior a 60 ppm, donde fueron
enicontradas dosis de 0,11 - 0,34 mSv/afio.

CONCLUSIONES

Las 100 muestras clasificadas en el diagrama QAP (cuarzo, feldespato potésico y
plagioclasa) de Streckeisen (1976), son predominantemente de granito monzonitico (73%),
subordinado granodiorito (9 %), monzonito cuarzoso (6 %), monzonito (4 %), granito
sienitico (3%), sienito (3 %), monzogabro monzodioritico (1 %) y gabro cuarzoso (1 %).

La mayor parte de las muestras fueron clasificadas, segun la metodologia de La Roche
(1964), como granito alcalino, granito alcalino/sienitico y granito sienitico, comparados con
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los resultados de la clasificacion del diagrama de Streckeisen (1976), corresponden,
predominantemente, al granito monzonitico y en menor proporcién al granito sienitico. Las
demas muestras, en menor cantidad, caracterizadas por la geoquimica segun La Roche (1964),
como sienito y monzonito, corresponden, cuando comparadas con la caracterizacion
mineraldgica-petrografica de Streckeisen (1976), a los granitos sieniticos y monzoniticos; y
monzonito y granodiorito, respectivamente.

Estudio de los minerales al microscépio petrografico y en la microsonda electrénica,
realizados en los puntos de la radioactividad definidos por la auto-radiografia, se deben en su
mayor parte a la monazita, allanita y circén. Estes minerales otorgan a sus hospederos,
normalmente, halos y fracturas radiales, devido a su radioactividad.

Los andlisis quimicos en la muestra total y al nivel puntual, en los minerales
radioactivos, demuestran una asociacion de las tierras raras leves (lantano, cerio, praseodimio
y neodimio) con el uranio y torio, atribuidos a la monazita, circon y allanita.

Los resultados obtenidos por el célculo del acrécimo de dosi no alcanzan niveles
dafiosos para el publico (Figura 3), por encontrarse en concentraciones inferiores al padrén
internacional de exposicién a la radioactividad, de 1,0 mSv/afio, segun recomendaciones de la
“National Council on Radiation Protection and Measurements”, (1987).

0,4

——HET

—— Acrécimo

—A— Ceramica A
0,3

0.1

Tasa de la Dosi, del Acrésimo y de la Ceramica (mSv/aiio)

o LAk A——A——A—-—A—-—A——k——ﬁ——A——A—-—*——A——A——A——A——A——A——A——A——k A4

06 X ng OV OO.: Ov ?\% oy ‘?\% v~ Ovevfoo?@o C}C’Qvop o \\\OQVQC,
v n© "b '\ "v > q, o WO A2 (P o NS
0 0000 OC': 00 Oﬁb Ofb OC': 00)* 00 06 Co 5'0 '\ O 00 (&) 09

Muestras de Rocas Graniticas Ornamentales

Figura 3 - Tasa de dosi de la muestras graniticas con tenor de elementos
radioactivos totales (U303 y ThO,) iguales o superiores a 60 ppm

Se observa que la tasa de dosi produzida por el radénio y el torénio, proveniente de la
utilizacién de la roca granitica, es con51derab1emente aumentada cuando la superficie relativa
del material i en el “cémodo padrén” [m ] representan mayores porcentages y también cuando
la tasa de ventilacién [h.a"] es ausente o menor.
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