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RESUMO: Este trabalho objetivou caracterizar a mineralogia dos sedimentos lacustres, analisar suas
interagdes com a mobilidade de elementos potencialmente toxicos (EPTs) e avaliar os riscos
ecoldgicos e a saide humana. Foram coletados sedimentos de trés lagos (S18: Limao, S19: Nova, S20:
Juparand) e trés lagoas (S23: Aredo, S24: Areal, S25: Monsaras), com analises de extracdo quimica
sequencial, difracdo de raios X e avaliagdo de contaminacdo e risco a saude humana. Os lagos
profundos apresentaram sedimentos finos e estaveis, enquanto os rasos mostraram maior variabilidade
mineraldgica, goethitas menos estaveis e maior biodisponibilidade de EPTs. O fracionamento quimico
revelou enriquecimento de Cu, Ni e Zn, com As, Cr e Ni como principais contribuintes para o risco
carcinogénico em criangas, ressaltando a necessidade de monitoramento continuo. A goethita mostrou-
se o principal mineral de retencdo de EPTs, exercendo papel central na estabilidade e mobilidade de
As, Cr e V nos sistemas lacustres. Os resultados fornecem subsidios cientificos para compreender os
impactos dos rejeitos de mineragdo, orientar estratégias de remediacdo ambiental e apoiar politicas de
gestdo integrada para a recuperacao sustentavel da bacia do Rio Doce.

PALAVRAS-CHAVE: ambientes lacustres, elementos potencialmente toxicos, goethita, oxi-
hidroxidos de ferro, rejeitos de mineracao.

MINERALOGY, TOXIC ELEMENTS AND HEALTH RISKS IN LACUSTRINE
ENVIRONMENTS OF THE LOWER DOCE RIVER

ABSTRACT: This study aimed to characterize the mineralogy of lacustrine sediments, analyze their
interactions with the mobility of potentially toxic elements (PTEs), and assess ecological and human
health risks. Sediments were collected from three lakes (S18: Limao, S19: Nova, S20: Juparana) and
three ponds (S23: Aredo, S24: Areal, S25: Monsaras), and analyzed through sequential chemical
extraction, X-ray diffraction, and contamination and human health risk assessment. Deep lakes
presented fine and stable sediments, whereas shallow ones showed greater mineralogical variability,
less stable goethites, and higher PTE bioavailability. Sequential extraction revealed enrichment of Cu,
Ni, and Zn, with As, Cr, and Ni as the main contributors to carcinogenic risk in children, highlighting
the need for continuous monitoring. Goethite proved to be the main PTE-retaining mineral, playing a
central role in the stability and mobility of As, Cr, and V in lacustrine systems. The results provide
fundamental scientific insights to understand the impacts of mining tailings, guide environmental
remediation strategies, and support integrated management policies for the sustainable recovery of the
Doce River basin.

KEYWORDS: lacustrine environments, potentially toxic elements, iron oxyhydroxides, goethite,
mining tailing.
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INTRODUCAO

A mobilidade e o comportamento dos elementos potencialmente toéxicos (EPTs) estdo muito
relacionados a mineralogia de solos e sedimentos. Em 5 de novembro de 2015, o rompimento da
Barragem do Funddo (Mariana - MG) liberou cerca de 43 milhdes de m* de rejeitos de mineragdo de
ferro na bacia do Rio Doce e causou danos severos aos ecossistemas terrestres e aquaticos da regido e
sendo considerado por muitos ambientalistas um dos maiores desastres ambientais do Brasil (Hatje et
al., 2017). Os impactos desse desastre ainda ndo sdo totalmente compreendidos e isto dificulta o
desenvolvimento de estratégias eficazes de recuperagdo ambiental. Além dos danos ambientais,
estudos documentaram graves riscos a saude humana devido a contaminacao com altos niveis de EPTs
como o As, Hg e Ni detectados em amostras biologicas de residentes (Paulelli et al., 2022) e
concentracdes alarmantes desses metais na agua do Rio Doce (Mourdo et al., 2023), o que destaca a
necessidade urgente de agdes de monitoramento e remediacao.

A bacia do Rio Doce abrange a calha principal, seus rios tributdrios e os sistemas lacustres
associados. As lagoas sdo caracterizadas como sistemas lacustres rasos (< 3,0 m) e apresentam maior
vulnerabilidade a contaminagdo por EPTs em razao das elevadas taxas de sedimentagdo e da influéncia
de fatores como acdo do vento, atividades antropicas e decomposicdo da matéria organica (Santos et
al., 2022). Em contraste, lagos profundos (> 3,0 m) tendem a reter metais em camadas sedimentares
mais estaveis (Varol et al., 2020). Nos sedimentos, os EPTs interagem com matéria organica, oxXi-
hidroxidos de Fe-Mn, carbonatos e argilas e formam fragcdes com distintos graus de estabilidade (Gao
& Li, 2012). Enquanto as fragdes trocaveis sdo altamente biodisponiveis, as fragdes associadas a
minerais como goethita ¢ hematita apresentam menor mobilidade no ecossistema (Camélo et al.,
2024).

