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RESUMO

A distribuicdo espacial e o historico deposicional de poluentes organicos
persistentes (POPs) em sedimentos foram avaliados no ecossistema marino-estuarino
da Ilha do Marajo, Para. Os pesticidas predominantes nos sedimentos da camada
superficial foram os HCHs (<0,04 e 0,90 ng g*) e DDTs (<0,02 — 2,72 ng g*), em peso
seco. PCBs e PBDEs ndo foram detectados. HCHs predominaram no Estuério do Rio
Paracauari indicando uso recente provavelmente relacionado a atividade madeireira.
DDTs foram detectados na Praia do Pesqueiro e nos testemunhos sedimentares (<0,02 —
12,31 ng g™ peso seco) do Mercado, Fazenda e Paracauari. Os valores maximos de
DDT ocorreram entre 1982 e 2008 e sdo associados com campanhas de saude pubica.
H& uma reducdo gradativa até o presente que coincide com a substituicdo do DDT por
piretroides. A razdo > DDDs/Y DDEs, predominantemente < 1, indicou a ocorréncia de
processos decomposicionais aerobicos. No geral, as condi¢cbes ambientais nao
favorecem o acumulo de pesticidas nos sedimentos, sendo que os valores estdo abaixo
do limite provavel para causar efeitos adversos exceto para HCHs no Estuério do Rio
Paracauari. O presente trabalho estabeleceu a distribuicdo de POPs na Ilha do Marajo6 e

podera contribuir para o processo de gestdo costeira e ambiental da regido.

Palavras Chave: Poluentes Organicos Persistentes (POPs), DDT, Sedimentos,

Estuario, Amazonia



ABSTRACT

The spatial distribution and depositional history of persistent organic pollutants
(POPs) in sediments were evaluated in marino-estuarine ecosystem of Marajé Island,
Para. The predominant pesticides in sediments of the surface layer were HCHs (<0.04
and 0, 90 ng g') and DDTS (<0.02 to 2.72 ng g*) by dry weight. PCBs and PBDEs
weren’t detected. HCHs predominated in Paracauari Estuary indicating recent use
probably related to logging. DDTs were detected in Praia do Pesqueiro and sediment
cores (<0.02 to 12.31 ng g-1 dry weight) Mercado, Fazenda and Paracauari. Maximum
levels of DDT residues occurred between 1982 and 2008 and are associated with pubic
health campaigns. There is a gradual reduction up to the present which coincides with
the substitution of the DDTs by pyrethroids. The ratio XDDDs / ZDDEs predominantly
< 1 indicated the occurrence of decomposicional processes under aerobic conditions.
Overall, the environmental conditions do not favor the accumulation of pesticides in
sediments, and the values are below the threshold likely to cause adverse effects except
for HCHs in Paracauari Estuary. This work established the distribution of POPs in
Marajé Island and could contribute to the process of coastal and environmental
management in the region.

Keywords: Persistent Organic Pollutants, DDT, Sediments, Estuary, Amazon.
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1 Introducao
1.1 Consideracdes iniciais

Os ambientes costeiros séo historicamente conhecidos como mantenedores da
dindmica populacional. A diponibilidade de agua, alimento e abrigo € um dos motivos
que favoreceu a ocupacdo dessas regides ao longo do tempo. No Brasil, por exemplo,
mais de 400 municipios estdo distribuidos nas regides costeiras onde cerca de 25% da
populacdo nacional esta retida dentro de ecossistemas estuarinos (Moraes, 2007; IBGE,
2013).

Os estuarios, definidos por Pritchard, 1952, como ambientes costeiros
semiabertos com livre conexdo com o mar, onde ocorre mistura de dguas oceanicas e
continentais, sdo alguns dos ecossistemas mais produtivos do mundo, com elevado valor
ecologico e econémico.

Além de serem considerados importantes bercarios de espécies, 0s estuarios
registram caracteristicas ambientais e hidrodindmicas Unicas, que os atribuem papéis
ecoldgicos importantes como exportadores de nutrientes, sedimentos e matéria organica
para aguas costeiras adjacentes, proporcionando uma grande variedade de servigos ao
ecossistema, como a estabilizacdo da linha de costa, a regulacdo dos nutrientes, a
fixacdo do carbono e o fornecimento de recursos alimentares e energéticos (Miranda,
2002).

Como resultado, oferecem uma série de beneficios econdmicos a muitos
setores, incluindo a pesca, complexos industriais e servi¢os de lazer como o turismo e as
atividades recreativas. Os estuarios sdo também considerados locais ideais para
construcdo de portos, cais e estaleiros, uma vez que proporcionam o abrigo necessario
para navios, bem como acesso ao continente através dos cursos fluviais principais
(Miranda, 2002).

No entanto, o aumento da populagéo, a crescente necessidade do “bem estar”
humano e a revolugéo técnica-cientifica-informacional do século XX tém favorecido a
intensificacdo dos processos de modificacdo dos estuérios. Com a producdo em larga
escala de residuos industriais, lixo doméstico, esgotos e detritos quimicos, a
contaminagdo desses ambientes costeiros, particularmente sensiveis e frgeis do ponto
de vista ambiental, tem se tornado cada vez mais frequente e acentuada.

A poluicdo quimica, tanto inorganica, quanto organica, geralmente, tem

consequéncias irreversiveis a esses ecossistemas, provocando perda de biodiversidade e
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qualidade ambiental. Pesticidas organoclorados (POCs), bifenilos policlorados (PCB) e
difenil éteres polibromados (PBDES), por exemplo, representam um importante grupo
de compostos antropogénicos que foram amplamente utilizados para diversas aplicacdes
na inddstria, na agricultura e na saude publica durante as ultimas décadas e sdo
considerados poluentes de interesse mundial, haja visto que sdo ubiquos, apresentam
elevada persisténcia ambiental e alto grau de toxicidade. (ATSDR, 2014).

POCs, PCBs e PBDEs sdo agentes quimicos de diferentes grupos, porém, da
mesma forma, potencialmente danosos ao ambiente e aos seres vivos. As caracteristicas
comumente compartilhadas sdo: tolerancia a degradacdo fotolitica e bioldgica; carater
de bioacumulacgdo, carater de biomagnificacdo tréfica e carater de carcinogenecidade
(WHO, 2007). Dentre os efeitos subletais para os seres humanos se destacam mudangas
nas atividades enzimaticas, deficiéncia do sistema imunolégico, alteracdo nos niveis de
horménios, fracasso reprodutivo, falhas na osmorregulacdo e alteragdes citocinéticas
(UNEP, 2001; ATSDR, 2002; Mc Donald, 2002; ATSDR, 2014).

Em consequéncia do uso indiscriminado no passado e da persisténcia no
ambiente, residuos dessas substancias séo identificados até a atualidade na natureza,
estando distribuidos em todas as matrizes ambientais (&gua, ar, solo e biota). Nos
ecossistemas estuarinos, por exemplo, essas substancias sdo velozmente incorporadas a
matéria organica, sendo entdo difundidos nos compartimentos bi6ticos e abidticos, tais
como organismos e sedimentos (Bigus, 2014).

O sedimento, por sua vez, pode agir como reservatorio temporario desses
poluentes, atuando como fonte para espécies bentbnicas e cadeia alimentar associada,
oferecendo continua exposi¢do para a coluna de &gua, além de gerar registros historicos
de contaminacdo (Desmet et al., 2012; Gevao et al., 2012 ;Yang et al., 2012 ; Combi et
al. (2013a) ; Combi et al. (2013Db) ; Chunnian Da, 2014).

Devido a escassez de programas de monitoramento continuo nos diversos
compartimentos ambientais, assim como o reduzido nimero de programas que
identifiqguem a ocorréncia dessas substancias no mundo, ainda pouco se sabe sobre a
presenca de POPs em matrizes ambientais de regides tropicais. No Brasil, por exemplo,
muitas das pesquisas realizadas até o inicio do XXI foram concentradas na regido
sudeste (Almeida, et al., 2007). E os resultados retratam quase sempre, dendncias, ou
areas pré-conceituadas como contaminadas.

Historicamente, o uso de POPs no Brasil aumentou com a expansdo e

modernizacdo da agricultura nacional, bem como da necessidade de aplicagcbes em
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campanhas de saude publica. A ocorréncia de endemias como a malaria, na Amazonia,
pode ser considerada uma das principais forgantes para o uso de POPs no Brasil.

De acordo com Deane et al., 1948, os primeiros testes com pesticidas
organoclorados, principalmente a base de diclorodifeniltricloroetano (DDT), para o
combate a malaria no Brasil (1945) foram realizados na Regido Norte do pais. Por ter
sido de baixo custo, acdo residual e prolongada, essa utilizacdo foi amplamente
difundida na regido, em especial nas cidades e vilarejos da llha do Marajé (Para), que
até a atualidade registram os maiores nimeros de casos de malaria por ano no pais (G1
Noticias, 2012).

A llha do Marajd, considerada o maior arquipélago flvio-marinho do mundo
esta inserida no setor insular estuarino do rio Amazonas, segundo as caracteristicas da
Zonas Costeiras e Estuarinas Paraense (ZCEP) na classificacdo do Ministério do Meio
Ambiente (1996). Na parte leste da Ilha, situa-se o estuario do rio Paracauari. Este
ecossistema é uma importante fonte de alimento e sustento econdmico para as
populacbes da llha do Marajd, promovendo abrigo e manutencéo a rica e diversificada
fauna associada, constituida principalmente por peixes, moluscos e crustaceos
(Almeida, 1995).

Diante deste quadro, levantamentos da presenca de poluentes organicos
persistentes em outras regides do pais, como a llha do Marajd, podem auxiliar na
formacdo de uma linha de base acerca da ocorréncia e distribuicdo desses compostos,
favorecendo a disseminacdo de informacGes consideradas escassas pela comunidade

cientifica.

1.2 Poluentes Organicos Persistentes (POP;)

Os Poluentes Organicos Persistentes (POPs) sdo substancias quimicas que
foram amplamente utilizadas para fins industriais, agricolas e de satde publica durante
décadas. No entanto possuem elevada persisténcia ambiental, sdo capazes de
serem transportadas por longas distancias pelo ar, agua e solo, e de se acumularem em
tecidos adiposos dos organismos vivos, sendo toxicologicamente preocupantes para a
satde humana e ao meio ambiente.

Reconhecendo que uma gama expressiva de compostos organicos apresentam
tais propriedades, a Convencdo de Estocolmo (UNEP, 2001) estabeleceu uma lista de
12 Poluentes Organicos Persistentes (POPSs), tidos como prioritarios, sendo oito POCs

(Aldrin, Dieldrin, Endrin, Clordano, Heptacloro, DDT, Toxafeno e Mirex), dois
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produtos industriais (PCBs e Hexaclorobenzeno — HCB), e dois residuos nao
intencionais antropicos (dioxinas e furanos).

Entre 2009 e 2010 foram adotadas emendas a convengdo, na qual a-HCH, f-
HCH, hexabromobifenil, clodercona, éter  hexabromodifenil, lindano,
pentaclorobenzeno, &cido perfluorooctanessulfonico (PFOS) e seu sal (PFOS-S), éter
tetrabromodifenil, éter pentabromodifenil e Endossulfan foram adicionados a lista de
POPs banidos ou com restri¢des (Unep, 2009).

PBDEs também foram citados como poluentes organicos persistentes. Isto
favoreceu para que duas das trés misturas comerciais (pentaBDE e octaBDE) fossem
proibidas ou voluntariamente retiradas de uso a partir de 2002 (DRAGE et al., 2015).
PCBs, POCs e PBDEs se encontram melhor definidos a seguir.

1.2.1 Bifenilos Policlorados (PCBs)

Os bifenilos policlorados ndo existem naturalmente no ambiente. Na verdade,
sdo produtos sintéticos da substituicdo de 1 a 10 atomos de hidrogénio por atomos de
cloro nos dois anéis aromaticos que constituem a estrutura molecular bésica (Figura 1).
A distribuicdo de atomos de cloro, bem como seus respectivos graus de cloracao, resulta
em 10 PCBs homdlogos, com 209 congéneres.

3 2 >3
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Figura 1. Estrutura molecular béasica das bifenilas policloradas (PCBs) onde X + Y <10 Cl

Dentre os 209 congéneres possiveis, cerca de 130 foram produzidos
comercialmente na forma de misturas técnicas, contendo diferentes porcentagens de
cloro. Devido a alta constancia dielétrica e resisténcias a altas temperaturas, Os PCBs
foram empregados como fluidos isolantes em transformadores e capacitores, em
borrachas e resinas, como retardantes de chama e em aditivos de 0leos lubrificantes.
Além disso, também foram usados como agentes sinérgicos e estabilizantes em
pesticidas organoclorados (BORJA et al., 2005).

A produtividade em larga escala teve inicio na década de 30, sendo estimado

um produto final de aproximadamente 1,3 milhdes de toneladas (BREIVIK et al.,
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2002a). No Brasil foi comercializado com o nome de Ascarel, produzido pela Monsanto
(PENTEADO & VAZ, 2001).

PCBs sdo poluentes organicos que apresentam alta resisténcia a processos de
degradacéo e estabilidade quimica acentuada. Fato que favorece a elevada capacidade
de persistir no ambiente. Além disso, possuem carater de bioacumulacdo e
biomagnificacdo trofica (ATSDR, 2014). Esses motivos foram fundamentais para que
0s PCBs passassem a integrar a lista dos doze grupos de poluentes organicos
persistentes (POPs) considerados prioritarios pela UNEP (“United Nations
Environmental Programme”), que tiveram seu uso banido na Convencao de Estocolmo
(UNEP, 2001).

Devido ao alto valor do coeficiente de particdo octanol-4gua (log Kow >4), 0s
PCBs possuem tendéncia a se adsorver ao material particulado em suspensdo e a se
depositarem junto a fracdo fina do sedimento (silte e argila) (PENTEADO & VAZ, 2001).
Este comportamento, juntamente com a estabilidade quimica do composto, permite a
identificacdo de PCBs na matriz sedimentar, ainda nos dias atuais, gerando arcabouco
informacional para possiveis relagfes historicas de atividades antropicas e impactos
ambientais.

A primeira medida restritiva brasileira aos PCBs advém da criacdo da Portaria
Interministerial n°19, de 02 de janeiro de 1981, que proibiu a fabricacdo de PCBs,
entretanto permitiu a utilizacdo de produtos em estoque e em funcionamento até trocas

futuras.

1.2.2 Pesticidas Organoclorados (POCs)

Também listados como POPs pela convencdo de Estocolmo, o grupo dos
pesticidas organoclorados apresentam um grande ndmero de substancias com
consideravel diversidade de estruturas moleculares e caracteristicas fisico-quimicas. Os
principais representantes desse grupo de compostos sdo: DDTs (o,p’-DDD; p,p’-DDD;
o,p’-DDE; p,p’-DDE), HCHs (alfa-HCH; beta-HCH; gama-HCH (Lindano); delta-
HCH), drins (Aldrin, Dieldrin, Endrin e Isodrin), clordanos (cis-clordana; trans-
clordana; heptacloro; heptacloro epoxido) e HCB (hexaclorobenzeno).

Do mesmo modo que os demais poluentes orgénicos persistentes, POCs
podem ser acumulados em matrizes sedimentares e biologicas, gerando risco aos
ecossistemas ambientais em funcdo da elevada persisténcia ambiental e toxicidade
(ATSDR, 2002).
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No Brasil, Aldrin e Dieldrin foram utilizados para tratamento de sementes de
algodédo, milho e arroz. Clordanos, Endrin, HCBs foram destinados a preservacdo de
madeira € no plantio de cana-de-acucar. J& DDTs e HCHs foram empregados,
principalmente, como inseticidas para o controle de doencas endémicas, como a malaria
e a doenca de chagas (DDTs; HCHs) (Deane, 1948; Fernicola, 2001; D’ Amato, 2002;
Ferreira, 2011).

No que tange o trabalho desenvolvido nesse estudo, assim como a regido de
interesse, dedica-se maior importancia ao DDT e seus isdmeros. O DDT refere-se
ao diclorodifeniltricloroetano, nome derivado da presenca de cinco atomos de cloro e
dois grupos aromaticos, conforme pode ser visto na formula estrutural de seus isdmeros
na Tabela 1. O produto é uma mistura composta, em geral, por: p,p’ - DDT (77,1%);
o,p” — DDT (14,9%); p,p’ — DDD (0,3%); o,p” — DDD (0,1%) e impurezas (3,5%)
(ATSDR, 2002).

Devido as suas caracteristicas fisico-quimicas, como seu elevado coeficiente de
particdo octano/agua (Log Kow) (Tabela 01), o DDT e seus isdmeros sdo altamente
insollveis em agua o que contribui para a sua adsor¢do a matéria organica e posterior
depdsito em sedimentos. No entanto, por ser semi-volatil, também pode ser encontrado
na atmosfera. Dessa forma, como os demais POPs, é ubiquo, tendo sido observada a
presenca desses compostos, inclusive, em matrizes de regides remotas, como a Antértica
(Montone et al, 2001; Taniguchi et. al, 2009).

O DDT pode sofrer processo de fotodesclorinacdo a principal reacdo que gera
os produtos primarios DDE, DDD e o &cido cloridrico (HCI). Ja a biodegradagdo desse
composto pode ocorrer sob a presenca de microorganismos e em funcdo da
disponibilidade de oxigénio. Sob condicdes aerdbicas, ha uma lenta conversdo a DDE e

sob condigdes anaerdbica ha uma rapida conversao a DDD (D’ Amato et al. 2002).

Tabela 1. Isbmeros de DDT com suas respectivas estruturas moleculares e coeficientes de
particdo octanol/agua (LogKow)

ESTRUTURA
COMPOSTO MOLECULAR LOGKow
Cl
"t )
o,p’-DDT cl 6,0
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Por esses processos, a estimativa da persisténcia ambiental do DDT para
sedimentos varia de 2 a 30 anos, sendo que com o tempo, 0s niveis médios de DDT
tendem a declinar e a relacdo DDE/DDT tende a aumentar. Este fato, também pode ser
relacionado com a relativa prolongada meia-vida do DDE (Fernicola & Oliveira, 2001).

Em termos de toxidade, os pesticidas organoclorados atuam sobre o sistema
nervoso central, resultando em alteracdes de comportamento, distirbios sensoriais, do
equilibrio, da atividade da musculatura involuntaria e depressdo dos centros vitais,
particularmente da respiragao (D’ Amato et al. 2002).

As primeiras medidas restritivas aos POCs aplicadas no pais ocorreram em
1971, com as Portarias n.° 356/71 e 357/71, que limitaram o uso de inseticidas
organoclorados em controle de pragas em pastagens; e a fabricacdo e comercializagdo
de DDT para combate de ectoparasitos em animais domésticos. Em 1985, o uso e a
distribuicdo de produtos organoclorados destinados a agropecuaria também foram

proibidos.
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Entretanto os inseticidas organoclorados, principalmente a base de DDT
continuaram sendo permitidos em campanhas de salde publica no combate a vetores de
doencas endémicas (maléria e leishmaniose), bem como em uso emergencial na
agricultura, a critério do Ministério da Agricultura até meados de 2009, quando a
fabricacdo, exportacdo, importacdo, estoque, comercializacdo e uso do DDT foi
totalmente proibido no Brasil, através da Lei 11.936/2009 (Ferreira et al. 2011).

1.2.3  Eteres difenil polibromados (PBDEs)

Os éteres difenil polibromados sdo uma classe de compostos conhecidos como
retardantes de chamas. Possuem a caracteristica de inibir a combustdo de compostos
organicos, fazendo com que ndo haja propagacdo de chamas (Bsef, 2012; Kwan et al.,
2014). Essa classe de aditivos pode ser encontrada contendo de 1 a 10 bromos ligados
ao esqueleto difenilico (Figura 2), e semelhantemente aos PCBs, apresentar 209

congéneres.