A influéncia das caracteristicas mineralogicas e geoquimicas dos sedimentos na retengdo e
mobilidade de EPTs na bacia do Rio Doce ainda é pouco compreendida, sobretudo em sistemas
lacustres. A maioria dos estudos foca em agua, biota e saide humana, havendo escassez de pesquisas
sobre mecanismos mineraldgicos que controlam a estabilidade ou liberacdo dos metais. Assim, este
trabalho teve como objetivo comparar lagos rasos e profundos, identificando os mecanismos que
regulam a retengdo ¢ mobilidade dos EPTs. Parte-se da hipdtese de que a retencdo de Cr, Ni ¢ As esta
diretamente relacionada a composi¢ao mineraldgica, em especial a predominancia de oxi-hidroxidos
de Fe cristalinos e pouco cristalinos.

MATERIAL E METODOS
AREA DE ESTUDO E METODOLOGIA

O estudo foi realizado em seis lagos da bacia do Rio Doce (sudeste do Brasil), classificados
conforme sua profundidade média (Zmed): trés profundos (S18: Liméo, S19: Nova, S20: Juparan;
Zmed > 3,0 m), sujeitos a estratificagdo térmica e quimica, e trés rasos (S23: Aredo, S24: Areal, S25:
Monsaras; Zmed < 3,0 m), com mistura completa da coluna d’agua (Figura 1). Os lagos profundos
estdo associados aos tabuleiros da Formagdo Barreiras, enquanto os rasos ocorrem em Planicies
Costeiras Quaternarias, com sedimentos coltivio-aluviais e corddes arenosos ricos em quartzo (Rigo et
al., 2024). Hidrologicamente conectados ao Rio Doce, esses sistemas sdo impactados por rejeitos de
mineracdo de ferro durante cheias. Foram coletadas 24 amostras de sedimentos superficiais (0—5 cm)
com draga Ekman em periodos chuvosos (outubro—fevereiro) e secos (margo—setembro) entre 2018—
2019. As amostras foram lavadas com agua deionizada, secas a 45°C e peneiradas para isolar a fragédo
lama (< 63 um), visando minimizar interferéncias analiticas em matrizes heterogéneas.

EXTRACAO QUIMICA SEQUENCIAL DE METAIS

A extracdo sequencial de metais (Fe, Mn, As, Ba, Cd, Co, Cr, Cu, Ni, Pb, V e Zn) na fragdo
lama (<63 um) seguiu um protocolo adaptado de Tessier et al. (1979), Huerta-Diaz & Morse (1990) e
Fortin et al. (1993), com seis fragdes operacionais: i. Soliveis e trocaveis, ii. Ligados a carbonatos, iii.
Ligados a ferrihidrita, iv. Ligados a lepidocrocita, 6xidos de Fe cristalinos e v. Associados a pirita.
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Entre as etapas, os residuos foram lavados com agua ultrapura. As concentragdes foram
determinadas por ICP-MS/MS (USEPA 6020A), com limites de detec¢do variando entre 11 pg L™
(Pb) e 214 pg L' (Fe). As concentragdes pseudo-totais foram estimadas pela soma das fragoes (EX +
CA + FR + LP + CL + PY), metodologia validada em estudos anteriores com sedimentos e rejeitos de
mineracdo (Camélo et al., 2024).

Figura 1. Localizagdo dos lagos estudados no Baixo Rio Doce, Sudeste do Brasil, e geologias
associadas (a) e precipitagdo mensal média no periodo de 1984 a 2014 (b) (Incaper, 2025).
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DIFRATOMETRIA DE RAIO X

As amostras de lama foram tratadas com NaOH 5 mol L™ para concentrar oxi-hidroxidos de
Fe, secas e analisadas por DRX (analise em pd) em equipamento Rigaku Miniflex 6000. Foram
obtidos padroes de DRX da lama e do concentrado, com diferentes condigdes de varredura, e aplicou-
se o refinamento Rietveld (software Rietica 4.2) para quantificacdo mineralogica. Parametros
cristalograficos da goethita e hematita foram estimados, incluindo dimensao média do cristal (DMC)
via formula de Scherrer. A area superficial especifica (SSA) foi calculada considerando o formato
isodimensional da Gt e placas da Hm. A substituicdo isomorfica de Fe por Al em Gt e Hm foi
estimada a partir de parametros de cela obtidos pelo refinamento Rietveld.

AVALIACAO DA CONTAMINACAO E RISCO A SAUDE HUMANA

Os niveis de contaminagdo e os potenciais riscos a saide na bacia do Rio Doce foram
avaliados através de uma abordagem geoquimica baseada em teores de EPTs pré-desastre. Dada a
auséncia de padrdes especificos para sedimentos na regido, foram utilizados como referéncia os
valores basais estabelecidos por Duarte et al. (2021), obtidos a partir de amostras coletadas trés anos
antes do rompimento da Barragem do Fundao.

A avaliagdo da contaminag@o foi realizada através de dois indices principais: o Fator de
Contaminagio (CF) e o Indice de Geoacumulagio (Igeo). O CF foi calculado pela razio entre a
concentracdo do elemento no sedimento e o valor de referéncia (CF = Cn/Bn) e permite classificar os
locais em categorias que variam de ndo contaminado (CF<1) a extremamente contaminado (CF>12).
Ja o Igeo, que incorpora um fator de correcdo para variagdes naturais (Igeo = Log 2[Cn/(1,5%xBn)],
fornece uma escala similar, mas com maior sensibilidade a enriquecimentos antropogénicos.

Os riscos a satde humana foram avaliados seguindo as diretrizes da USEPA, considerando
tanto efeitos ndo cancerigenos quanto cancerigenos. Para os primeiros, calculamos o Quociente de
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Perigo (HQ) ¢ o Indice de Perigo (HI), que comparam as doses de exposi¢io estimadas (por ingestio e
contato dérmico) com valores de referéncia. HI>1 indica risco significativo. Para os efeitos
cancerigenos, empregamos fatores de inclinagcdo e riscos unitdrios para estimar probabilidades ao
longo da vida, considerando aceitavel a faixa entre 1x10¢ e 1x10™.

RESULTADOS E DISCUSSAO

Os sedimentos dos lagos profundos (S18, S19, S20) apresentaram composi¢ao mineralogica
homogénea, dominada por goethita, quartzo, mica e caulinita, enquanto os lagos rasos (S23, S24, S25)
exibiram maior variabilidade, com destaque para goethita (S24) e quartzo (S25). A razdo Gt/(Gt+Hm)
elevada (0,96-0,99) indica predominédncia de goethita. A granulometria mostrou sedimentos com
maior propor¢ao de fragdes mais finas (> 98%) em lagos profundos, enquanto os rasos tiveram maior
fragdo arenosa (até 78,31% em S25). Os parametros cristalograficos revelaram goethitas aciculares em
S18 e S19, similares a rejeitos de mineragao (Camélo et al., 2024), sugerindo origem antrdpica.

O fracionamento quimico evidenciou Fe e Mn como os metais mais abundantes, sendo o Fe
predominantemente associado a oxi-hidroxidos cristalinos. Arsénio, Cr e V apresentaram forte ligagdo
com goethita, enquanto Co, Cu, Ni, Pb e Zn estiveram mais relacionados a fases pouco cristalinas
(ferrihidrita/lepidocrocita), menos estaveis sob variagoes redox (Gabriel et al., 2021). A forte
associacdo de EPTs a goethita deve-se a sua elevada capacidade de adsorcdo, principalmente por troca
i6nica e formagdo de complexos de superficie, enquanto minerais pouco cristalinos, por apresentarem
alta area superficial especifica também contribuem significativamente para a adsor¢do de metais
(Catalano et al., 2011). A substitui¢do isomorfica de Al na goethita (ISGt = 0.115-0,226 mol mol™)
aumentou sua estabilidade em lagos profundos, enquanto, em contraste, as goethitas de lagos rasos
(S24, S25) mostraram menor estabilidade (SSA < 83,7 m? g™!; ISGt < 0,123 mol mol™), o que pode
favorecer a dissolug@o redutiva e maior biodisponibilidade de EPTs.

Os indices de contaminacao (CF, Igeo) indicaram enriquecimento moderado a consideravel de
Cu, Ni e Zn, com S24 (Lago Areal) apresentando os maiores valores, possivelmente devido a rejeitos
do desastre de Mariana. Em S18 (Lago Lima&o), altas concentragdes de Cu e Zn no periodo seco
podem estar ligadas a biomassa de zooplancton (Santos et al., 2022). Apesar dos riscos cancerigenos
(CR) baixos para adultos, criangas apresentaram CR elevado para As, Cr e Ni, reforgando
preocupacdes com exposi¢do prolongada. Estes EPTs destacam-se como os principais contribuintes
para o risco carcinogénico, em razdo de sua elevada toxicidade e do potencial de interferéncia em
processos bioldgicos essenciais. A similaridade mineralogica dos ambientes lacustres com rejeitos de
mineracdo e a persisténcia histérica de PTEs destacam a necessidade de monitoramento continuo,
especialmente em sistemas rasos mais vulneraveis a mudangas redox e dissolu¢do mineral.

CONCLUSAO

Este estudo demonstrou que a mineralogia dos sedimentos, especialmente a presenca de
goethita e oxi-hidroxidos de Fe, é crucial na retencdo e mobilidade de EPTs na bacia do Rio Doce. Os
resultados confirmam a hipotese de que a retencdo de Cr, Ni e As depende da composigdo
mineraldgica, com maior estabilidade em lagos profundos e maior propensdo a mobilidade em lagos
rasos. Os indices de contamina¢do indicaram risco cancerigeno de As, Cr e Ni para criangas. Os
resultados destacam a necessidade de estratégias de remediacdo diferenciadas e monitoramento
continuo, visando reduzir os riscos ecologicos e a saude humana, especialmente em areas impactadas
por rejeitos de mineracao.
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