B
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Figura 2. Estrutura molecular basica dos PBDES

Os PBDEs sdo utilizados no mundo todo em diversos materiais, como
plasticos, moveis, téxteis e eletro-eletrébnicos (Botaro e Torres, 2007). Foram
produzidos, principalmente na forma de trés misturas técnicas: pentaBDE, octaBDE e
decaBDE (Hardy, 2002). As duas primeiras foram banidas de mercados europeus e
norte-americanos na primeira década do século XXI devido as suas caracteristicas de
persisténcia ambiental, bioacumulacdo, biomagnificacdo e toxicidade. Contudo, o
decaBDE ainda estd disponivel no mercado, podendo representar fluxos recentes de
contaminantes (Drage et al., 2015).

Em 2006, a Agéncia de Protecdo Ambiental dos Estados Unidos (USEPA)
divulgou um conjunto de normas para controle do processo produtivo de uma série de
substancias toxicas, dentre elas os retardantes de chama bromados. Este documento
denominado “Toxic Substance Control Action” (TSCA) estabelece, no item

denominado “Substance New Use Rule” (SNUR), a racionalizagdo da producao, a
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avaliacdo do risco da exposi¢do ocupacional e o destino comercial destas substancias.
No Brasil, ndo existem restri¢des legais para o emprego dos PBDEs.

PBDEs, tais como PCBs e POCs apresentam baixa solubilidade em agua, o que
0s tornam susceptiveis a processos de adsorcdo a matéria organica e ao sedimento,

facilitando sua observacdo nessa matriz (Minh, 2007).

1.3 POPs e a llha do Marajo

Infelizmente, em decorréncia da caréncia de informacdes acerca dos efeitos
adversos de POPs, que s6 comecaram a ser determinados em meados do século XX,
paises desenvolvidos e em desenvolvimento fizeram o uso em larga escala de tais
substancias por décadas. Os POCs, por exemplo, em primeira instancia foram
considerados fundamentais e indispensaveis no controle de pragas em lavouras e
principalmente como misturas de inseticidas para o controle de doengas endémicas
(Ferreira et al., 2011).

O nivel de relevancia historica para a primeira metade do século XX era tanta,
que o quimico Paul Hermann Muiller foi agraciado com o prémio Nobel de Medicina em
1948 pela descoberta dos principios ativos do principal pesticida organoclorado da
historia, o diclorodifeniltricloroetano — DDT e sua notavel eficicia contra o tifo e a
malaria (“Nobel Lecutres”, 1964).

Por ser considerada caracteristica de regides tropicais, a malaria teve grande
distribuicdo no Brasil, sendo sua &rea endémica formada por todos os estados da
Amazonia Legal: Acre, Amapa, Amazonas, Para, Rond6nia e Roraima, além das regides
a oeste do Estado do Maranhdo, ao noroeste do Estado do Tocantins e ao norte do
Estado do Mato Grosso (Loiola, 2001). Segundo dados da Organizacdo Mundial da
Saude (OMS), em 2013 o pais registrou 177.789 casos, sendo a regido Amazénica,
representada principalmente pelo estado do Para e os municipios da Ilha do Marajo,
detentora do maior montante (aproximadamente 106 mil). No ano de 2012 somente o
municipio de Anajés (llha do Marajé - PA) apresentou cerca de 20 mil casos da doenca
(SVS — MS, 2015).

Como verificado, o estado do Para ainda contém o maior nimero de casos de
malaria no Brasil. E a llha do Marajo, através de seus municipios e povoados podem
representar até 60% desse montante. Essa realidade da regido amazonica e a eficacia
comprovada por Paul favoreceu o uso de inseticidas a base de DDT no Brasil durante
décadas (D’ Amato et al., 2002, Ferreira et al., 2011). Deane et al., 1948 confirma que
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0s primeiros testes foram concentrados na Regido Norte do pais, especialmente na
regifo da llha do Marajo (Ananas, Breves, Juruti, Obidos, Portel, Salvaterra, Santa
Maénica, Soure, e Vitdria foram alguns dos municipios atendidos).

No trabalho, os autores descreveram dados técnicos e quantitativos das
metodologias de aplicacdo em cada regido. E confirmaram a hipdtese de que por ter sido
de baixo custo, acdo residual e prolongada, o DDT foi amplamente difundido em
poucos anos. Somente entre os anos de 1945 (inicio do uso de organoclorados no
combate a malaria no Brasil) e 1947 foi utilizada mais de uma tonelada, com uma média
de 402 g por residéncia tratada no estado do Para.

O fato agravante dessa condicdo € que como deliberado anteriormente,
compostos organoclorados, como o DDT, sdo considerados poluentes organicos
persistentes (POPS), ou seja, sdo estaveis no ambiente, resistindo a degradacéo fotolitica
e bioldgica, tendo carater bioacumulativo, de biomagnificacao trofica e de carcinogenia.
Motivos pelo qual as diretrizes da Organiza¢do Mundial da Satude (OMS) restringiram o
uso, fabricacéo e comercializagdo desses compostos (WHO, 2007)

Alguns dos sintomas, atribuidos pela OMS, como decorrentes da intoxicacao
por POCs, fazem parte da rotina dos agentes aposentados da antiga Superintendéncia de
Campanhas de Saude Publica — SUCAM (ORMNews, 2014; G1 Noticias, 2015), hoje
denominada FUNASA - Fundacdo Nacional de Saude, que foi a organizacao
responsavel pela aplicacdo direta de DDT ao longo dos anos para o controle da malaria
na regido marajoara e em demais localidades nacionais.

Mesmo com restricbes impostas por 6rgdos ambientais e de salde publicas
internacionais desde a decada de 60, no Brasil, somente com a Lei n® 11.936/09, o DDT
teve a fabricacdo, importacdo, exportacdo, manutencao de estoque, comercializacdo e o
uso, totalmente proibidos.

Com isso, concentraces significativas de DDT e seus residuos podem ter sido
liberados de forma equivocada no ecossistema marino-estuarino da Ilha do Marajo,
estando alojadas em diferentes matrizes, como o sedimento, representando risco a
qualidade ambiental e consequentemente a comunidade biol6gica associada.

Quanto a utilizacdo de PCBs e PBDEs para a regido do arquipélago marajoara,
ndo ha registros documentados. No entanto, como discutido anteriormente, esses
compostos foram utilizados em grandes centros urbanos durante varias décadas e por

serem transportados e depositados preferencialmente via atmosfera, podem também


http://www.planalto.gov.br/ccivil_03/_Ato2007-2010/2009/Lei/L11936.htm
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estar distribuidos nos compartimentos sedimentares da regido, servindo de base para
possiveis correlacdes historicas de contaminacao.

Vale ressaltar que dados oficiais sobre a ocorréncia de residuos de DDT e seus
metabolitos, ou de outros organoclorados e organobromados, no ecossistema marino-
estuarino da llha do Marajd, ndo se encontram disponiveis. Assim, o presente trabalho

se demonstra pioneiro no assunto para a respectiva area de estudo.

1.4 Origem da matéria organica de sistemas estuarinos

Os ecossistemas estuarinos podem ser considerados ambientes deposicionais
que apresentam em seus sedimentos registros dos processos que ocorreram “in Situ” e
em sua bacia de drenagem. Estudar a distribuicdo sedimentar dessas areas, juntamente
com a origem da matéria organica, possibilita a compreensdo dos fatores atuantes em
um passado tardio (milhares de anos), recente (Gltimos cem anos) ou atual.

Diversos tipos de tracadores sdo utilizados para identificar as provaveis origens
e 0S processos a que esta matéria esteve sujeita durante sua formacdo. Medidas
elementares da composicdo molecular de carbono e nitrogénio, sua respectiva razdo C/N
e as composicdes isotopicas §°C e §*°N ao longo do registo sedimentar possibilita, em
conjunto com um enguadramento cronoldgico, identificar variacbes na fonte
predominante do material organico e estimar a influéncia flivio-marinha a que um
determinado estuario esteve sujeito ao longo do tempo (Castro, 2010).

Segundo Meyers, 1994, a razdo elementar carbono/nitrogénio (C/N) é um dos
marcadores mais confidveis para indicacdo de fontes da matéria orgénica para um
ecossistema. A razdo isotdpica de carbono, por sua vez, permite distinguir entre fontes
marinhas e continentais de matéria organica, bem como identificar variados tipos de
vegetacdo, dado que estas podem ter diferentes processos bioquimicos de incorporacéao
de carbono (Pimentel, 1998).

De acordo com o mesmo autor, a maior parte das plantas fotossintéticas utiliza
0 mecanismo de Calvin (C3), mecanismo fotossintético que produz um composto com 3
atomos de carbono (acido 3 — fosfoglicérico) apos a reacdo de fixacdo do dioxido de
carbono, tornando a planta empobrecida no isétopo **C. Por outro lado, as plantas C4
favorecem o mecanismo de Slack, que produz acido malico ou aspartato, compostos

com 4 4tomos de carbono.
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Lamb et al., 2006 descreve que o célculo da razdo entre a composi¢cdo elementar
entre carbono e nitrogénio (C/N) e a sua correlagdo com os correspondentes valores de 62C

melhora a identificacdo das fontes de matéria organica. Isto pode ser observado na Figura 3.
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Figura 3. Intervalos tipicos de °C e C/N (%/%) para diferentes fontes de matéria organica em
ambientes costeiros (adaptado de Lamb et al., 2006)

Meyers (1994) determinou os valores de 8*3C para plantas C3, obtendo valores
na ordem dos -27%., enquanto que para plantas C4 a razdo isotopica 6°C/**C resultou
em valores em torno de -14%o. Em ambos os casos, a fonte de CO, é a atmosfera, onde
0 8"°C tem um valor de cerca de -7%o. No que diz respeito a algas de 4gua doce, estas
incorporam o CO; dissolvido, atingindo valores de -27%o para o 8*3C. Ainda em termos
de flora, as algas marinhas possuem uma assinatura isotopica igualmente distinta das de
agua doce (813C = -20%0), permitindo, também, a sua diferenciacdo através da

determinacéo deste parametro em sedimentos marinhos e estuarinos.

1.5 Sedimentos estuarinos como reservatorios e registros de contaminagéo

Os estuarios, alem de serem as principais vias de transferéncia de agua,
nutrientes e matéria organica da zona costeira, sdo também considerados importantes
ambientes de sedimentacdo. A maioria do material sedimentar carreado ou depositado
no ecossistema estuarino é proveniente da eroséo da bacia de drenagem, na qual tém
como 0s principais constituintes silte e argila, particulas finas, cujos didmetros sé&o

inferiores a 63 um.
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Esses tipos de particula, compostas prioritariamente por argilominerais,
apresentam elétrons livres em suas estruturacfes, gerando aumento da disponibilidade
ibnica, e consequentemente favorecendo a afinidade elétrica para processos de adsorcao
da matéria organica e de compostos hidrofébicos associados, tais quais POCs, PCBs e
PBDEs.

Além disso, devem ser consideradas para a definicdo do destino e transporte,
condicBes especificas do ambiente, como os processos de perda fisica (sor¢do e
volatilizacdo), processos de transporte (diluicdo, adveccdo e dispersdo), processos
quimicos (hidrdlise e reacdes de acido-base) e processos de degradacdo microbioldgica
(aerdbica e anaerdbica) (USEPA 2001).

As seccOes sedimentares podem agir como reservatério temporario desses
poluentes, atuando como fonte para espécies bentbnicas e cadeia alimentar associada,
oferecendo continua exposicdo para a coluna de agua, e, principalmente gerar registros
historicos de contaminagéo.

Como os perfis verticais de contaminantes podem ser relacionados a época de
deposicdo de seccbes sedimentares, o uso da geocronologia recente, que fornece
subsidios para interpretacdo de eventos ocorridos no passado é importate para a
interpretacdo de historicos deposicionais de substancias danosas ao ambiente aquatico.

A avaliacdo das taxas de sedimentacdo tem sido uma importante ferramenta
para estudos que visam o estabelecimente e o entendimento de processos geoldgicos e
antropicos nos ambientes estuarinos. Dentre os produtos gerados pelos estudos dessas
taxas, ressalta-se as datacOes de colunas sedimentares, que podem ser coonsideradas
cruciais para a avaliacdo do historico deposicional de poluentes e sua correlagdo com o
desenvolvimento urbano e populacional. Com isso, testemunhos sedimentares tem se
tornado os registros naturais mais utilizados para avaliar e reconstruir as tendéncias
historicas das intervenc¢des humanas dos ultimos séculos. (Bigus et. al., 2014).

O uso de radionuclideos como tracadores de processos ambientais, atraves de
seus decaimento, permitem o célculo de taxas de sedimentacdo e consequentemente a
datacdo de seccgdes sedimentares (Thevenon et al., 2013). Eles podem ser classificados
em: a) Produzidos por raios césmicos (‘Be e *C); b) Produzidos por atividades
atomicas (**'Cs e %°Sr); c) is6topos primordiais (***U e *°K); produtos naturais de
decaimento (*°Ra, *’Rn e ?'°Pb) (Santos et. al, 2008).

Para estudos de camadas de sedimento mais recentes (100-150 anos) onde se

encontra toda a informacao da influéncia do grande aumento da atividade humana e
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industrial decorrente deste ultimo século, utiliza-se um método de datacdo baseado na
medida das concentracdes dos radionuclideos “°Pb (meia vida 22,3 anos), membro da
série radioativa natural do **®U, e **'Cs produzido, principalmente, pela fissiao **U
(Figueira et al., 2007).

O 2% é um elemento intermediario da cadeia de decaimento radioativo do
28, com meia vida de 22,3 anos. Na sequencia de decaimento, o %°Ph é gerado apds a
formacao do gés radonio (**Rn) e esta presente na atmosfera em decorréncia do “*Rn
que escapa dos solos. Nos ambientes aquaticos, o suprimento de *°Pb ocorre por
precipitacdo atmosférica, assim como pelo decaimento do #°Ra presente nas aguas. O
2%} depositado nas superficies aquaticas é adsorvido pela matéria sélida em
suspensdo, sendo adicionado aos sedimentos pelo fluxo de particulas de sedimentacédo
(Figura 4), sendo considerado como o radionuclideo ideal para datar sedimentos de

idade recente.
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Figura 4. Ciclo hidrogeoquimico do *°Pb (*°Pbxs = nio suportado; °Pbs = suportado) (Fonte: Pompeu
et al., 2015).

Assim, o %Pb em uma coluna de sedimento é resultante de dois sinais
diferentes: o proveniente da atmosfera, que é chamado de ndo-suportado (*:°Pbxs) ou
aléctone e esta estritamente conectado aos processos sedimentares; e 0 produzido na
prépria matriz sedimentar pelo decaimento de ?°Ra sem o escape de ?*°Rn, que é o dito
suportado (**°Pbs). Dessa forma, o #°Pbxs pode ser mensurado pela diferenca entre
2%y total na amostra e *°Pb suportado, que, por estar em equilibrio radioativo com
seus precursores na série do 2*®U, pode ser mensurado por algum dos nuclideos-pai,
como o préprio *Ra (Noller, 2000; Lubis, 2006).
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A técnica de datacdo com o ?°Pb é utilizada amplamente, e com grande sucesso,
para a geocronologia recente (100 — 200 anos), e possui grande importancia no
estabelecimento do histérico ambiental, ganhando maior relevancia, ainda, quando
aplicado em regides de conhecida sensibilidade ambiental como os estuarios (Sanders
et. al., 2006).

137Cs ¢ um is6topo artificial, com meia vida de 30,16 anos, originado pela fiss&o
do U em explosées de ogivas nucleares e pela producdo de energia termonuclear
(Figueira et al., 2006. O célculo das taxas de sedimentagdo pela analise de **’Cs em
testemunhos sedimetnares € considerado relativamente simples, haja visto que o
méximo desse radionuclideo ¢ respectivo ao “Fall Out” global de testes nucleares
(1963). Dessa forma, a taxa de sedimentagéo integrada da coluna sedimentar pode ser
obtida a partir do maximo observado.

Estudos do histdrico de contaminagdo por POCs, PCBs e PBDEs através da
correlagdo da geocronologia recente (Pb?? e Cs™’) de testemunhos sedimentares com a
dindmica de entrada de elementos, em sistemas costeiros, tém sido realizados em
diferentes regides do mundo.

Desmet et al., 2012 analisaram a ocorréncia e histérico deposicional de PCBs
em sedimentos do estuario do Rio Rhone (Franca). As concentracbes de PCBs
(> PCBs) variaram entre 42 - 146 (ng g™ p.s.). A deposicdo desses compostos foi
associada com o despejo de residuos industriais na regido de Lyon.

Gevao et al., 2012 investigaram a distribuicdo e concentracdo de PCBs em
sedimentos no Noroeste do Golfo Arabico. Eles concluiram que o acréscimo nas
concentrag0es a partir do final dos anos 80 foi derivado do uso intensivo de
transformadores durante a guerra do Golfo Arabico entre 0 Kuwait e o Iraque. Os
valores variaram entre 875 — 14.671(ng g™ p.s.).

Yang et al., 2012 avaliaram a presenca de PCBs em sedimentos do estuario do
Rio Yangtze (China) com valores entre 5,08 — 19,64ng™ p.s.. Os autores observaram a
ocorréncia dos compostos de interesse em periodos anteriores a 1929 (Inicio do
emprego de PCBs na industria), que teria relacdo com a significativa influéncia de
processos biogénicos na coluna sedimentar. Além disso, também atribuiram ao
transporte atmosférico a responsabilidade do aumento das concentracfes entre as
décadas de 50 e 60. ApoOs esse anos, a principal fonte seria o uso regional na agricultura.

Combi et al. (2013a) identificaram as principais fontes e a relagcdo temporal da

introdugdo de bifenilos policlorados no sistema estuarino de Paranagué (Brasil). No
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estudo ficou clara a relacéo entre a ocupacéo urbana e as concentracdes (< LDM — 6,65
ng g p.s) mais elevadas de PCBs. Os testemunhos amostrados em regides mais
afastadas dos centros urbanos, por exemplo, apresentaram concentracbes mais
reduzidas.

Combi et al. (2013b) investigaram a distribuicdo e a entrada temporal de PCBs
e POCs na Baia de Guaratuba (Parand - Brasil). Os autores observaram que a
distribuicdo espacial dos contaminantes na baia era derivada de fontes exdgenas
oriundas de atividades antropicas em margens de afluentes. As faixas de concentracdes
determinadas foram < LQ — 0,52 ng™ p.s. (PCBs) e < LQ — 1,52 ng* p.s (POCs)

Da et al.,, 2014 analisou HCHs e DDTs em um testemunho sedimentar do
estuario do Rio Velho Amarelo (China). B-HCH e p,p’-DDD foram o0s congéneres
predominantes. E suas concentrac¢@es indicaram uma relagdo historica temporal com uso
desses compostos na agricultura regional e processo de decomposicédo anaerdbica.

Drage et al., 2015 apresentara os primeiros dados historicos sobre a ocorréncia
de éteresdifenilpolibromados (PBDES) em sedimentos estuarinos da Australia. Foram
observados grandes aumentos das concentracdes entre 1980 e 2014, especialmente para
para a mistura comercial deca-BDE.

Dentro desse contexto, o presente trabalho visou determinar a presenga e a
possivel relacdo histérico temporal de depésitos de POCs, PCBs e PBDEs no

ecossistema marino-estuarino do Rio Paracauari (Ilha do Marajé — Par4, Brasil).
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Objetivos

Objetivo geral

Investigar a ocorréncia, a distribuicdo espacial e o historico deposicional de

POCs, PCBs e PBDEs do ecossistema marino-estuarino da porcdo leste da Ilha do

Marajé (Para — Brasil).

2.2
a)

b)

f)

Obijetivos especificos
Determinar as concentracbes de POCs, PCBs e PBDEs em testemunhos

sedimentares do complexo flavio-marinho do Rio Paracauari e adjacéncias;

Determinar a distribuicdo recente das concentracdes de POCs, PCBs e PBDEs
em sedimentos superficiais do complexo flavio-marinho do Rio Paracauari e
adjacéncias;

Determinar a composicdo granulométrica dos sedimentos do complexo flavio-
marinho do Rio Paracauari e adjacéncias;

Caracterizar a matéria organica do sedimento com base na determinagdo dos
conteudos de carbono organico e nitrogénio total, bem como suas razdes
isotopicas 8*3C/*C e 8"°N/*N;

Utilizar geocronologia recente, com ?!%Pb e **’Cs para o estabelecimento das
taxas de sedimentacdo e datacdo dos testemunhos sedimentares da regido de
interesse;

Avaliar o risco ambiental da presenca de POPs no ambiente marino-estuarino
da Ilha do Maraj6 em funcdo de critérios pré-estabelecidos por agéncias

internacionais.
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3 Caracteristicas da area de estudo

3.1 Localizacéo e acesso

A llha do Marajo, localizada no extremo norte do estado do Para esté limitada
pelas coordenadas geograficas 48° - 51°W e 0° S - 2° S (Figura 04) e apresenta limites
com o estado do Amapéa e Oceano Atlantico ao norte; foz dos rios Pard e Tocantins ao
sul; Baia do Marajé a leste; e a oeste do estado do Amapa. Contida na foz do Rio
Amazonas, no estado do Par4, ela é considerada o maior arquipélago flivio-marinho do
mundo (Rosseti et al, 2008), compreendendo uma regido de aproximadamente 50.000
km? (Lima et al. 2005).

Para o presente estudo, a area de interesse foi o estuario do rio Paracauari e
suas adjacéncias, localizado na porc¢do leste de Ilha do Maraj6 (Figura 5), que ocupa
uma érea de aproximadamente 250 km®. A bacia de drenagem do Rio Paracauari drena
uma area de 706km?2 (Souza & Rosseti, 2011) e banha os dois municipios mais

influentes da regido: Soure e Salvaterra.

. $
»
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i | maraje | - . .
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Salvaterra

Figura 5. Mapa representativo da area de estudo.

A distancia da regido em relacdo a Belém, capital do estado do Parg, € de
aproximadamente 86 km, sendo que 0 acesso ocorre via aérea ou fluvial através de
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embarcacdes que partem do terminal hidroviario do distrito de Icoaraci (Belém — PA),

ou do terminal hidroviario da Companhia Docas do Para (Belém — Pard).

3.2 Socioeconomia

A estrutura econdmica dos municipios da porcdo leste da Ilha do Marajo é
essencialmente primaria (IBGE, 2015) baseia-se no extrativismo vegetal, na pesca do
caranguejo-uca (Ucides cordatus), na pecuaria bovina e bubalina e na agricultura de
subsisténcia. No entanto também se encontram distribuidas atividades semi-industriais
como olarias, cerrarias e cortumes.

Os indicadores socioeconémicos e culturais demonstrados pelo Relatério
Analitico do Territério do Marajd, desenvolvido pelo Grupo de Estudo e Pesquisa,
Trabalho e Desenvolvimento na Amazonia (GPTDA) (GPTDA, 2012) mostram que
essa regido foi historicamente abandonada, seja pela auséncia ou baixa capilaridade das
politicas publicas, de servicos infraestruturais e de equipamentos coletivos de promocao
e protecdo social, voltados ao desenvolvimento socio-territorial, como saneamento
ambiental, saude publica e educacéo.

Ainda de acordo com o relatério, a auséncia de infraestrutura e de
equipamentos de uso coletivo contribuiram para problemas de ordens diversas, como

fome, miséria e altos indices de malaria na regido marajoara.

3.3 Clima

A ilha de Maraj6 apresenta climas distintos em suas porc@es leste e oeste. Na
porcao leste da ilha, onde esta inserida a area de estudo, o clima é tropical umido de
mongdo, do subtipo “Am” de acordo com o sistema de classificacdo climatica de
Koppen, apresentando temperatura média anual de 27,3° C e pluviosidade anual
superior a 3.000 m (Lima et al., 2005) (Figura 6).

Segundo esses autores, existe um periodo mais chuvoso (Periodo Chuvoso);
gue-seria compreendido entre os meses de dezembro a maio (maximo — margo) e outro
menos chuvoso (Periodo Seco), distribuido entre os meses de junho e novembro
(maximo — setembro). Eles sdo considerados, normalmente, como as principais
forcantes atuantes na distribuicdo e manutencdo de caracteristicas de sazonalidade para

a regido de interesse.
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Figura 6. Mapa de precipitacdo pluviométrica com destaque a area de estudo (Adaptado de Lima et. al.,

2005).

3.4 Regime de ventos

Em funcdo da influéncia do Oceano Atlantico, os ventos litoraneos, que

sopram de nordeste, atingem velocidades mais fortes na porcéao leste da ilha do Marajo

(campos), com velocidade > 3,0 m/s. Adentrando o continente, esses ventos encontram

como barreira natural a vegetacdo de floresta (com arvores de grande porte), gerando

uma queda de velocidade, como demonstrado na (Figura 7). Dessa forma fica claro a

predominancia da direcdo Nordeste-Sudoeste para a propagacao de ventos (Lima et al.,

2005).

Figura 7. Mapa das linhas de corrente de vento da Ilha do Marajo
(Adaptado de Lima et. al., 2005).
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3.5 Vegetacao

A llha do Maraj6 apresenta varias regides ecologicas (Figura 8) em decorréncia
das variacOes locais de chuva, topografia e de solo. Entretanto, destacam-se: floresta
tropical densa distribuida na porcdo ocidental da ilha, que devido a influencia das
inundacdes, apresenta mata de igapo e; cerrado, que abriga a vegetacdo de parques com
ou sem florestas de galeria que é regionalmente conhecida como campos naturais
(Lima, 2009). Em éreas costeiras sob influéncia marinha ocorrem os manguezais, sendo

estes associados com espécies de varzea.
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Figura 8. Mapa da distribuicdo vegetal da porcao leste da Ilha do Maraj6 (Adaptado de IBGE, 1992)

3.6 Geologia e geomorfologia

A llha do Marajé faz parte da bacia sedimentar da foz do Rio Amazonas a qual
compreende uma parte emersa, conhecida como Bacia do Maraj6 e uma parte situada na
plataforma continental totalizando uma area de 180.000 Km? (Franga, 2006). A Bacia
sedimentar da foz do rio Amazonas é constituida pelos grabens de Limoeiro e Mexiana
e pelas plataformas continentais do Pard e Amapa. E limitada a noroeste pelo Escudo
das Guianas e a sudeste pelo Escudo Central Brasileiro. Entre esses dois escudos, situa-
se 0 Arco de Gurupd, que separa a Bacia do Marajé da Bacia Paleozoica do Baixo
Amazonas e 0 Arco Tocantins que separa a Bacia do Maranhao (Figura 9).

A compartimentacdo morfologica da margem leste da Ilha de Marajo (Figura
10) evidencia dois tipos de costas, separados pelo rio Paracauari: (1) a costa alta do
municipio de Salvaterra, ao sul da desembocadura do rio Paracauari, caracteriza-se pela

proximidade dos baixos platbs amazonicos com a linha de costa, originando um
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alinhamento de falésias, de até 6 m de altura, esculpidas nos sedimentos terciarios e
quaternérios do Grupo Barreiras/Pds-Barreiras; e (2) a costa baixa do municipio de
Soure, ao sul daquela desembocadura, caracteriza-se pela presenca de uma planicie
costeira, onde se desenvolvem manguezais, bordejados por dunas e praias-barreiras de

baixo gradiente (Franca, 2006; Franca, et al., 2007).

Legenda
\\ Falha normal 14 Sub-bacia de Mexiana N
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Figura 9. Mapa de localizagdo da Bacia do Marajo (Soares Jr., 2007)
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Figura 10. Mapa morfol6gico da zona costeira dos municipios de Soure e Salvaterra (margem leste da
Ilha do Maraj6 — PA) (Adaptado de Franga, 2006).
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3.7 Caracteristicas oceanograficas

A principal fonte de abastecimento do sistema hidrico da regido é a
precipitacdo pluviométrica e a corrente de maré vinda do Oceano Atlantico, do rio
Amazonas e da propria Baia do Marajo. As marés em Soure sdo semidiurnas (F=0,13)
com uma altura média de sizigia de 3,86 m e altura média de quadratura de 2,19 m e
ciclos simétricos de enchente e vazante com duragdo de seis horas cada (BEZERRA et
al., 2011).

A influéncia das marés é evidenciada pela presenca de manguezais nos
entornos da ilha do Marajo e ao longo das drenagens até a influéncia maxima das mareés.
A quantidade de &gua doce que é adicionada aos rios, por ocasido das chuvas, provoca
alteracOes, ndo s6 no dominio da bacia fluvial, mas também na é&rea oceénica, alterando
as propriedades fisico-quimicas e o aporte sedimentar, ocasionando modificacdes nesse

ecossistema estuarino.
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Material e métodos

Amostragem e armazenamento
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A coleta das amostras sedimentares do sistema marino-estuarino da Ilha do

Marajo (Figura 11) foi realizada no terceiro trimestre de 2014, mais especificamente

entre os dias 22 e 25 de setembro. Ao todo foram amostrados 03 testemunhos, com 110,

142 e 106 cm, respectivamente, além de 11 amostras de superficie (Tabela 2).
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Figura 11. Mapa representativo da area de estudo com a localizagdo dos pontos de amostragem.

Tabela 2. Nomenclatura e coordenadas geograficas dos pontos de amostragem (SPE —
Superficie/Praia do Pesqueiro; SPA — Superficie/Rio Paracauari; T1 — Testemunho/ Mercado
Municipal de Soure); T2 — Testemunho/ Fazenda Araruna; T3 — Testemunho — Rio Paracauari).

Amostra Latitude Longitude
SPE1 0°39.935'S  48°28.900'0
SPE2 0°39.447'S  48°29.423'0
SPAl 0°42.552'S  48°32.843'0
SPA2 0°42.278'S  48°32.223'0
SPA3 0°42.358'S  48°32.148'0
SPA4 0°42.453'S  48°32.067'0
SPA5 0°42.652'S  48°32.075'0
SPA6 0°42.975'S  48°32.087'0
SPA7 0°43.068'S  48°32.085'0
SPA8 0°43.320'S  48°31.923'0
SPA9 0°43.423'S  48°31.697'0
SPA10 0°44.384’S  48°30.872°0
T1-Mer(110cm) 0°43.563'S 48°31.353'0
T2-Faz (106 cm)  0°43.262'S  48°29.695'0
T3 - Par (142 cm) 0°42.218'S  48°32.303'0
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Os testemunhos foram adquiridos através de tubos de aluminio de 1,5 m de
comprimento e didametro 7,0 cm (Figura 12A), enquanto que as amostras superficiais
através de espétulas, também de aluminio (Figura 12B). Os materiais utilizados foram

devidamente higienizados antes e durantes os intervalos de coleta.

Figura 12. Coleta das amostras sedimentares: A - Testemunho e B - Amostra superficial

Os sedimentos contidos nos testemunhos passaram por processo de extrusao
(base/topo) e foram seccionados em fatias de 2,0 cm, sendo posteriormente
armazenados em recipientes de aluminio codificados e previamente calcinados a 450°C.
Dessa forma, as amostras foram mantidas em gelo até serem transportadas para
congelador a -20 °C e foram assim conservadas até o processo de secagem em estufa.
Vale ressaltar que antes do congelamento, as massas das amostras foram aferidas para a

determinacéo do teor de agua.

4.2 Secagem e pulverizacdo

As amostras foram secas em estufa (Figura 13A) a 40°C durante 30 horas e
posteriormente desagregadas com o uso de almofariz e pistilo (Figura 13B).
Subamostras foram retiradas para a determinagdo: da granulometria; da razdo C/N; da
concentracéo de POCs, PCBs e PBDESs e; para a realizacdo da geocronologia por Pb?*° e

C5137

Figura 13. Processo de secagem (A) e desagregac¢do (B) das amostras do sistema marino-estuarino da
Ilha do Marajo.
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4.3 Analises laboratoriais

4.3.1 Higienizacdo de vidrarias e utensilios

No presente estudo as vidrarias e os demais utensilios foram deixados imersos
e lavados em solucéo de detergente Extran alcalino. Em seguida foram enxaguados com
agua corrente e levados a procedimentos de secagem. O material volumétrico foi seco a
temperatura ambiente enquanto que os ndos volumétricos foram secos em estufa (T =
150 - 200 °C).

Além disso, com o intuito de remover a influéncia da matéria organica, todo o
material ndo volumétrico passou por processo de calcinacdo em mufla (T= 400 -
450°C).

4.3.2 Preparo dos adsorventes

Os adsorventes para a cromatografia (sulfato de sodio e alumina neutra -
Merck) foram calcinados em mufla (T= 400 - 450°C) durante um intervalo de tempo de
aproximadamente 4 horas. Posteriormente foram estocados em frascos de vidro e
armazenados em dessecadores.

Como o processo de calcinacdo faz com que a alumina alcance um estado de
ativacdo méaxima, sdo adicionados 5% em massa de agua ultra-pura Milli-Q, extraida
cinco vezes com n-hexano. Com isso, a alumina passa a um estado de 5% de
desativacdo, o que diminui a polaridade, facilitando a eluicdo por parte dos solventes de

interesse.

4.3.3  Preparacdo das solucdes padrdes

A partir dos padroes certificados da AccuStandard — EUA foram preparadas 5
solugdes: solucdo de padrdo interno (PI); solucdo de surrogates e solugdes de mistura
dos compostos de interesse (POCs, PCBs e PBDES).

A solucdo de padréo interno (PI) foi composta por TCMX (2,3,5,6-tetracloro-
m-Xileno) e a solugédo surrogate por PCB 103 e PCB 198, ambas em concentracdo de
1,0 ng pL™.

A mistura de pesticidas continha os DDTSs e seus metabdlitos (0,p’-DDD; p,p’-
DDD; o,p’-DDE; p,p’-DDE), HCHs (alfa-HCH; beta-HCH; gama-HCH (Lindano);
delta-HCH), drins (Aldrin, Dieldrin, Endrin e Isodrin), clordanas (cis-clordana; trans-
clordana; heptacloro; heptacloro epoxido), Ensosulfan I e I, HCB (hexaclorobenzeno),

metoxicloro e mirex, com um total de 25 compostos (concentracdo de 1,0 ng pL™).



45

A mistura de PCBs dispunha de 51 congéneres (IUPAC # 8, 18, 28, 31, 33, 44,
49, 52, 56/60, 66, 70, 74, 77, 81, 87, 95, 97, 99, 101, 105, 110, 114, 118, 123, 126, 128,
132, 138, 141, 149, 151, 153, 156, 157, 158, 167, 169, 170, 174, 177, 180, 183, 187,
189, 194, 195, 201, 203, 206, 209) com uma variacdo de 2 a 10 atomos de cloro por
molécula (concentrago de 1,0 ng uL™).

Ja a mistura de PBDEs incluia 7 congéneres (IUPAC # 28, 47, 99, 100, 153,
154, 183) com compostos contendo de 3 a 7 Bromos. Todas essas solu¢Ges de mistura

possufam concentragdes de 1,0 ng puL™.

4.3.4  Validacdo metodoldgica para a analise de POCs, PCBs e PBDES

A partir do que foi descrito pelo Guia para a Qualidade em Quimica Analitica
(“Guide to Quality in Analytical Chemistry”, CITAC/EURACHEM, 2002), ensaios
especificos foram conduzidos objetivando a validacdo dos métodos executados, bem
como visando resultados confidveis e adequados a qualidade pretendida pelo presente

trabalho. Estes estdo descritos a seguir:

4.3.4.1 Lineariedade

A linearidade é a capacidade do método em fornecer resultados diretamente
proporcionais a concentracdo do analito na amostra, em uma dada faixa de
concentracdo. A relacdo matematica corresponde a Linearidade, muitas vezes, pode ser
expressa como uma equacdo de reta chamada de curva analitica.

Coeficientes de uma curva analitica a partir de um conjunto de medicdes
experimentais podem ser determinados usando o método matemético conhecido como
regressdo linear. Além dos coeficientes de regressdo “a” e “b”, também é possivel
calcular, a partir dos pontos experimentais, o coeficiente de correlagdo “r”. Este
parametro permite uma estimativa da qualidade da curva obtida, pois quanto mais
proximo de 1,0, menor a dispersdo do conjunto de pontos experimentais € menor a
incerteza dos coeficientes de regressao estimados.

No presente trabalho, a linearidade do método foi avaliada através das curvas
de calibragdo (analiticas) de cada analito e de seus respectivos valores de “r”. As
concentracdes utilizadas do mix de padrdes para a confec¢do das curvas foram: 1,0; 5,0;
10,0; 20,0; 50,0; 80,0; 100,0; 150,0 e 200,0 pg UL ™. Todos os valores do coeficiente de

correlagéo estiveram dentro dos padrdes estabelecidos
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4.3.4.2 Branco do método

O Branco do método é uma amostra produzida a fim de averiguar a
contaminacéo nas vidrarias, reagentes, equipamentos e materiais utilizados ao longo do
processo analitico. Ele é caracterizado pela auséncia da amostra-matriz de interesse.
Para o presente estudo, em vez da matriz sedimentar, 15 g de Na,SO,4 foram expostos ao
processo analitico.

Para que o branco se torne aceitavel, ele ndo pode apresentar mais de trés
analitos e seus valores ndo podem ser maiores que 3 vezes o limite de deteccdo do
método (CITAC/EURACHEM, 2002). Como a contaminacdo apresentada na analise de
um branco aceitavel é atribuida igualitariamente para todas as amostras, emprega-se
como procedimento padréo descontar tal contaminagédo do resultado das amostras.

Um branco do método foi realizado para cada grupo de 21 amostras extraidas,
sendo que as andlises indicaram reduzida contaminacdo inerente aos solventes e

equipamentos (p. ex: Figura 78 e 79, Anexo 01).

4.3.4.3 Limite de Deteccdo e Limite de Quantificacdo

Quando sdo realizadas medidas em amostras com baixos niveis do analito
como as desenvolvidas por esse estudo, é importante ter conhecimento acerca do menor
valor de concentracdo do analito que pode ser detectado pelo método. A partir disso
alguns conceitos foram propostos. Entre eles, os de Limite de Deteccdo e Limite de
Quantificacao.

O limite de quantificacdo (LQ) representa a menor concentracdo da substancia
em exame gue pode ser medida com um nivel aceitavel de precisdo e veracidade. Em
suma, normalmente corresponde ao padrdo de calibracdo de menor concentracao.

Ja& limite de deteccdo (LD) representa a menor concentracdo da substancia em
exame que pode ser detectada, mas ndo necessariamente quantificada. O LD pode ser
calculado através do método relagéo sinal-ruido (Limite de Deteccdo do Equipamento -
LDE) e através do método baseado na curva analitica (Limite de Deteccdo do Método -
LDM) (CITAC/EURACHEM, 2002).

Em técnicas de separacdo, tais como as cromatograficas, que foram aplicadas
nesse estudo, leva-se em consideracdo o LDM (Tabela 3), uma vez que séo baseadas em

curvas analiticas.
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Para sua determinacdo foram utilizadas 10 replicatas de matriz fortificada em
concentracdo de 1,0 ng g™ submetidas ao procedimento metodolégico proposto. Para tal
se levou em consideracdo a seguinte equacao (Wade & Cantillo, 1994):

LDM = t(n—1)x S (Eq. 1)

Onde n é namero de réplicas de analises, S é o desvio padrdo da media de
concentracdes e t ¢ o valor do teste “Student-¢”, que declara estatisticamente com 95%
de confianca de que a concentracdo do analito é maior que zero. Sendo que para n=10, t
equivale a 2,3.

Tabela 3. Limites de deteccdo do método obtidos para os compostos de interesse.

POCs LDM PCBs LDM PCBs LDM PBDEs LDM

HCB 003 PCB8 0.07 PCB132 0.0/ BDE28 0.07
HCHs 024 pPCB18 011 PCB105 0.11 BDE47 0.11
Drins 028 PCB31 0.03 PCB141 0.06 BDE 100 0.03

Heptaclorodos 0.14 PCB28 0.09 PCB138 0.15 BDE99 0.09
Clordanos 0.12 PCB33 0.09 PCB158 0.09 BDE 154 0.09
DDTs 036 PCB52 0.02 PCB126 0.02 BDE 153 0.02
Endosulfan 1l 0.13 PCB49 0.12 PCB187 0.12 BDE 183 0.12
Metoxicloro 0.14 PCB44 0.08 PCB 183 0.18
Mirex 0.16 PCB74 0.09 PCB167 0.09
PCB70 0.14 PCB 128 0.13
PCB66 0.08 PCB174 0.07
PCB95 0.12 PCB177 0.11
PCB 56/60 0.13 PCB 156 0.03
PCB 101 0.18 PCB 157 0.09
PCB99 0.1 PCB180 0.09
PCB97 0.1 PCB169 0.02
PCB81 0.12 PCB170 0.12
PCB87 0.05 PCB 198 0.08
PCB77 0.16 PCB201 0.09
PCB 110 0.13 PCB 203 0.13
PCB 151 0.13 PCB 189 0.18
PCB 123 0.04 PCB19 0.1
PCB 149 0.04 PCB194 0.1
PCB 118 0.07 PCB 206 0.12
PCB 114 0.07 PCB 209 0.15
PCB 153 0.02
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4.3.4.4 Recuperacdo do Padrdo Surrogate
Os padrdes surrogates PCB 103 e PCB 198, assim como o padréo interno
(TCMX) foram utilizados, respectivamente, para a quantificagcdo dos analitos e controle

do desempenho do método. Atraves da Eq. Il, a recuperacao foi determinada e avaliada.

(Cm(s)xCa(Pi))
(Cm(Pi) +Ca(s))

R% Surrogate = { }XlOO (Eq. 1)

Onde Cm € a concentragdo média na amostra, Ca é a concentracdo adicionada
na amostra, s € o Surrogate e Pi é o padrdo interno.

Preferencialmente foi utilizado o PCB 103 para o calculo das concentracdes e 0
critério de recuperacdo estabelecido (80% - 120%) foi condizente com a complexidade
analitica e da amostra. Em todas as analises, 0s resultados de recuperacdo do surrogate

variaram dentro do limite estabelecido.

4.3.4.5 Amostra Duplicata.

A amostra duplicata foi usada para demonstrar a homogeneidade e precisdo do
método na presenca de uma matriz representativa. A duplicata é preparada executando-
se todos os procedimentos de extracdo e purificagdo em uma replicata de uma amostra
escolhida randomicamente.

A anélise em duplicata deve apresentar um percentual relativo da diferenca
(PRD) menor ou igual a 25%. A PRD é calculada pela Eq. I11:

(Cma-Cmd)
Cma+Cmd)/2

PRD (%) = { ( }xlOO (Eq. 1)

Onde Cma = concentracdo medida do analito na amostra e Cmd =
concentragdo medida do analito na amostra duplicata.

No presente trabalho o PRD esteve dentro do esperado para as analises POC,
PCBs e PBDEs

4.3.4.6 Matriz fortificada e matriz fortificada duplicata

A matriz fortificada (MF) e a matriz fortificada duplicata (MFD) foram usadas,
respectivamente, para demonstrar a exatidao e precisdo do método de processamento da
amostra na presenca de uma matriz representativa. Elas foram preparadas executando-se
todos os passos de extracdo e purificacdo realizados com as amostras a excecdo que

nelas sdo adicionadas concentracOes conhecidas dos analitos em estudo.
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Uma recuperacao aceitavel deve conter 80% dos analitos no limite entre 50 e
120% de recuperacdo e a analise em duplicata deve apresentar um percentual relativo da
diferenga (PRDM) menor ou igual a 25% (Ribani et al., 2004). O PRDM ¢ estimado
pela equacdo Eq. 1V:

(Cma-Cmd)
Cma+Cmd)/2

PRD (%) = {( }xlOO (Eq. IV)

Onde Cma = concentracdo do analito na MF; Cmd =concentra¢do do analito na
MFD.

O PRDM e as porcentagens de recuperacao dos analitos nas analises de POCs,
PCBs e PBDEs desenvolvidas no presente estudo também estiveram dentro dos

intervalos de referéncia.

4.3.4.7 Material de referéncia

O material de referéncia certificado (SRM — NIST 1941) foi usado para
demonstrar a exatiddo relativa do processamento da amostra e do método analitico na
presenca de uma matriz representativa. O uso do SRM é um dos mais importantes
métodos para a validacdo de uma metodologia. Para tal foram considerados aceitaveis
resultados de analises que estivessem préximos aos valores certificados com erro

méaximo de = 30%. como apresentado nos Anexos 02, 03 e 04.

4.3.5  Anélise de POCs, PCBs e PBDEs

O procedimento analitico de POCs, PCBs e PBDEs (Figura 14) foi baseado no
Protocolo do Programa Ambiental das Nagdes Unidas (UNEP 1992) com pequenas
modificacOes, descritas em Bicego et al. (2006); Combi et al. (2013a) e; Combi et al.
(2013b). As anélises foram realizadas no Laboratério de Quimica Orgéanica Marinha
(LabQOM) do Instituto Oceanografico (10) da Universidade de Séo Paulo (USP).
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SEDIMENTO
SECO
s ' k' i
Anadlise Analise Anadlise isotopica Geocronologia
Granulométrica OCPs, PCBs e PBDEs elementar C/N recente Ph2l0 g Cs137
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Figura 14. Fluxograma representativo do método aplicado para analise de POCs, PCBs e PBDEs

4.3.5.1 Extracdo das amostras

POCs, PCBs e PBDEs foram extraidos de 15g de sedimento seco via Soxhlet
(Figura 15A), durante 8 h, usando 80 ml de uma mistura de diclorometano (DCM) e n-
hexano (1:1 v/v). Antes do inicio da extracdo foram adicionados os surrogates PCB 103
e PCB 198. A cada frasco de extragcdo foram introduzidos fios de cobre ativado para
eliminacdo do enxofre inorganico e microesferas de vidro como nucleo de ebuli¢do. Os

extratos obtidos foram concentrados a 1 ml em evaporadores rotativos.

Figura 15. A - Extragdo via Soxhlet; B - Clean-up via cromatografia de adosrcao

4.3.5.2 Clean-up (Purificacdo dos extratos)
Os extratos foram purificados por cromatografia de adsor¢do em coluna de vidro
(45 cm x 0,5 e torneira de teflon) com 3,2 g de alumina 5% desativada (Figura 15B). A



o1

eluicdo foi realizada com 20 mL da mistura de diclorometano e n-hexano (3:7 v/v). Em

seguida, o eluato foi concentrado a 0,5ml em evaporador rotativo e sob fluxo de N, e 0
padréo interno (TCMX) adicionado.

4.3.5.3 Anadlise cromatografica

4.3.5.3.1PCBs e PBDEs

Para a andlise de PCBs e PBDEs os extratos foram injetados em um
cromatografo a gas acoplado a um espectrébmetro de massas (GC/MS), 5973N da
Agilent Technologies com impacto de elétrons (EI). O equipamento operou no modo de
monitoramento seletivo de ions (70eV). A coluna utilizada foi a HP 5MS, também da
Agilent Technologies com 30 m de comprimento, 0,25 mm de didmetro interno e 0,25
um de espessura de filme de 5% fenil metilsiloxana. O gas de arraste utilizado foi o
hélio (He) com fluxo constante de 1,1 mL min-1, O volume injetado foi de 1 uL no
modo sem divisao de fluxo (“splitless”). As temperaturas do GC/MS foram de 280 °C,
280 °C e 300 °C no injetor, na interface e na fonte de fons, respectivamente.

A rampa de temperatura utilizada na separacdo dos PCBs e PBDESs, que teve um
total de 75 minutos estd demonstrada na Figura 16.

Rampa de temperatura GC/MS - PCBs
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Figura 16. Rampa de temperatura GC/MS — PCBs
4.3.5.3.2P0OCs

Na analise dos pesticidas organoclorados os extratos foram injetados em um
cromatografo a gas acoplado a um detector de captura de elétrons (GC-ECD) 6890 da
Agilent Technologies. O gas de arraste usado foi o hidrogénio (H;) com pressao

constante de 13,00 psi. A coluna utilizada foi a HP 5MS da Agilent com 30 m de
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comprimento, 0,25 mm de didmetro interno ¢ 0,25 um de espessura 32 de filme de 5%
fenil metilsiloxana.

As temperaturas do injetor e do detector foram de 300 °C e 320 °C,
respectivamente. Nitrogénio (N2) foi utilizado como gas auxiliar (makeup) com um
fluxo de 60 mL min-1. O volume injetado foi de 2 puL no modo sem divisdo de fluxo
(“splitless ). A rampa de temperatura utilizada na separacao esta representada na Figura

17 e inteirou 90 minutos.

Rampa de temperatura GC/ECD - OCPs

300°C

Temperatura (* C)

Tempo (min)

Figura 17. Rampa de temperatura GC/ECD - POCs

4.3.5.4 Identificacdo e Quantificagcdo

A identificacdo dos POCs, PCBs e PBDEs foi realizada através de
comparagOes entre as ordens de eluicdo e os tempos de retencdo dos analitos de
interesse e 0s respectivos parametros dos padrGes Accustandard. Os congéneres de
PCBs e de PBDEs foram caracterizados complementarmente pela identificacdo de ions
especificos

Para a quantificacdo, a técnica utilizada foi a da padronizacgdo interna, na qual
se comparou as razfes das areas e as razdes das concentracdes entre os padrdes internos

e as amostras. Sendo a concentragdo final dada em termos de (ng g™).

4.3.6  Analise granulométrica

A analise granulométrica foi realizada pelo método de peneiramento proposto
por Suguio (1973). As amostras secas e homogeneizadas foram passadas em peneiras
com diferentes diametros de malha com o auxilio de um agitador de peneiras. Em
seguida, a massa respectiva do material retido em cada uma das peneiras foi aferida. Os

parametros estatisticos da granulometria dos sedimentos estudados foram analisados e
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definidos segundo o Software SYSGRAM, desenvolvido por Camargo’s Corp. (1999), e
classificados segundo Folk & Ward (Suguio, 1973).

4.3.7  Andlise elementar e isotdpica de carbono e nitrogénio

A andlise elementar e isotopica de carbono e nitrogénio foi realizada em um
analisador elementar (Costec Instruments Elemental Combustion System) acoplado a
um detector de espectrometria de massas com razao isotopica (EA-IRMS, Thermo
Scientific Delta V Advantage).

Para tal, aproximadamente 08 mg de amostras descarbonatadas (anélise de
Carbono Organico Total e razdo §'C/ 5'°C) e carbonatadas (analise de Nitrogénio Total
e razdo 5N/ "N foram acondicionados, separadamente, em cépsulas de estanho e
submetidas ao processo de analise.

Através da descarbonatacdo foi possivel determinar o conteudo de CaCOs.
Aproximadamente 1 g de sedimento foi digerido com HCI (10%), lavado com agua
Milli-Q e levado a processo de secagem em estufa. Dessa forma, o teor de CaCOj; foi
determinado por diferenca entre a massa da amostra do pré e p6s ataque acido.

Para a quantificagdo das porcentagens em massa de Carbono Organico Total e
Nitrogénio Total foi utilizado o padrao “Solo LECO” (“LECO Corporation™), cujo teor
de carbono € 13,77 % e de nitrogénio 0,092 %. Para a analise da repetibilidade se fez o
uso de um padrao secundario desenvolvido no laboratério (Solo Ubatuba).

As razoes isotopicas 613C e 815N foram expressas na forma de & %o, de acordo

com a seguinte Eq. V:
%o = [(R amostra/R referéncia) — 1] X 1000 (Eq. V)

Sendo: Ramostra: razdo isotopica determinada na amostra de interesse;
Rreferéncia: razdo isotdpica determinada no padrdo de referéncia.

A calibracdo das analises isotdpicas foi feita através dos padrdes certificados
USGS-40 (acido glutaminico: 8°C = -26,389%0 vs PDB; &N = -4,5%c vs ar
atmosférico) e IAEA-600 (cafeina: 8°C = -27,771%0 vs PDB; 8N = +1,0%0 vs ar

atmosférico).

4.3.8  Taxa de sedimentacdo por Pb*° e Cs™’
A determinacdo das taxas de sedimentacdo dos extratos sedimentares para
conseguinte datacdo das seccOes sedimentares foi realizada através da anélise

instrumental de espectroscopia gama para 2°Pb e **'Cs, em espectrofotémetro de raios
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gama, constituido de um detector Ge hiperpuro (HPGe), modelo EG&G ORTEC, GM x
25190, com resolucdo média de 1,9 KeV para o méximo de 1332,40 KeV de *°Co,
eletronica acoplada e software especifico como descrito por (Figueira et al., 2007).
Essas andlises foram realizadas no Laboratério de Quimica Inorganica Marinha
(LaQIMar) do Instituto Oceanografico da Universidade de Séo Paulo.

As taxas de sedimentacdo e acumulo de massa foram determinadas atraves da
aplicacdo dos modelos matematicos CIC (“Constant Flux Constant Sedimentation™) e
CRS (“Costant Rate Suply”) que utilizam o radionuclideo ?°Pb para estimar as idades
das se¢des de sedimentos.

O modelo CIC (Robbins & Edgington, 1975) baseia-se nos principios de que
existe uma atividade inicial constante de ?°Pbxs na amostra de sedimento e que ha um
aporte constante de sedimentos para o local. Assim, resulta em um valor médio de taxa
de sedimentacdo para o periodo amostrado no testemunho, sem dados acerca de
variagOes temporais na taxa de sedimentacao.

Por este modelo, a taxa de sedimentacdo pdde ser calculada por meio da

Equacdo VI e a idade relativa determinada por meio da equacéo VII:
A
v= —+ (Eq.VI)

em que:

v = taxa de sedimentacio (em cm ano™ );
A = constante de decaimento radioativo de “°Pb (em ano™)
b = coeficiente angular da regresséo In ?°Pbxs (em cm).

Z
t =~ (Eq.VI)

onde:

v = taxa de sedimentagdo (em cm ano'l);
t = idade (em ano);
z = profundidade (em cm).

J4 0 modelo CRS assume que na escala de tempo estudada o fluxo de °Pbxs é
uma constante, no entanto a taxa de sedimentacdo ¢ variavel. Dessa forma, este modelo
considera que qualquer variacdo na velocidade de sedimentagdo e o efeito de
compactacdo sejam automaticamente corrigidos. Com este modelo, a taxa de
sedimentacdo pbde ser calculada por meio da Equacdo VIII e a idade relativa

determinada por meio da equacao IX:
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— 1 I(ZloprS)tot — I(Zlopbxs)z
V(Z)— 7»—{ ZlOPbxs(Z) :| (Eq V|||)

em que:

v(z) = taxa de sedimentacdo para a profundidade z (em cm ano™);

A = constante de decaimento de ?°Pb (em ano™);

p = densidade da amostra de sedimento (em g cm™);

I(Zlc;_Pbxs)Z = inventario de %°Pb,s do topo até a profundidade z do testemunho (em Bq
cm™);

I(**°Pbys)tor = inventario total de ?°Ph,s do testemunho (em Bg cm™);

(“*°Phs), = atividade de 2*°Phys na profundidade z (em Bq kg™).

— 1 |<210PbX5)tOt
t(Z)_KIn|:I(210PbXS) _|(210Pbxs)j (Eg. IX)

tot

onde:

t(z) = idade para a profundidade z (em cm ano™);
A = constante de decaimento de “°Pb (em ano™);
1(**°Pbys)iot = inventario total de 2°Ph, do testemunho (em Bg cm™);

I(Zl(;Pbxs)Z = inventério de #°Pb,s do topo até a profundidade z do testemunho (em Bq
cm™).
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5 Resultados e Discussdes

5.1 Taxas de Sedimentacéo

Inicialmente se pretendia avaliar a geocronologia com base em 3 testemunhos,
no entanto so foi possivel o seu ajuste para o testemunho T1 - Mercado . Com isso, 0
historico deposicional de POCs, PCBs e PBDEs foi melhor atribuido e justificado
através das interpretacdes recorrentes das analises das subamostras de sedimento desse
testemunho.

Concentracbes dos compostos de interesse, assim como a distribuicdo
granulométrica e de matéria organica para os demais testemunhos também foram
discutidos, contudo ndo puderam ser enquadrados em um arranjo historico.

As atividades dos dois radionuclideos de interesse (*°Pb e '?’Cs) no
testemunho T1 — Mercado foram alocadas na Tabela 4. Os erros de determinagéo

variaram entre 6 e 7% para *:°Pb, enquanto para **’Cs foi de 7%.

Tabela 4. Intervalo da variacio das ativdades #°Pb e **'Cs nas amostras no T1-Mercado

Radionuclideo Testemunho Amplitude das atividades Erro

137 0
CS 11 Mercado 0,0922,35 7%

210pp, 28,77 a 59,42 6a7%

Comparando os valores de *’Cs obtidos neste trabalho, observou-se que os
valores sdo consistentes com os encontrados na literatura para outras regides costeiras e
marinhas do Brasil e do mundo cuja origem do **'Cs é apenas do “fallout” global de
testes nucleares pretéritos. Regides afetadas, por exemplo, pelo acidente de Chernobyl
em 1986, como os Mares da Irlanda, Béltico, apresentam atividades varias ordens de

grandeza mais elevadas (Tabela 5).

Tabela 5. Comparacéo do intervalo da atividade de **'Cs (em Bq kg™) obtido neste estudo com outras
regifes costeiras e marinhas no Brasil e no mundo.

N 137CS
Regiao Autor (Bakg )
Estuario do Paracauari (Brasil) Este trabalho 0,09 -2,35
Sistema Estuarino de Santos-S&o Vicente (Brasil) Fukumoto (2007) 0,0-2,0
Baia de Guajara (Brasil) Neves et al. (2014) 0,48 - 4,42
Margem Continental Sudeste do Brasil Figueira et al. (2006) 0,30-1,79
Estuario do Rio Tamar (Inglaterra) Clifton etal. (1995) 1,0 - 2900
Mar da Irlanda (Europa) Jones et al. (1999) 13 - 4417

Mar Baltico (Europa) Zaborska et al. (2014) 0 - 400
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A Figura 18 apresenta os perfis verticais resultantes do uso dos modelos CIC e
CRS para “°Pb nas subamostras do testemunho T1 — Mercado. Como pdde ser
visualizado, o coeficiente de correlacdo de Pearson (r?) para o primeiro foi

estatisticamente significativo.
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Figura 18. A - Modelo CIC: perfil vertical do In (*°Pbax) no testemunho T1-Mercado; B —
Modelo CRS: perfil vertical das taxas de sedimentag&o.

O resultado da taxa de sedimentacdo a partir da aplicacdo do modelo CIC foi
de 0,20 + 0,02 cm ano™. Este valor n&o foi similar & taxa de sedimentacdo média
calculada através do modelo CRS (0,49 + 0,05 cm ano™). A Figura xxx mostrou a
relativa variagdo vertical nos valores, invalidando a premissa de uma taxa de
sedimentacdo constante e consequentemente os resultados oriundos da aplicacdo do
modelo CIC para o testemunho.

Como a sedimentacdo depende das caracteristicas do local, o complexo
marino-estuarino da Ilha do Marajd, que apresenta contraste marcante entre as intensas
correntes fluviais e de maré, tende a apresentar variacdes nas taxas de sedimentacao ao
longo do tempo. Da mesma forma essas caracteristicas apresentam correlagcdo para com

a distribuicdo granulométrica e de matéria organica
5.2 Distribui¢do granulométrica

5.2.1 Sedimentos superficiais
A Tabela 13 (Anexos 8) apresenta as caracteristicas granulométricas obtidas
através da andlise de Folk e Ward (1957) para as amostras superficiais. No geral, as

analises demonstram predominancia de granulos grossos (> 63um) em detrimento aos
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finos (< 63um). Fato este observado através das distribuicdes empiricas dos valores, que

foram representadas na Figura 19.
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Figura 19. Box-plot representativo da distribuicdo de granulos grossos e finos nas amostras superficiais.

Em termos quantitativos, os sedimentos superficiais apresentaram teores de
granulos grossos superiores a 60% em toda a area do Estuario do Rio Paracauari (SPA1
— SPA 10). A Unica excec¢do foi a amostra SPE2 da Praia do Pesqueiro, que conteve o
menor valor entre as demais (Figura 20), sendo inclusive representativa dos valores
“outliers” que aparecem na Figura 17.

Os teores de areia variaram entre 35,67% (SPE2) a 81,48% (SPA10), com média
de 65,15%. Ja os valores de particulas finas, (teor de lama - silte + argila) tiveram seu
maximo na SPE2 (64,33%) e minimo na SPA10 (18,52%), como média de 34,85%.

.........

Figura 20. Porcentagem de granulos grossos e finos nas amostras superficiais
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Mesmo ndo apresentando consideravel variacdo no diametro granular, as
amostras superficiais foram alocadas em classes granulométricas distintas e
denominadas “areia”, “areia lamosa” ou “lama arenosa” de acordo com o diagrama
triangular adaptado de Folk e Ward (1957) (Figura 21).

Cazcdho

el
25% 50% 5% 100%

Figura 21. Diagrama de Folk e Ward com a classificacdo granulométrica das amostras superficiais

Considerado altamente meandrante (EI Robrini et al., 2006), o Rio Paracauari
apresenta canais com alta sinuosidade e a predominancia do transporte de carga em
suspensdo. Por apresentar essa classificacdo, deveria se encontrar em um estado de
equilibrio fluvial, com migracdo lateral dos canais principais através da erosao
progressiva das margens concavas e sedimentagdo granulo decrescente ascendente nas
convexas, como apresentado no perfil geomorfolégico desenvolvido por (Nichols
(2009) (Figura 22).

Depositos
oriundos do
rompimento de

Planicie de a
Iques margmars

Inundacio -

Zowma de erosdo
(margems comcava)

Zona de sedimentagio /
(margem convexa)

Arsia

Figura 22. Perfil geomorfolégico tipico de um rio classificado como meandrante (adaptado de Nichols,
2009)
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No entanto, o que se observa na area de estudo atraves da Figura 23, bem como
a partir dos resultados granulométricos é a predominancia de processos erosivos nas
margens convexas do Municipio de Salvaterra e sedimentacdo nas margens concavas do
Municipio de Soure. Esse arranjo granulométrico superficial, discrepante, pode estar
associado ao regime hidrodindmico local, que apresenta contrastes entre as elevadas

vazoes fluviais e a ocorréncia de meso a macro marés.

Figura 23. Imagem ilustrativa das zonas de acrecdo sedimentar na margem do Municipio de Soure
(Adaptado de Google ™).

El Robrini et al. (2002) classifica a regido como um estuario de planicie
costeira dominado por maré. No geral, estes ambientes sdo caracterizados por um
aumento progressivo na energia de transporte, o que facilita a distribuicdo de faces
arenosas em grande parte do dominio estuarino. Além disso, outros fatores podem estar
contribuindo para o aporte de sedimentos arenosos.

Como abordado anteriormente o estuario do Rio Paracauari divide duas
porcdes geomorfologicas bem distintas, o Planalto Costeiro de Salvaterra (tendéncia
erosiva) e a Planicie Costeira de Soure (tendéncia deposicional), que apresentam
compartimentacdo de relevo, geologia e litologia variados (Franca, 2006). O limite do
planalto com a planicie costeira, por exemplo, é caracterizado, na costa, por um contato
topografico abrupto, originando falésias ativas (Figura 24C).

A incidéncia de ventos de NE (Figura 06), caracteristicos da regido, favorece a
formacdo de ondas, que se dissipam no sentido NE-SO, atingindo essas falésias. Como
observado nas Figuras 24B, os trens de onda que atingem a linha de costa do Municipio
de Salvaterra geram zonas de erosdo e células de deriva litordnea que adentram o
estudrio. Essas correntes possuem grande capacidade no transporte de sedimento,
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normalmente composto por granulos grossos. Fato que poderia contribuir para os teores

de areia nas amostras superficiais.
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Figura 24. A - Células de deriva litordnea na regido da Praia do Pesqueiro; B - Células de
deriva litorénea na regido do Municipio de Salvaterra; C - Falésias ativas do Municipio de
Salvaterra; D - Afloramentos de lama originado por erosdo costeira na Praia do Pesqueiro
(Soure) (Adaptado de El Robrini et. al., 2002).

A amostra SPE2, assim como as demais, deveria ter apresentado teores
elevados de granulos grossos, haja vista que a praia € considerada arenosa de acordo
com a classificacdo de Franca & Souza Filho, 2006. Entretanto, as células de deriva
litordnea na regido da Praia do Pesqueiro (Figura 24A) criaram zonas de erosao em
areas antes dominadas por ecossistemas de manguezais. Com isso, afloramentos de
lama de mangues anteriores aos atuais sdo comuns (Figura 24D). Fato que pode explicar
0 aumento do contetdo de sedimentos finos na area.

Diante disso, pode-se inferir que o regime estuarino, associado as células de
deriva litorénea, é responsavel por boa parte da dinamica sedimentar da Foz do Rio
Paracauari, bem como da Praia do Pesqueiro. E esse contraste de influéncias flavio-
marinhas pode ser mais bem observado através da Figura 25, onde dentro dos dominios

da Foz do Rio Paracauari é possivel verificar uma tendéncia de aumento no diametro
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dos grdos com o aumento da influéncia marinha, assim como fica clara a presenca de

sedimentos com granulos mais finos com o aumento da influéncia fluvial.
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Figura 25. Tendéncia granulométrica das amostras superficiais da foz do Rio Paracauari.
Em suma, vale ressaltar que a compartimentacdo granulométrica superficial da
area de estudo confirma a ocorréncia de um estuario dominado por maré, onde suas
caracteristicas sdo compativeis com as observadas por Gregério e Mendes (2009) na

Baia do Guajara, outro importante complexo estuarino do golfdo marajoara.

5.2.2 Testemunhos

As tabelas 10, 11 e 12 (Anexos 5, 6, e 7) apresentam as caracteristicas
granulométricas obtidas através da analise de Folk e Ward (1957) para as subamostras
dos testemunhos T1, T2 e T3. Os resultados indicaram, assim como nas amostras
superficiais, predominancia de sedimentos arenosos. As distribuicdes empiricas das

subamostras, representadas na Figura 26, facilitaram essa interpretacéo.
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Figura 26. Box-polts representativos da distribuigdo granulométrica nos testemunhos sedimentares T1
Mercado; T2 - Fazenda e; T3 — Paracauari.

Os sedimentos dos testemunhos T1, T2 e T3, apresentaram classificagdes

granulométricas de “areia”, “areia lamosa” e “lama arenosa” (Figura 27).
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Figura 27. Diagramas triangulares de Folk e Ward, contendo as classifica¢des granulométricas atribuidas
as subamostras dos testemunhos sedimentares T1 - Mercado; T2 - Fazenda e; T3 - Paracauari (Vale
ressaltar que diagramas triangulares compostos por multiplos pontos tendem a sobrepor caracteristicas

semelhantes, por isso nem todas as subamostras sdo observadas).

Os teores de lama no testemunho T1 foram inferiores na profundidade de 60
cm, com 8.53% e prevaleceram na profundidade de 40 cm, com 59.53%. A média de
distribuicéo foi de 33.28 %. Ja os teores de sedimentos arenosos variaram entre 40.47%
(prof. = 40cm) e 91,47% (prof. = 60cm), com media de 66.72%.



64

No testemunho T3 os teores de sedimentos finos variaram entre 17.14% (prof.
24 cm) e 65.21% (prof. 116 cm) com média de 36.82%. J& os teores de areia estiveram
distribuidos minoritariamente na profundidade de 116 cm, com 34.79% e
majoritariamente na profundidade de 24 cm, com 82.46%. A média dos valores foi de
63.18%.

Os perfis verticais das distribuicdes granulométricas se mostraram
relativamente variantes (Figura 28). Alternancias nos teores de lama e areia foram
perceptiveis, principalmente, no T1 e no T3, enquanto que no T2 se mantiveram
praticamente constantes. Isto sugere que estes depositos podem estar sujeitos a

dindmicas sedimentares diferenciadas.
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Figura 28. Perfis verticais da distribuicdo de granulos grossos e finos nos testemunhos sedimentares T1 -
Mercado; T2 - Fazenda e; T3 - Paracauari.

Deveras, eles foram amostrados em regifes distintas da porcéo leste da Ilha do
Marajo (Figura 11). T1 e T3 estdo sobre o dominio do Estuario do Rio Paracauari, cujas
diretrizes da predominancia de areia seriam as forgantes discutidas no item “5.1.1.”.

Conforme fora abordado no item “3.3” a regido ¢ definida por regimes
pluviométricos bem distintos entre os periodos seco e chuvoso. De acordo com
Monteiro (2015), essa sazonalidade tem influéncia significativa no transporte de
material particulado e consequentemente no transporte e deposicdo sedimentar. Essas
variacgoes intra-anuais e ocasionalmente interanuais poderiam explicar as alternancias de

composicao granulométrica nos testemunhos T1 e T3.
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Ja 0 T2 se encontra na porc¢éo distal da planicie estuarina, sobrejacente a uma
regido de véarzea (Franca et al., 2012), que pode ser classificada como planicie de
intermaré (Franca & Souza Filho, 2006). De acordo com Rodrigues e Souza Filho
(2013) isto teria favorecido a propagacdo de uma extensa faixa de manguezal (Figura
29), 0 que é cabivel, ja que o Rio Amazonas descarrega um grande volume de
sedimentos finos nas &guas do Golfdo Marajoara e essa disponibilidade favorece o
aparecimento ou estabilizacdo de ecossistemas de manguezais em planicies costeiras do
Amapa, Para e Maranhao (Souza Filho & Parradela, 2002).
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Franga & Souza Fitho (2006) Franga et al. (2012) Rodrigues & Souza Fitho (2013)

Figura 29. Fei¢des geomorfoldgicas atribuidas a regido de amostragem do testemunho T2 a partir de
analises de sensoriamento remoto (Adaptado de Rodrigues e Souza Filho, 2013)

A presenca da vegetacdo de mangue permite, a0s manguezais, atenuarem as
forcantes hidrodindmicas e consequentemente acumularem ainda mais sedimentos finos.
E haja vista que o T2 estaria disposto sobre esse ecossistema, deveria apresentar uma
distribuicdo granulométrica baseada em grdos com diametros inferiores a 63um.
Contudo o que se observou foi altos teores de areia em toda a sua extensdo (Figura 28).

Mesmo diante da evolucdo e da precisdo de estudos contendo areas, fenémenos
e objetos através da interacdo radiometrica com a superficie terrestre por sensores
(Sensoriamento Remoto) como abordado por Franca e Souza Filho (2006) e Rodrigues
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e Souza Filho (2013) é fundamental que ainda sejam feitas coletas de campos para que
0s dados possam ser comprovados satisfatoriamente.

A regido que circunscreve o ponto de amostragem do T2 realmente apresenta
floresta densa de mangue nas suas adjacéncias, no entanto como verificado através da
Figura 30 e dos resultados granulométricos, ela ndo é 100% dominante. Além disso,
também é possivel verificar a presenca de uma extensa barra arenosa, que pode servir de
base para a interpretacdo da distribuicdo de sedimentos mais grossos no T2.

Essa feicdo, muito provavelmente, deve ser derivada de uma linha de costa
passada, uma vez que sao preferencialmente formadas em trato de sistema regressivo.
Esse estagio estratigrafico, relativo as variacGes eustaticas do nivel do mar, é
caracteristico por apresentar dominio de sedimentacdo terrigena, compreendida,

prioritariamente por sedimentos arenosos (Nichols, 2009).

Legenda

Barra arenosa

———— Manguezal
() T2-Fazenda
. b

Figura 30. DelimitacOes espaciais das fei¢des geomorfoldgicas observadas no entorno da area de coleta
do testemunho T2 — Fazenda (Adaptado de Google ™)

A partir disso, o que se observa na regido é uma tendéncia de colmatacdo de
depdsitos de planicie arenosa por sedimentos recentes associados a ecossistemas de
manguezais. O que futuramente pode alterar o perfil granulométrico da area onde o T2
foi amostrado.

5.3 Analise elementar e isotopicade Ce N
5.3.1 Sedimentos superficiais

Os dados obtidos para as amostras superficiais foram compilados da Tabela 17
(Anexo 12). Suas distribuicdes empiricas se encontram representadas na Figura 31

abaixo.
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Figura 31. Box-plots representativos das distribuices de % CaCO;, % COT, % NT, 6°C, 6'°N e C/N
nas amostras superficiais.

Em termos quantitativos, a porcentagem de carbonatos (CaCOs) nos
sedimentos superficiais variou entre 2,34% (SPA5) e 6,73% (SPE2) com média 4.32%
(Figura 32A), o carbono organico total (COT) apresentou teores entre 0,53% (SPA3) e
3,63% (SPE2), com valor médio de 1.09% (Figura 32B) e o nitrogénio total (NT)
oscilou entre 0,03% (SPA5) e 0,22% (SPE2) com quantidade média de 0,08% (Figura

320).
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Figura 32. Distribuicdo de carbonatos e elementares de carbono e nitrogénio nas amostras superficiais:
A -9% CaCO3; B - % COT; C-% NT

A fracdo de carbonatos contida nos sedimentos estuarinos pode apresentar duas
origens, aldctone (resultante da influéncia marinha na zona estuarina) e autdctone
(oriunda da composicéao bioclastica fluvial). O aumento dos teores de CaCO;3 devido as
interacdes fluvio-marinhas  pode ser relacionado: a presenca de foraminiferos
plancténicos oceénicos e continentais, bem como a disponibilidade e precipitacdo de
sais, seja pela entrada de aguas costeiras ou pelo intemperismo de rochas da bacia de
drenagem (Oliveira et. al., 2014).

Sedimentos contendo valores inferiores a 30% de carbonatos séo considerados
desfavorecidos em carbonatos, indicando baixa acumulagéo (SCHNEIDER et al., 2005).
Como observado na Figura 32A, todos os resultados foram inferiores a 10%. Sendo a
regido estudada considerada pobre em CaCOs,

Como abordado anteriormente, particulas finas, que apresentam elétrons livres
em suas estruturagdes, tendem a favorecer processos de adsor¢do da matéria orgénica,
aumentando assim as concentracbes de COT. De fato, maiores concentragdes de
carbono orgénico foram observadas em amostras com o0s maiores teores de granulos
finos, contribuindo para a elevada significancia dessa correlagcdo, demonstrada na Figura
33.
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Figura 33. Curva de regressdo linear para a relagdo % Granulos Finos vs. %COT

Segundo RULLKOTTER (2005) regifes proximas a costa possuem valores de
COT variando de 0,3 a 1 %. O presente estudo demonstrou que na Foz do Rio
Paracauari, assim como na regido da Praia do Pesqueiro foram encontrados valores
acima de 0,5 %, indicando relativa abundancia de COT. Fato que era esperado para uma
area marcada por uma elevada vazdo fluvial e bordejada por ecossistemas de
manguezal.

Quanto a distribuicdo de N, um fator de suma importancia para a preservacao
em sedimentos seria 0 teor de agua que estes apresentam. De acordo com Perdue &
Koprivnjak (2007), baixas concentracdes de agua geram o aumento nos teores de
nitratos (NOs"), enquanto que concentragdes elevadas de agua favorecem o processo de
desnitrificacdo, que € um processo microbioldgico através do qual o nitrato (NO3) é
reduzido a 6xido nitroso (N,O) ou nitrogénio molecular (Ny), retirando efetivamente
nitrogénio do ecossistema. Isto, por sua vez, pode ter favorecido a ocorréncia de
reduzidos valores de N na érea de estudo.

A representacdo gréafica dos valores de COT x NT permitiu verificar que estes
apresentaram uma boa correlacéo (r2 = 0,809) (Figura 34). Isto indica que o nitrogénio
medido é essencialmente de natureza organica, sendo fundamental para o uso da razao

C/N como indicador de origem da matéria organica.
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A interpretacdo dos valores calculados para a razdo C/N(%/%) (Figura 35)
permitiu identificar zonas distintas. Registram-se valores medios de 14,28 e 16,70 (C/N
(%/%) e C/N (molar) respectivamente). Para Meyers, 1994, valores intermediarios de 10
a 20 podem ser atribuidos a mistura de material de origem marinha e continental.

Assim, a regido de estudo estaria sujeita a uma miscigenacdo do conteido organico

sedimentar.
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Figura 35. Distribuicdo dos valores de Razéo C/N (%/%) e C/N (molar) nas amostras superficiais
No que diz respeito & variacdo da composicéo isotopica 6°C nas amostras
superficiais, houve baixa alternancia (Figura 36). Com média de -25,5%o, 0 6'°C teve
maximo observado na amostra SPA3 (-22,6%o) € minimo na amostra SPE2 (-28,7%o).
Como o valor de §**C da matéria organica marinha tipicamente varia de -22%o

a -18%o € 0 da terrestre e peculiar entre -33%o € -25%0 (Meyers, 1994; Lamb et al., 2006;

Castro et al., 2010), observa-se que a distribuicdo espacial dos valores de 6*3C nas
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amostras superficiais sugere significativa importancia do aporte terrestre, mas com
influéncia marinha. Essa caracteristica confere com o que fora inferido pelos resultados

da razdo C/N.
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Figura 36. Variagdo da composigio isotopica 5"°C nas amostras superficiais.

De acordo com Castro, 2010, a composic&o isotopica de 8N, associada a de
813C, permite a distingdo mais apurada entre as fontes de matéria organica. Plantas
vasculares (C3 e C4) tem valores de §*3C em torno de 0,0 %o, j4 o fitoplancton marinho,
geralmente, possui valores em torno de 10,0 %o.

As amostras superficiais apresentaram valores entre 0,3%o (SPE2) e 8,3%o
(SPAS), com média de 4,0%o (Figura xxx). Dessa forma, ao mesmo tempo em que ficou
claro o aporte terrestre e marinho de matéria organica através da composicao isotopica

de 6*3C, os valores obtidos de §"°N também contribuiram para essa hipotese.
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Figura 37. Variagio da composigdo isotopica 8**C nas amostras superficiais.

Nas projecdes dos valores obtidos de C/N (%/%) vs. 8C no gréfico adaptado
de Lamb et al. (2006), apresentada Figura 38 e dos valores de §3C vs. 6°N no grafico
adaptado de Castro et al. (2010), apresentada na Figura 39, verificou-se a ocorréncia de
amostras, com aporte de matéria organica preferencialmente terrestre, assim como
amostras influenciadas por mistura de ambientes, concordantes com o restante dos

resultados
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Figura 38. Projegdo da relagio C/N (%/%) vs. 8*3C obtida para as amostras superficiais no gréfico
adaptado de Lamb et al., 2006).
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Figura 39. Projecio da relagio 8'°C vs. 8"*N obtida para as amostras superficiais no grafico. Adaptado
de Castro et al., 2010.

5.3.2 Testemunhos sedimentares

53.2.1 T1- Mercado
A partir do testemunho T1, que atingiu 106 cm de profundidade, foram

analisadas 53 submostras, estando os dados agrupados na tabela 14 (Anexo 9). As
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distribuicbes empiricas das caracteristicas composicionais da matéria organica foram

ilustras na Figura 40.
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Figura 40. Box-plots representativos das distribuicdes de % CaCOs, % COT, % NT, §*C, §"°N e C/N
nas subamostras do T1 - Mercado.

A porcentagem de CaCOj3 variou entre 0,91% e 5,59%, com média de 3,65%
(Figura 41). Os tores sofreram relativa variacdo ao longo do testemunho. Foram, em
média, de 4,10%, dos 106 cm aos 55 cm, de 1,34% dos 54 cm aos 37 cm e de 4,16%
dos 36 cm até a superficie.

Pela analise elementar, obtiveram-se tores de COT entre 0,24% e 1,13%, com
um valor médio de 0,63%, e de NT entre 0,02% e 0,12%, com média de 0,07%. Entre
0s 106 cm e 9 cm a porcentagem de carbono organico nao ultrapassou 1%, sendo 0s
valores superiores presentes apenas nas camadas mais superficiais (9 cm até a
superficie). A variacdo na porcentagem de nitrogénio apresenta um perfil semelhante ao
da variacdo de COT, sendo o0s teores méaximos atingidos no mesmo intervalo (préximo a

superficie).
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Figura 41. Perfis verticais da distribuicdo de CaCO; COT e NT no T1 — Mercado.

Os valores obtidos de CaCO3; COT e NT parecem indicar trés fases distintas
de acumulacdo (Figura 42). No caso dos carbonatos, durante a primeira fase, observou-
se uma singela diminuicdo das porcentagens da base até 70 cm, seguida de um ligeiro
aumento até os 58 cm. ApoOs os 57 cm, observou-se uma diminui¢do consideravel,
constituindo o que seria a segunda fase. Ja a terceira foi caracterizada por um aumento
significativo, com valores semelhantes aos encontrados mais a base do testemunho
(Figura 42).

Ao longo do testemunho foi possivel verificar teores de CaCOj inferiores a
30%, novamente indicando que a regido de estudo € escassa em depdsitos carbonaticos.
Como a regido é marcada por um arcabouco estratigrafico composto por rochas
quaternérias das Formacdes Barreira e PGs Barreiras, que ndo sdo carbonaticas, muito
provavelmente, as variaces nas porcentagens estariam sujeitas a alteracdo na
manutencg&o da biofauna calcéarea.

No caso do COT e do NT, estes apresentam perfis semelhantes, com uma fase
inicial de aumento, uma segunda fase de reducdo e uma terceira fase novamente

marcada por uma elevacao nos teores (Figura 42).
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Figura 42. Representacdo das fases de acumulagdo de CaCOs, COT e NT no T1 - Mercado

O carbono e o nitrogénio dependem de fatores como granulometria,
produtividade da coluna d’agua e hidrodinamica local. = Normalmente, suas
concentracdes tendem a ser mais elevadas em sedimentos superficiais, haja vista que a
matéria organica fora recém-depositada, estando, consequentemente, em fase inicial de
decomposic¢éo. Fato condizente com o que foi observado (maiores concentracfes nos
primeiros 9cm da coluna sedimentar). Ainda assim, excecdes podem ocorrer em
ambientes, com elevado carater redutor, o que ndo parece ser o caso dessa sondagem.

Em ambientes com taxas de sedimentacdo relativamente elevadas também ¢é
possivel registrar aumentos no teor de COT em profundidade, j& que a oxidacdo da
matéria organica é impedida pela rapida sedimentacdo destes materiais. Quanto a
granulometria, como abordado anteriormente ela pode ser responsavel por facilitar a
retencdo da matéria orgénica e consequentemente aumentar os teores de COT. No
entanto, foi observada baixa correlacdo entre esses fatores no T1 - Mercado.

Semelhante ao que fora abordado nos sedimentos superficiais, baixos valores
de NT foram identificados (Figura 40), novamente sugerindo a existéncia e a
predominancia de processos de desnitrificacdo. A correlacdo entre os teores de NT e
COT (Figura 43) também indicou que o nitrogénio contido nas subamostras do T1 é de

origem organica, o que indica a razdo C/N como “Proxy” da matéria organica.
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Figura 43. Curva de regressdo linear para a relagdo % COT vs. % NT das subamostras do T1 — Mercado.

A interpretacdo dos valores calculados para a razdo C/N(%/%) (Figura 44)
também permitiu verificar zonas distintas ao longo do testemunho. O que se observou
foram valores relativamente constantes, com média de 8,65, entre a superficie e 44 cm,
e de 9,37, entre 56 cm e 106 cm, indicando forte influéncia de carbono organico
particulado tanto marinho quanto de dgua doce (Meyers, 1994). No entanto, valores
mais elevados da razdo C/N, com meédia de 19,98%, se encontraram intercalados, entre
0s 46cm e 54cm, sendo indicativos da predominancia de matéria organica terrestre

nessa zona do testemunho.
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Figura 44. Perfil vertical da distribuicdo da razdo C/N (%/%) no T1- Mercado.

A composicao isotépica de 6N (Figura 45) foi condizente com os resultados

da razdo C/N ao também indicar a ocorréncia de matéria orgénica de origem mista. Com
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valor médio de 5,79%., minimo de 3,90 e maximo de 10,20 englobou valores

condizentes com os da matéria organica particulada marinha e continental.
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Figura 45. Perfil vertical da distribuicdo da composigdo isotépica >N no T1- Mercado

No que diz respeito a variacdo da composicdo isotdpica de carbono nas
subamostras do T1 — Mercado, ndo houve alternancia significativa (Figura 46). Com
média de -26,5%o, 0 §'°C variou de -27,40%o a -25,26%.. Um registro desse tipo também
sugere origem miscigenada da matéria organica, no entanto sem influéncia marinha,
apenas de plantas vasculares (C3) e carbono orgéanico particulado de agua doce. Isto
contradiz os resultados da razdo C/N e de §"N, que indicaram zonas distintas ao longo
do testemunho compostas por fontes mistas (marinhas e continentais) de matéria

organica.
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Dessa forma, e como abordado anteriormente, a integragdo dos valores de
813C, razdo C/N e 8™°C se vé necesséria, ja que ela permite a distingdo mais equivalente
das origens da matéria organica. Nesse sentido, as projecdes dos valores obtidos de C/N
(%/%) vs. 8°C no grafico adaptado de Lamb et al. (2006), foram apresentadas na

Figura 47.
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Figura 47. Projecdo da relagio C/N (%/%) vs. 8'°C obtida para as subamostras do T1 - Mercado no
gréafico adaptado de Lamb et al. (2006).

Na Figura 47, verificou-se que houve sobreposicdo das provaveis fontes da

matéria organica. Origens continentais, como o carbono organico particulado fluvial e o
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fitoplancton de agua doce foram predominantes. No entanto, fontes mistas e terrestres
também estdo associadas. J& as projecbes dos valores de 8°C vs. 6"°N no gréfico
adaptado de Castro et al. (2010), que foram apresentadas na Figura 48, indicaram
dominéncia de matéria organica oriunda de plantas vasculares. Ambos os graficos

confirmam o resultados obtidos e discutidos anteriormente.
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Figura 48. Projecio da relagdo 8'°C vs. 8**N, obtida para as subamostras do T1 — Mercado, no gréfico
adaptado de Castro et al. (2010).

5.3.2.2 T2 -Fazenda

Os resultados da analise elementar e isotopica de C e N nas subamostras do
testemunho T2 — Fazenda foram agrupados na tabela 15 (Anexo 10). Ressalta-se que 0s
valores obtidos entre as profundidades de 72 cm e 110 cm ndo foram levados em
consideracdo, j& que as subamostras ndo apresentaram respostas do equipamento
analitico. Dessa forma, para fins das montagens graficas e das discussdes, esses 38 cm
foram retratados com uma lacuna no registro sedimentar.

A Figura 49, abaixo, apresenta a distribuicdo empirica da distribuicdo da

materia organica no T2 — Fazenda.
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Figura 49. Box-plots representativos das distribuicdes de % CaCOs, % COT, % NT, §3C, §"°N e C/N

nas subamostras do T2 - Fazenda.

Diferentemente do que fora observado no T1 — Mercado, a distribuicdo dos

valores de CaCO3; COT e NT ndo parecem demonstrar fases distintas de acumulagéo

(Figura 50). Mas sim uma Unica tendéncia de aumento nos teores em direcdo a

superficie.

20t

0t

an}

Profundidade (crm)

80

o0t

100

110

0.4

50t

80

70r

CaCo, %COT NT
10 0, 5 1,0 0.2

1{ 1} { 1w} 1

{ m} { 20t 1

1 a0} { a0} 1

1 40} { 40} 1

1 so} { sot 1

1 an} { 60} 1

1 70} { 70} 1

1 sn} { a0} 1

1 o0 { oot 1

{ oo { 100} 1
. 10 : 10 '

Figura 50. Perfis verticais da distribuicdo de CaCO; COT e NT no T2 — Fazenda.
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Essa caracteristica pode estar associada a auséncia de resultados na porcao
distal do testemunho, que podem ter mascarado o perfil. No entanto a andlise
granulométrica ja havia demonstrado relativa analogia nos depoésitos da sondagem, que
claramente apresenta um arcabouco sedimentar diferenciado, se comparado ao Estuario
do Rio Paracauari.

Um possivel resultado, do provavel processo de colmatacéo, na qual a area de
coleta do testemunho T2 — Fazenda, estaria passando, seria a mudanca no carater do
sedimento, que passaria a ser predominantemente redutor, favorecendo a manutencéo da
matéria organica e consequentemente reduzindo o processo de desnitrificacao, elevando
os teores de NT. Estas caracteristicas sdo claramente visiveis nos perfis verticais da
Figura 50, o que sustentam a hipotese levantada anteriormente. Os valores de COT e
NT superiores a 3% e 0,2%, respectivamente, em todas as subamostras consideradas
também facilitaram essa concluséo.

Semelhantemente ao que foi verificado no T1 — Mercado, carbonatos
ocorreram com teores inferiores a 30%, indicando caréncia de acumulacdo carbonética.
No caso do COT e do NT, estes também apresentam distribuicdes equivalentes, com
valores maximos préximos a superficie e perfis verticais consignados. Através da

Figura 51, verificou-se a correlagdo positiva entre essas componentes.
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Figura 51. Curva de regresséo linear para a relagdo % COT vs. % NT das subamostras do T2 - Fazenda.

Deste modo, comprovou-se a natureza organica do nitrogénio, permitindo o
calculo da razédo C/N (%/%). Os valores obtidos, proximo a 20 em toda a extensdo do
testemunho (Figura 52) indicaram a presenca de um ambiente sob grande influéncia

terrestre.
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Figura 52. Perfil vertical da distribuicdo da razdo C/N (%/%) no T2 - Fazenda.

A andlise isotopica de 8C, por sua vez, demonstrou uma variagdo mais
substancial ao longo do testemunho (Figura 53). Com valores oscilando entre -30%o ¢ -
23%o0, demonstrou modificagdo na origem da matéria organica, com alternancia do
predominio terrestre e de fontes mistas.
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Figura 53. Perfil vertical da distribui¢do da composicio isotopica 5°N no T2 - Fazenda.
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No que diz respeito & variagdo da composicdo isotépica 6°N (Figura 54), os
valores também indicaram predominancia da mistura de origens da matéria organica
(marinha e continental).
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Figura 54. Perfil vertical da distribui¢do da composigio isotopica 8*°N no T2 — Fazenda.

Tal como para o T1 — Mercado, projetou-se os valores de C/N (%/%) vs. §**C
no grafico adaptado de Lamb et al., 2006 (Figura 55) e os valores de 8°C vs. §°N no
grafico adaptado de Castro et al., 2010 (Figura 56). Ambos os gréaficos demonstraram o
que fora abordado anteriormente, a predominancia do aporte terrestre e a influéncia de

fontes mistas no conteudo de matéria organica.
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Figura 55. Projecdo da relagio C/N (%/%) vs. 8*C obtida para as subamostras do T2 - Fazenda no
gréafico adaptado de Lamb et al. (2006).
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Figura 56. Projecdo da relagio 8"°C vs. 8*°N, obtida para as subamostras do T2 — Fazenda, no gréfico
adaptado de Castro et al. (2010).

5.3.2.3 T3 —Paracauari

A partir do testemunho T3 — Paracauari, que atingiu 142 cm de profundidade,

foram analisadas 71 submostras, estando os dados compilados na Tabela 16 (Anexo 11).

As distribuicbes empiricas das caracteristicas composicionais da matéria organica foram

ilustras na Figura 57.
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Figura 57. Box-plots representativos das distribuicdes de % CaCOs, % COT, % NT, §*3C, §"°N e C/N
nas subamostras do T2 - Fazenda.

Nesse testemunho a porcentagem de CaCOg3 obtida (Figura 58) manteve-se, de
forma geral, pouco variavel. Ela ficou entre 3,83% e 8,01%, com média 5,74%. Os
teores de carbonatos registrados ndo diferem muito dos valores obtidos para as amostras
superficiais e para o T1, indicando semelhancas nos fatores que condicionam a
acumulacdo. De fato os dois testemunhos foram amostrados nos dominios da Foz do
Rio Paracauri o que pode ter contribuido para essa caracteristica.

Em relacdo ao contetdo de COT (Figura 58), este apresentou valores entre
0,38% e 1,31%, com média 0,75%. Estes valores relativamente baixos podem estar
associados a taxas de sedimentacdo baixas, que dificultam a manutencdo da matéria
organica. Quanto a variacdo de nitrogénio (Figura 58), esta foi composta por valores
entre 0,05% e 0,13%, com média de 0,09%. Mais uma vez, tratando-se de um ambiente
rico em agua, € natural que estes valores estejam relacionados ao processo de
desnitrificacdo, o0 que consequentemente gera reducdo de N no meio.

Ao contrario do que aconteceu no T1 — Mercado, os valores de CaCOs, COT e
NT ndo permitiram a distingdo de zonas bem especificas(Figuras xxx), o que pode estar
associado a um relativo equilibrio ambiental. Provavelmente, as oscilagdes observadas
devem estar relacionadas a sazonalidade regional que &€ competente para alteracdes
fisico-quimicas e de transporte de material em suspensdo, assim como sedimentar da

regido.
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Figura 58. Perfis verticais da distribuicdo de CaCO; COT e NT no T1 — Mercado.
Na Figura 59 foi representado o grafico de correlacdo entre COT e NT.
Observou-se boa correlagdo, novamente indicando a fonte orgéanica do nitrogénio e

favorecendo o uso da razdo C/N para a determinacdo da origem da matéria organica.
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Figura 59. Curva de regressdo linear para a relacdo % COT vs. % NT das subamostras do T3 -
Paracauari.

A representacdo dos valores obtidos da razdo C/N (Figura 60) apresenta um
perfil tipico de ambiente estuarino, assim como no T1, onde existe coexisténcia de

influéncias marinha e continental.
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Figura 60. Perfil vertical da distribuicdo da razdo C/N (%/%) no T3 - Paracauari.

Profundidade ( cm)

A variacdo da razdo isotdpica de carbono (Figura 61) sustentou a expectativa de
se encontrar um registro com ocorréncia de fontes mistas, assim como no T1. Seu perfil
permitiu inferir que esta havendo um deslocamento dos valores de uma zona de mistura

de ambientes (entre -25%o € -20%o) para outra de maior influéncia terrestre (< -25%o).
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No que diz respeito a composicéo isotopica de 6"°N (Figura 62), esta foi
semelhante a do T1. Os resultados também indicaram ocorréncia de matéria organica de

origem mista. Com valor médio de 6,21%o, minimo de 2,82%o0 e maximo de 10,20%e.
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Figura 62. Perfil vertical da distribuicdo da composigdo isotopica 8"°N no T3 — Paracauari.

Projetando-se os valores de C/N (%/%) vs. §"*C no grafico adaptado de Lamb
et al., 2006, obteu-se a Figura 63. Os valores representados confirmam a hipdtese de
que estd havendo migracdo preferencial do aporte de matéria orgénica marinha para o
aporte continental. Essa caracteristica também foi observada na projecdo dos valores de
813C vs. 6'°N no gréfico adaptado de Castro et al. (2010) (Figura 64),

C/N
000 500 10,00 1500 2000 2500 3000 3500 40,00 4500

-10
Plantas Terrestres (C4)
12 [ | Bactérias
-14 Algas Marinhas
181 POC Marinho
-18 /

-20

Blc

22 Plantas Terrestres (C3)

2 - po%  DOC Marinho

-26 *

-28

-30

DOC Agua doce

32 -

POC Agua doce

4
Algas de agua doce

Figura 63. Projecdo da relacdo C/N (%/%) vs. 8*°C obtida para as subamostras do T3 - Paracauari no
gréafico adaptado de Lamb et al. (2006).
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Figura 64. Projecdo da relagio 5°C vs. 8N, obtida para as subamostras do T3 — Paracauari, no gréfico
adaptado de Castro et al. (2010).

5.4  Concentrac0es residuais de POCs, PCBs e PBDEs

5.4.1 Sedimentos superficiais

As concentracdes de POCs, PCBs e PBDEs identificadas nas amostras
superficiais do Estuario do Rio Paracauari e da Praia do Pesqueiro foram compiladas na
Figura 65. Dentre os pesticidas, os compostos predominantes foram (em ng g™ peso
seco): YDDTs (< 0,36 a2,71) e Y HCHs (< 0,24 a 0,90).
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Figura 65. Concentracdo de POCs nas amostras superficiais
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Os DDTs estiveram presentes apenas na amostra SPE2 (Praia do Pesqueiro),
enquanto que os HCHs em todas as amostras do dominio do Estuario do Rio Paracauari

(SPALl a SPA10) (Figuras 66 e 67). JA PCBs e PBDEs ndo foram identificados em
qualquer das amostras.
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Figura 66. Distribuicdo espacial da concentracdo de DDTSs totais.
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Figura 67. Distribuicdo espacial da concentracdo de HCHs totais.
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Ressalta-se que as distribui¢es espaciais das concentracdes de HCHs nas
amostras superficiais do complexo marino-estuarino da llha do Marajé néo
apresentaram correlagdo positiva com os arranjos espaciais de sedimentos finos e de

COT, como pode ser observado na Figura 68.
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Figura 68. CorrelagBes entre a %Sedimentos finos, %COT e %Y HCHs Total nos sedimentos
superficiais.
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A distribuicdo metabdlica de DDTs na amostra SPE2 foi representada na
Figura 69. As razdes entre esses metabodlitos favoreceram a obtencdo de importantes
informagdes acerca da origem do DDT. A razédo (DDE+DDD)/DDT, por exemplo, foi
utilizada para comprovar se a contaminacdo foi recente ou referente a residuos
historicos (Zhang et al., 2011).

op{ DDE
19%

op{ DDT
2%

bp{ DDE
23%

p{ DDD
4%

op{ DDD
18%

= op|{ DDE = pp{ DDE = op{ DDD
= pp{ DDD ®op{DDT =ppq{ DDT

Figura 69. Composi¢cdo média da distribuicdo dos metabolitos de DDT na amostra SPE2

De acordo com Da et al, (2014), valores > 05 da razéo
(>.DDE+YDDD)/>’DDT séo indicativos da predominéncia de residuos, normalmente
gerados a partir da degradacdo microbiana, enquanto valores < 0.5 contribuem para
caracteristicas de introducdo atual de DDTs. Diante do valor observado para a amostra
SPE2 (1,77), ficou clara a existéncia de residuos, indicando aporte passado desse
pesticida. Isto sustenta a teoria abordada nos itens “5.2” e “5.3”, os quais demonstraram
que a area de coleta da referida amostra esta passando por um processo de erosdo, o que
tem favorecido afloramentos de depositos sedimentares diferentes aos atuais.

Em adicdo, como o DDT pode ser degradado a DDD sobre condicbes
anaerobicas ou a DDE sobre condigdes aerdbicas, a razdo DDD/DDE foi utilizada para
distinguir o processo de degradagdo predominante nos sedimento. O valor inferior a 1
na amostra SPE2 (0,52) sugeriu a hegemonia da degradagéo aerobica (Wu et al., 2013),
favorecendo inclusive a interpretagdo da ocorréncia de processos diagenéticos precoces.

Diferentemente da distribuicdo de DDTSs, as concentra¢Ges de HCHSs, ndo estdo
associadas a depdsitos passados. Caso contrario, os residuos identificados deveriam
apresentar arranjo semelhante ao do HCH técnico (a-HCH 55 — 80%, B-HCH 5 — 14%,
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y-HCH 8 — 15% e 6-HCH 2 — 16%), composto amplamente utilizado no Brasil,
principalmente, na producdo agricola desde a década de 1940 até meados de 1980,
quando foi proibido, ou predominéancia de B-HCH, ja que este é resultado de degradacgéo
dos demais isdbmeros (Da et al., 2014).

No entanto o que se observou foi a dominéncia do isdmero y-HCH (Lindano).
Na prética, o Lindano, que apresenta grau de pureza 99.9% em y-HCH, foi permitido
para a preservacao de madeiras, mesmo ap0s a proibicdo de seu uso agricola, pela
Portaria do Ministério da Agricultura n. 329, de 02 de setembro de 1985, e de sua
utilizacdo em campanhas de saude publica atraves da Portaria n. 11, de 08 de janeiro de
1998 (ANVISA, 2006).

Com isso, a ocorréncia de HCHs em sedimentos superficiais pode ser associada
ao uso de produtos que contém Lindano. E de fato, o arranjo isomérico médio dos
HCHs nas amostras superficiais do presente estudo, com 100% de y-HCH corrobora
com essa teoria. Como o arquipélago marajoara é marcado por uma economia madereira
atuante, onde contrastam tramites legais e principalmente ilegais (Riveira et al, 2011),
pode-se pressumir que o aporte recente de y-HCH seja devido a sua utilizacdo como

conservante de madeira.

5.4.2 Testemunhos sedimentares

Dentre os POPs, o composto predominante, em todas as amostras de
testemunho T1 — Mercado, T2 — Fazenda e T3 - Paracauari foi (em ng g™ p.s.) o DDT.
Os valores da somatoria de residuos (> DDTs) variaram no T1 entre < LDM e 12,31, no
T2 entre<LDMe 8,73 eno T3 entre < LDM e 5.66.

Amostrados no Estuario do Rio Paracauri, os testemunhos T1 e T3
apresentaram semelhanca nos perfis verticais. Os valores ndo foram detectados até 50
cm e 60 cm, respectivamente, em seguida ocorreu um aumento significativo nas taxas,
com maximo entre 28 e 30 cm em ambos. Por fim, ocorreu decréscimo em dire¢do ao
topo, com valores inferiores ao LDM em subsuperficie. No T2, a > DDTs foi < LDM
entre 0s 110 e 15 cm, maxima entre 10 e 06 cm e novamente < LDM sob subsuperficie
(Figura 70). Esse arranjo pode estar associado as variages locais das taxas de

sedimentacdo, e corroboram com o indicado pelas analises granulométricas e de
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distribuicdo da matéria organica, que sugeriram que os testemunhos T1 e T3 estdo

sujeitos a regimes deposicionais diferentes aos do T2.
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Figura 70. Perfis verticais da distribuicdo de Y DDTs ao longo das colunas sedimentares do T1, T2 e T3.

As composi¢cdes médias dos residuos de DDT foram demonstradas na Figura
71. Houve a predominancia relativa do o,p’- DDT em todos os perfis. Essa descoberta
poderia indicar reduzido efeito de processos decomposicionais nos sedimentos, o que
ocasionalmente estaria relacionado a introdugéo recente desse pesticida organoclorado.

No entanto, as distribuices verticais das concentracdes metabodlicas, quando
presentes, demonstraram, ao longo das colunas sedimentares, a alteracdo de prevaléncia
entre os maximos de Y DDE (o,p’-DDE; p,p’-DDE) e > DDT ( o,p’-DDT; p,p’-DDT).
Nos testemunhos T1 e T3, Y DDE foi dominante entre os 38 e 18 cm, quando cedeu
espago para Y DDT, que apresentou dominio até os 02 cm. No T2 ndo foi diferente,
>'DDT sucedeu Y DDE em termos de predominancia a partir dos 05 cm. Esse arranjo,
ilustrado na Figura 71 sugeriu que ha residuos histdricos e depositos relativamente
atuais. De fato, a estimativa da persisténcia ambiental do DDT para sedimentos varia de
2 - 30 anos, sendo que com o tempo, os niveis médios de DDT tendem a declinar e a

relacdo DDE/DDT tende a aumentar.
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Como demonstrado nas discussdes das amostras superficiais, DDE e DDD sao
produtos de degradacdo do DDT por interagbes quimicas no ambiente ou
biotransformagdo por microrganismos. Dessa forma, as composic¢oes residuais desses
metabolitos sdo de suma importancia para a descri¢do e o entendimento dos processos
que atuam na sua decomposi¢do e manutencdo ambiental.

A razdo (3 DDE+Y DDD)/3>DDT no T1 variou entre 0 e 16,28, no T2 entre 0 e
2,23 e no T3 entre 0 e 15,31. Baseada no regime de dominio discutido acima, a
aplicacdo demonstrou contaminacédo residual antiga entre 0s 38 e 18 cmdo Tl e T3 e
entre 16 e 05 cm do T2. Os demais valores, relacionados as camadas mais superficiais
demonstraram que houve depésitos relativamente atuais, estando os sedimentos sujeitos
a processos iniciais de decomposicéo.

Além disso, assim como observado na amostra SPE2, superficial, a razdo
> DDD/Y DDE (T1 = 0,06 — 0,96; T2 = 0,26 — 0,63 e; T3 = 0.06 — 0,92) permitiu inferir

que a via de degradacao prioritéaria é a aerobica.
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Figura 71. Distribuicédo vertical do metabolitos de DDT nos testemunhos sedimentares T1, T2 e T3
Semelhante ao observado nas amostras de superficie, os residuos de DDT
identificados nos trés testemunhos ndo apresentaram correlacdo significativa com 0s
arranjos verticais de sedimentos finos e de COT (Figuras 72, 73 e 74).
Isto sustenta a hipotese que além das forcantes ambientais regionais, demais
fatores estiveram envolvidos nos processos de disponibilidade e depdsito desse
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contaminante na regido marajoara. E a fim de contribuir para essas interpreatacées, o

historico deposicional de DDTs foi estabelecido.

12.00

10,00 A

3DDTs Total (n g'!)

2.00 A

0.00

12.00

10.00 -

5DDTs Total (n g1)

2,00 +

0.00

8.00 -

6.00

4.00 4

* v=-0.1085x + 7.8311
R*=0.1076

T1 - Mercado

8.00 4

6.00 +

4.00 A

L. de h
T ™ T T T T 1
10 20 30 40 50 60 70
% Sedimentos finos
y=5801x+0.156
R*=0.1473
*
*
* *
*
*e
*
¢ T1 - Mercado
*e . ® . .
T T T T T e 1
02 04 06 08 1 1.2
% COT
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Figura 74. CorrelacGes entre a % COT x Y DDTs Total e % Sedimentos finos x > DDTs Total no
testemunho T3 — Paracauari

O historico deposicional relativo as variages nas concentraces dos residuos de
DDT foi melhor atribuido e justificado através das interpretacdes das taxas de
sedimentacdo recorrentes das analises das subamostras de sedimento do testemunho T1-
Mercado.

Tendo em vista a concordancia de caracteristicas sedimentololdgicas e da
distribuicdo de matéria organica, a taxa de sedimentacdo do T1 — Mercado foi replicada
para interpretac@es do testemunho T3-Paracauari.

Com isso, observou-se que o inicio dos depoésitos de DDTs, na regido
marajoara, data de periodos entre 1940 e 1950, onde concentracbes > LDM foram
primeiramente observadas (Figura 75). As informagOes descritas por Deane et al., 1948
sustentam os niveis de DDTs identificados a partir de 1940 no T1 e 1950 no T3. De
acordo com a autora, os primeiros testes com DDT no Brasil foram desenvolvidos em

comunidades da Ilha do Marajé e ocorreram em meados de 1945.
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Figura 75. Correlacdo temporal da variacdo vertical da Y DDTs nos testemunhos T1 — Mercado e T3 -
Paracauari

Valores > LDM identificados em periodos anteriores 1945 (Figura 75) podem
ser associados a processos advectivos (migracdo vertical derivada de forcantes fisico
bioldgicas, como bioturbacdo e difusdo aquatica) que sdao comuns em sedimentos
arenosos e que ja foram relacionados a POPs por outros autores (Gong, 2007; Gong et
al., 2007; Guo et al., 2013).

Entre os anos de 1970 e 1982, ambos os testemunhos (T1 e T3) apresentaram
aumento significativo das concentracdes de residuos, atingindo inclusive, valores
méximos (12,31 ng g* e 11,55 ng g™ respectivamente) (Figura 75). O acréscimo
progressivo entre esses anos, por sua vez, pode estar relacionado ao fato de que 0 uso
intensivo do DDT fez com que nos anos 70 fossem registrados 0s primeiros casos de
resisténcia das espécies de Anopheles (mosquito transmissor do vetor da malaria) aos
inseticidas (Brown & Pal, 1973), sendo necessario, portanto, a demanda de
concentragdes ainda mais elevadas.

Estima-se que entre os anos de 1959 e 1982, o Brasil tenha produzido
aproximadamente 73.500 toneladas de DDT facilitando o seu emprego nas mais
variadas regides (Almeida et al., 2007). Com a producdo nacional em alta e a

disponibilidade do produto no mercado, sua aplicabilidade na regido permaneceu
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relativamente constante, o que explica a pouca variagdo nas concentracfes de residuos
de DDTs entre os anos de 1982 e 1998 (Figura 75).

Obviamente a preocupacéo global relacionada as toxicidades desse composto, a
qualidade ambiental e a saide humana, fez com que o DDT tivesse sua retirada do
mercado brasileiro a partir de 1985, quando teve sua autorizacdo cancelada para uso
agricola. Em 1998 foi restringido para uso em campanhas de satde publica e comegou a
ser substituido por outros compostos como 0s piretréides (D’ Amato et al., 2002). Ja em
2009, através da Lei 11.936, houve a proibicdo da fabricacdo, exportacdo, importacéo,
estoque, comercializacdo e uso do DDT para qualquer fim em territorio nacional.

Nesse contexto, observou-se que a partir de 1998, ambos o0s testemunhos
demonstraram uma redug¢do nas concentragdes da Y DDTs. No entanto elas s
culminaram em valores inferiores ao limite de deteccdo em 2013 (topo da coluna
sedimentar). Isto sugere a utilizacdo de inseticidas a base de DDT em campanhas de
salde publica na regido marajoara mesmo apés as medidas restritivas do final dos anos
90.

Em suma, o arranjo vertical da distribuicdo das concentracdes e seus periodos
relativos foram de acordo com a hipotese do presente trabalho, que cogitou a ocorréncia
de residuos de DDTs derivados de campanhas de salde publica para o controle da

maléria na regido marino-estuarina da llha do Marajo.

55 Risco Ambiental

Mesmo tendo sido observados em relativas baixas concentracbes, DDTs e
HCHs (identificados nas amostras superficiais) podem representar risco ao equilibrio
ambiental, pois como discutidos anteriormente, geram efeitos adversos a comunidade
biolégica e a0 meio ambiente. Para a verificacdo do impacto causado pela presenca
desses poluentes organicos, foram considerados critérios interpretativos para avaliar a
qualidade dos sedimentos com relagdo aos poluentes quimicos.

Um desses critérios foi estabelecido pela legislacdo canadense (CCME) o qual
definiu dois limites para sedimentos de aguas salobras e salinas: o TEL (“Threshold
Effect Level”), que indica o nivel abaixo do qual ndo ocorre efeito adverso a
comunidade bioldgica; e o PEL (“Probable Effect Level”), que ¢ o nivel acima do qual é
provavel a ocorréncia de efeito adverso a comunidade bioldgica. A faixa entre o TEL e
0 PEL representa uma possivel ocorréncia de efeito adverso a comunidade biologica. Os

limites TEL e PEL assim como demais referéncias foram adotados pela resolucéo
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CONAMA n° 354, de 01 de novembro de 2012, que estabelece as diretrizes gerais e 0s
procedimentos minimos para a avaliagdo do material a ser dragado em &aguas
jurisdicionais brasileiras através dos Niveis 1 e 2.

Na Tabela 06, dispuseram-se os valores referéncia da qualidade dos sedimentos
(TEL — PEL e Nivel 1 — 2) para alguns elementos avaliados nas amostras superficiais e
do Estudrio do Rio Paracauari e da Praia do Pesqueiro. Notou-se que certas
concentragOes de Lindano determinadas na superficie sdo preocupantes. O ponto SPA 1
(Estuario do Rio Paracauari), por exemplo, apresentou valor de lindano (0,9 ng g™)
préximo do PEL, o que indica alta probabilidade de dano ambiental. Outros dois pontos,
também da regido do Estuério do Rio Paracauari (SPA 2 e SPA 6) apresentaram
concentracOes contidas entre os limites TEL e PEL. J& as demais amostras superficiais
tiveram concentracfes inferiores ao LDM e ao TEL o0 que representa baixo risco
ambiental.

Os residuos de DDT predominaram nas subamostras dos testemunhos. E as
somatdrias de seus metabélitos pp’- DDT + op’ — DDT (3DDT), pp’- DDD + op’ —
DDD (>DDD), pp’- DDE + op’ — DDE (3.DDE) também foram relacionadas com o0s
valores referéncia da qualidade dos sedimentos (Tabela 6). Variacdes ao longo dos
testemunhos foram perceptiveis e demonstradas na Figura 73. Fragdes especificas dos
testemunhos T1 — Mercado (18 a 28 cm) e T3 — Paracauari (19 a 29 cm) apresentaram
concentragfes de Y DDT superiores ao limite PEL indicando alta probabilidade de

efeitos adversos a comunidade biol6gica.
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Tabela 6. Nivel de classificacdo dos sedimentos quanto a probabilidade de efeitos adversos a comunidade biolégica.
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Niveis de Classificacdo do

Valores Observados

Sedimento Classificagéo
Poluentes CCME! CONAMA 354/122 Sedimentos Marajo
Telt | Pelt | Nivel 12 | Nivel 22 (em unidade de p.s.) (ng g%) Probabilidade de efeitos adversos
(em unidade de p.s.) (ng g™) Superficiais Testemunhos Superficiais Testemunho

a-HCH - - 0,323 0,993 < LDM <LDM baixa baixa

B-HCH - - 0,323 0,993 <LDM <LDM baixa baixa

v - HCH 0,32 0,99 | 0,323 0,993 0,25a0,90 <LDM Alta* baixa

5 -HCH - - 0,32 0,99 < LDM <LDM baixa baixa

L o - Clordano - - 2,263 4,793 < LDM < LDM baixa baixa
Orgaersmggllgfg dos vy - Clordano - - 2,263 4,793 <LDM <LDM baixa baixa
Y'DDD 122 781 | 1,22 7,81 <LDMa0,59 <LDMa4,58 baixa média
> DDE 2,07 374 | 207 374 <LDMal,14 <LDMa?739 baixa média
>DDT 1,19 477 1,19 4,77 <LDMa0,98 <LDMa?759 baixa alta**

Dieldrin 0,71 4,3 0,71 43 < LDM <LDM baixa baixa

Endrin 2,67 62,4 2,67 62,4 < LDM <LDM baixa baixa

Bifenilas Policloradas SPCBs 21,5 189 | 22,7* 180* <LDM <LDM baixa baixa

! Canadian Council of Ministers of the Environment (CCME) - CANADIAN ENVIRONMENTAL QUALITY GUIDELINES (CEQGs)

2 Resolucdo 354/12 do Conselho Nacional de Meio Ambiente (CONAMA) para sedimentos de &reas a serem dragadas
% FDEP (1994). Approach to the Assessment of Sediment Quality in Florida Coastal Waters by MacDonald Enviromental Sciences Ltd., Ladysmith, British

Columbia. 1994.
4 MacDonald, et al., 1995

* Classificacdo atribuida a concentracdo de Lindano da amostra SPA1 (Estuéario do Rio Paracauari).
** Classificacdo atribuida as fragdes especificas dos testemunhos T1 — Mercado (18 a 28cm ) e T3 — Paracauari (19 a 29 cm)
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6 CONCLUSOES

Poluentes organicos persistentes foram determinados e quantificados na matriz
sedimentar do complexo marino-estuarino da Ilha do Marajo. Os resultados gerais
indicaram que o DDT foi o composto predominante e HCHs estiveram presentes apenas
nas amostras superficiais. Ndo houve a ocorréncia de PCBs e PBDEs.

As variagOes espaciais das concentracbes de HCHs nas amostras superficiais
permitiram inferir que esses compostos tém sido recentemente utilizados na regido do
complexo marino-estuarino da ilha do Marajd, provavelmente relacionado a atividade
madeireira. J& as variagbes verticais das concentragdes residuais de DDTs
demonstraram que esse composto foi utilizado no passado e em periodos relativamente
atuais na regido. Nesse sentido, a correlagdo historica permitiu confirmar a hipo6tese que
embasou o presente estudo, ou seja, 0 uso de inseticidas para o controle de doencas
endémicas (malaria) na regido amazonica favoreceu a introducdo indevida de DDT no
ambiente, sendo depositado e aprisionado na matriz sedimentar.

Contudo, apesar do uso comprovado desse pesticida, os valores observados
foram relativamente baixos. Caracteristicas regionais, como as elevadas temperaturas, o
regime de ventos, a distribuicdo granulométrica e as forcantes hidrodindmicas podem
explicar as reduzidas concentracfes de DDT na regido de estudo.

Houve predominancia de sedimentos grossos em detrimento aos finos, o que
ndo favorece o acumulo de pesticidas organoclorados. Além disso, essa distribuicdo
granulométrica permitiu inferir que a regido estd sujeita a contrastes entre as
caracteristicas geomorfologicas e hidrodindmicas, no qual, o regime estuarino,
associado as células de deriva litoranea pode ser considerado responsavel por boa parte
da dindmica sedimentar da rea de estudo.

Aportes mistos de matéria organica foram identificados tanto nas amostras
superficiais como nos testemunhos sedimentares como esperado para uma regido
estuarina. VariagOes ao longo da coluna sedimentar foram associadas a sazonalidade
regional que comprovadamente tem influéncia no aporte de material particulado, no
transporte de sedimento e principalmente nas taxas de sedimentacéo.

Apesar das condi¢cGes ambientais atenuarem as concentragOes de pesticidas, a
probabilidade de causar efeitos adversos a comunidade bioldgica associada ao
sedimento foi observada para o pesticida Lindano nas proximidades do ponto SPAL

(Estuério do Rio Paracauari). Quanto ao DDT, valores acima de PEL foram detectados
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nas fracdes 18 a 28 cm (T1 — Mercado) e 19 a 29 cm (T3 — Paracauari), correspondentes
ao periodo de 1982 — 1998.

Em suma, o presente estudo pode ser considerado base para que demais
pesquisas relacionadas ao tema sejam desenvolvidas na regido, favorecendo ainda mais
0 entendimento dos processos que nortearam e norteiam a distribuicdo, manutencéo e
degradacéo desses compostos organoclorados no Brasil em demais regides do globo.

Equitativamente, foram gerados dados cientificos acerca da distribuicdo de
POPs, em especial derivados de DDT para a regido da llha do Marajo, servindo de base

para uma possivel gestdo ambiental da regido.
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Figura 77. Cromatograma obtido pela inje¢do, em GC-MS, da amostra BRFAZI, respectiva ao Branco do Método para o processo de anélise de PCBs e PBDESs nas

subamostras 0-2 cm a 38-40 cm do testemunho T2 — Fazenda.
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ANEXO 2

Tabela 7. Valores certificados para POCs.

POCs

Analito Valor encontrado Valor certificado Minimo Maéaximo
HCB 0,19 0,22 + 0,03 0,12 0,32
a-HCH 0,16 0,17 + 0,02 0,10 0,24
b-HCH 0,21 0,23 + 0,03 0,13 0,33
g-HCH 0,57 0,55 + 0,07 0,32 0,79
pp{ DDE 2,34 2,12 + 0,41 1,07 3,17
pp{ DDD 1,62 2,17 40,32 1,20 3,14
ppq{ DDT 0,56 0,64 + 0,22 0,23 1,05
op| DDE 0,13 0,19 + 0,09 0,04 0,34
op{ DDD 0,29 0,20 £ 0,12 0,02 0,38
op{ DDT 0,32 0,31 + 0,06 0,16 0,46
Heptacloro 1,79 1,61+ 0,20 0,93 2,29
Heptacloro epoxido A 1,36 1,71+0,21 0,99 2,43
Aldrin 0,42 0,53 + 0,07 0,30 0,76
Dieldrin 0,61 0,62 + 0,08 0,35 0,89
Endrin 0,78 1,01 4£0,13 0,59 1,43
Endosulfan |11 1,79 2,11 + 0,26 1,22 3,00
a-clordano 0,06 0,059 + 0,007 0,03 0,08

g-clordano 0,13 0,14 + 0,02 0,08 0,20




ANEXO 3
Tabela 8. Valores certificados para PBDEs.

PBDES

Analito  Valor encontrado Valor certificado Minimo Méaximo
PBDE 28 0,02 0,022 +003 0.0124 0.0316
PBDE 47 0,17 0,18 + 0,02 0.106 0.254
PBDE 99 0,23 0,24 + 0,03 0.138 0.342
PBDE 100 0,05 0,049 + 0,006  0.0283 0.0697
PBDE 153 0,13 0,11 + 0,01 0.067 0.153
PBDE 154 0,03 0,031+ 0004 0.0177 0.0443
PBDE 183 0,25 0,30 + 0,04 0.17 0.43
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ANEXO 4

Tabela 9. Valores certificados para PCBs.

PCBs

Composto Valor encontrado Valor certificado Minimo Maximo

PCB 8
PCB 18
PCB 28
PCB 31
PCB 44
PCB 49
PCB 52
PCB 66
PCB 87
PCB 99
PCB 101
PCB 105
PCB 110
PCB 118
PCB 128
PCB 138
PCB 141
PCB 149
PCB 151
PCB 153
PCB 156
PCB 170
PCB 177
PCB 180
PCB 183
PCB 187
PCB 194
PCB 195
PCB 209

0.47
1.58
2.71
2.89
1.84
2.42
2.36
2.04
1.32
1.86
3.35
1.36
2.05
1.86
2.33
3.83
0.62
2.87
1.79
3.19
0.33
3.4
0.5
2.28
0.66
1.78
0.58
0.2
2.21

0.52
1.54
2.75
2.00
1.17
1.70
1.71
1.82
1.47
1.81
2.22
131
1.99
1.83
2.12
3.01
0.66
3.12
1.69
2.59
0.37
3.64
0.51
2.19
0.71
161
0.60
0.22
1.92

0.29
0.89
1.59
1.03
0.49
0.88
0.86
0.90
0.85
1.04
1.08
0.76
1.00
0.90
1.38
1.67
0.38
1.79
1.09
1.32
0.21
2.43
0.30
1.26
0.41
0.93
0.34
0.12
1.31

0.75
2.19
3.92
2.97
1.85
2.52
2.56
2.74
2.09
2.58
3.36
1.86
2.98
2.76
2.86
4.35
0.94
4.45
2.29
3.86
0.53
4.85
0.72
3.12
1.01
2.29
0.86
0.32
2.53
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ANEXO 5

Tabela 10. Classificacdo granulométrica das subamostras do testemunho T1 — Mercado.

T1 - Mercado
Profundidade Classificagéo % % | Profundidade Classificagéo % %

(cm) Finos Grossos (cm) Finos Grossos

4 Areia muito fina 17,26 82,74 56 Avreia fina 24,44 75,56

8 Areia muito fina 26,52 73,48 60 Areia média 8,531 91,47
12 Areia muito fina 21,12 78,88 64 Areiamédia 10,86 89,14
16 Areia muito fina 20,7 79,3 68 Areia fina 16,05 83,95
20 Areia muito fina 26,57 73,43 72 Areia fina 33,03 66,97
24 Areia muito fina 32,11 67,89 76 Areia fina 34,3 65,7
28 Areia muito fina 44,73 55,27 80 Areia muito fina 42,55 57,45
32 Areia muito fina 39,67 60,33 84 Areia muito fina 40,94 59,06
36 Areia fina 47,23 52,77 88 Areia muito fina 43,86 56,14
40 Areia muito fina 59,53 40,47 92 Areia muito fina 49,86 50,14
44 Areia fina 36,97 63,03 96 Areia muito fina 35,88 64,12
48 Avreia fina 34,71 65,29 100 Areia muito fina 41,2 58,8
52 Avreia fina 35,02 64,98 104 Areia muito fina 22,69 77,31
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ANEXO 6

Tabela 11. Classificacdo granulométrica das subamostras do testemunho T2 — Fazenda.

T2 - Fazenda
Profundidade Classificagéo % % | Profundidade Classificagéo % %
(cm) Finos Grossos (cm) Finos Grossos
4 Areia fina 17,21 82,79 60 Areia muito fina 34,75 65,25
8 Areia muito fina 36,18 63,82 64 Areia muito fina 31,26 68,74
12 Areia fina 39,18 60,82 68 Areia muito fina 31,02 68,98
16 Avreia fina 23,87 76,13 72 Areia muito fina 22,84 77,16
20 Areia fina 32,78 67,22 76 Areia muito fina 25,38 74,62
24 Avreia fina 23,87 76,13 80 Areia muito fina 23,41 76,59
28 Areia fina 20,49 79,51 84 Areia muito fina 36,46 63,54
32 Areia fina 31,39 68,61 88 Areia muito fina 34,89 65,21
36 Areia fina 29,01 70,99 92 Areia muito fina 35,77 64,33
40 Areia fina 20,2 79,8 96 Areia muito fina 36,03 63,97
44 Avreia fina 2522 74,78 100 Areia muito fina 40,13 59,87
48 Avreia fina 34,27 65,73 104 Areia muito fina 32,52 67,48
52 Areia fina 29,78 70,22 108 Areia muito fina 26,89 73,11
56 Areia muito fina 38,65 61,35
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ANEXO 7

Tabela 12. Classificacdo granulométrica das subamostras do testemunho T3 — Paracauari.

T3 - Paracauari

Profundidade Classificagéo % % | Profundidade Classificagéo % %
(cm) Finos Grossos (cm) Finos Grossos
4 Areia muito fina 30,63 69,37 76 Areia muito fina 32,02 67,98
8 Areia muito fina 30,48 69,52 80 Areia muito fina 21,54 78,46
12 Areia muito fina 31,7 68,3 84 Areia muito fina 30,93 69,07
16 Areia muito fina 56,09 43,91 88 Areia muito fina 38,67 61,33
20 Areia muito fina 30,31 69,69 92 Areia muito fina 43,26 56,74
24 Areia muito fina 17,14 82,86 96 Areia muito fina 53,91 46,09
28 Areia muito fina 38,94 61,06 100 Areia muito fina 56,56 43,44
32 Areia muito fina 39,83 60,17 104 Areia muito fina 43,65 56,35
36 Areia muito fina 49,92 50,08 108 Areia muito fina 36,16 63,84
40 Areia muito fina 34,32 65,68 112 Areia muito fina 32,46 67,54
44 Areia muito fina 41,6 58,4 116 Areia muito fina 65,21 34,79
48 Areia muito fina 34,7 65,3 120 Areia muito fina 43,81 56,19
52 Areia muito fina 25,19 74,81 124 Areia muito fina 31,05 68,95
56 Areia muito fina 27,15 72,85 128 Areia muito fina 30,93 69,07
60 Areia muito fina 27,34 72,66 132 Areia muito fina 41,63 58,37
64 Areia muito fina 31,03 68,97 136 Areia muito fina 49,43 50,57
68 Areia muito fina 29,04 70,96 140 Areia muito fina 32,44 67,56

72 Areia muito fina 29,63 70,37
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ANEXO 8

Tabela 13. Classificacdo granulométrica das amostras superficiais.

Amostras Superficiais

Amostra Classificacao % Finos % Grosos
SPA1 Areia muito fina 36,64 63,36
SPA2 Areia muito fina 40,05 59,95
SPA3 Areia muito fina 33,97 66,03
SPA4 Areia muito fina 39,35 60,65
SPAS5 Areia muito fina 30,29 69,71
SPAG6 Areia muito fina 30,19 69,81
SPA7 Areia muito fina 35,56 64,44
SPAS8 Areia muito fina 31,55 68,45
SPA9 Areia muito fina 30,58 69,42
SPA10 Areia muito fina 18,52 81,48
SPE1 Areia muito fina 27,19 72,8
SPE2 Areia muito fina 35,67 64,3
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ANEXO 9
Tabela 14. Distribuicao da matéria organica nas subamostras do testemunho T1-Mercado.
T1 - Mercado
. % % 13 % 15 C/N C/N Profrundidade % % 13 % 15 C/N C/N
Profrofundidade (€M) .5, cot °C NT 9N (06/9%) (molimol) (cm) caco, coT 2 C NT 9N (96/9%) (molimol)

2 5,03 106 -268 009 50 11,31 19,23 56 4,20 0,86 -26,1 0,08 5,6 10,87 18,48
4 5,35 1,13 -27,0 0,11 3,9 10,27 17,47 58 3,01 0,61 -26,1 0,06 6,0 10,40 17,69
6 527 0,95 -264 0,12 473 8,22 13,98 60 357 064 -258 0,06 5,5 13,97 23,75
8 5,23 100 -272 0,12 44 8,61 14,64 62 4,82 0,76 -26,7 0,07 53 10,74 18,26
10 5,01 054 -259 0,05 5.3 5,38 9,15 64 4,86 0,65 -26,0 0,08 4,2 8,00 13,60
12 416 0,67 -26,6 006 5,0 7,01 11,92 66 559 0,95 -258 0,10 4,5 9,59 16,30
14 414 086 -26,8 0,09 5.3 9,35 15,89 68 429 055 -258 0,07 5,4 7,86 13,36
16 4,25 093 -26,7 0,10 4,7 9,09 15,46 70 1,89 0,66 -25,4 0,06 4,3 14,84 25,22
18 3,98 0,70 -26,5 0,09 5,1 7,80 13,26 72 3,80 0,96 -26,3 0,09 57 10,80 18,35
20 376 085 -265 009 55 9,76 16,60 74 415 087 -26,3 0,07 4,3 13,36 22,70
22 4,00 0,70 -26,5 0,07 6,0 7,95 13,52 76 3,77 0,85 -26,6 0,08 6,0 17,48 29,72
24 3,85 0,74 -27,1 0,10 5,9 7,76 13,20 78 3,89 0,68 -26,6 0,06 58 10,85 18,44
26 368 059 -269 006 57 7,28 12,38 80 319 051 -26,3 0,05 4,8 11,13 18,92
28 357 062 -265 0,08 50 7,60 12,91 82 3,72 0,30 -26,0 0,03 7,1 6,10 10,36
30 3,51 034 -27,2 0,03 6,1 5,04 8,56 84 3,75 0,34 -25,9 0,06 58 5,37 9,13
32 290 062 -274 005 49 1151 19,58 86 462 043 -26,0 0,04 5,7 7,34 12,49
34 318 062 -266 008 4,8 7,85 13,34 88 4,13 0,37 -26,9 0,05 5,6 6,79 11,55
36 4,08 0,24 -26,8 0,02 5,3 3,28 5,58 90 4,13 0,37 -26,3 0,05 6,7 7,07 12,01
38 2,50 0,43 -26,1 0,05 5,0 9,21 15,66 92 4,43 0,29 -27,0 0,02 6,0 5,34 9,08
40 1,31 037 -273 003 7,1 11,08 18,83 94 1,90 0,28 -26,0 0,03 6,9 6,11 10,39
42 1,34 030 -27,1 0,03 6,7 9,86 16,76 96 487 053 -27,2 0,06 55 8,14 13,84
44 1,71 056 -27,1 0,06 5,6 15,09 25,66 98 5,47 0,47 -26,1 0,05 6,6 6,35 10,80
46 099 067 -266 0,07 10,2 31,33 53,27 100 466 051 -26,6 0,06 6,0 7,94 13,50
48 1,22 042 -27,0 0,04 8,6 19,60 33,31 102 4,85 0,47 -27,1 0,04 58 6,73 11,44
50 0,91 090 -26,1 0,09 7,2 26,55 45,14 104 4,79 1,00 -27,2 0,10 6,8 15,34 26,08
52 1,16 0,66 -26,2 0,07 6,7 16,55 28,14 106 4,13 0,30 -26,5 0,03 6,6 5,07 8,62
54 091 062 -263 006 94 2455 41,74
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ANEXO 10
Tabela 15. Distribuicdo da matéria organica nas subamostras do testemunho T2-Fazenda.
T2 - Fazenda
Profrofundidade % % s8C % 515N C/N CIN Profrundidade % % sC % 555N C/IN CIN
(cm) CaCO; COT NT (%/%)  (mol/mol) (cm) CaCO; COT NT (%/  (mol/mol)
2 6.77 551 -269 031 25 14.26 24.24 58 6.02 225 -279 01 3.1 119 20.27
4 6.83 5,52 -27,8 031 2,7 18,04 30,66 60 6.89 295 -281 01 31 166 28,32
6 7,98 3,77 -27,1 0,27 2,2 14,12 24,00 62 6,97 2,88 -284 02 28 143 24,37
8 7,67 3,76 -250 0,27 2,2 14,17 24,10 64 7,03 2,74 -281 0,1 3,2 153 26,00
10 5,85 4,00 -254 0,22 2,0 18,14 30,85 66 6.39 292 -281 01 33 208 35,49
12 5,10 3,16 -244 0,21 2,0 15,14 25,73 68 5,46 2,46 -284 01 38 194 33,04
14 5.54 3,00 -23,8 020 28 15,03 25,55 70 5,47 195 -276 0,1 3,7 18,6 31,65
16 5,59 3,01 -248 0,20 2,2 15,04 25,56 72 5.38 1,39 -273 00 39 152 25,99
18 5.33 2,83 -242 019 2,2 15,19 25,82 74 3,74 1,36 -27,7 00 45 206 35,06
20 5,58 2,76 -24,5 0,19 2,8 14,83 25,20 76 2,87 0,56 -256 0,0 43 8383 15,01
22 6,23 2,69 -243 0,19 2,6 13,85 23,55 78 n.d. n.d. n.d. nd. n.d. nd. n.d.
24 11,06 2,70 -244 0,19 2,4 13,87 23,58 80 n.d. n.d. n.d. nd. n.d. nd. n.d.
26 5,63 2,53 -24,7 0,19 24 13,44 22,84 82 n.d. n.d. n.d. nd. n.d. nd. n.d.
28 2,45 2,78 -246 0,19 2,7 14,67 24,93 84 n.d. n.d. n.d. nd. n.d. nd. n.d.
30 5,98 2,72 -24,4 0,19 2,5 14,38 24,44 86 n.d. n.d. n.d. nd. n.d. nd.  nd.
32 6,08 2,56 -243 020 19 12,70 21,59 88 n.d. n.d. n.d. nd. n.d. nd. n.d.
34 6,01 3,00 -2522 0,21 2,7 14,18 24,11 90 n.d. n.d. n.d. nd. n.d. nd. n.d.
36 5,89 2,81 -24,7 0,19 2,4 15,10 25,68 92 n.d. n.d. n.d. nd. n.d. nd. n.d.
38 5,63 2,85 -2522 0,19 2,8 14,95 25,41 94 n.d n.d n.d nd n.d n.d n.d
40 6,03 2,26 -25,1 0,18 2,8 12,45 21,17 96 n.d. n.d. n.d. nd. n.d. nd. n.d.
42 6,03 4,10 -26,6 0,19 26 21,72 36,92 98 nd n.d n.d nd nd n.d nd
44 5,86 2,67 -262 019 29 13,90 23,62 100 nd n.d n.d nd nd n.d nd
46 5,85 3,65 -268 0,20 2,6 18,61 31,64 102 n.d. n.d. n.d. nd. n.d. nd. n.d.
48 5,94 2,58 -26,8 0,17 2,8 14,81 25,18 104 n.d. n.d. n.d. nd. n.d. nd. n.d.
50 6,29 2,42 -273 0,19 2,6 13,02 22,13 106 nd n.d nd nd nd n.d nd
52 5,13 2,71 -27,8 0,18 3,2 15,40 26,18 108 n.d. n.d. n.d. nd. n.d. nd. n.d.
o4 6,43 2,27 -27,2 0,17 3,4 13,34 22,67 110 n.d. n.d. n.d. nd. n.d. nd. n.d.
56 6,68 356 -276 018 29 19,51 33,16

n,d, — ndo determinado
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Tabela 16. Distribuicdo da matéria organica nas subamostras do testemunho T3-Paracauari

T3 - Paracauari
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Profrofundidade % % ¢ % 35N CIN CIN Profrundidade % % sC % 515N CIN CIN
(cm) CaCO; COT NT (%/%)  (mol/mol) (cm) CaCO; COT NT (%/%)  (mol/mol)
2 6.36 1.22 -26.00 0.1 3.72 9.40 15.99 62 6.45 0.74 -25.46 0.07 4.50 7.27 12.36
4 5,89 1,22 -26,45 0,1 3,56 10,57 17,98 64 6,16 0,74 -25,28 0,07 4,09 7,45 12,66
6 4,78 0,52 -25,60 0,0 4,30 5,44 9,24 66 5,99 0,64 -23,89 0,06 4,08 6,26 10,65
8 4,49 0,55 -26,27 0,0 4,78 7,65 13,00 68 6,42 0,90 -24,64 0,11 4,76 8,50 14,45
10 5,55 1,00 -26,72 0,1 4,56 9,23 15,70 70 6,32 0,78 -24,64 0,08 5,33 8,02 13,64
12 3,83 0,38 -26,78 0,0 5,60 6,10 10,36 72 6,24 0,81 -24,17 0,08 4,71 7,87 13,38
14 5,21 0,56 -26,64 0,0 6,21 10,54 17,92 74 6,41 0,77 -24,80 0,07 4,62 6,99 11,88
16 4,03 0,54 -26,82 0,0 4,02 7,98 13,57 76 6,29 0,68 -23,34 0,07 5,15 6,38 10,84
18 4,71 1,16 -26,41 0,1 3,63 13,92 23,66 78 6,36 0,81 -24,65 0,08 4,23 7,46 12,68
20 7.33 0,75 -2593 0,0 5,08 9,86 16,76 80 6,64 1,03 -24,49 0,11 4,60 9,51 16,16
22 5,09 0,62 -2592 0,0 4,79 8,67 14,75 82 6,78 1,02 -23,79 0,11 4,60 9,35 15,89
24 5,53 0,49 -2547 0,0 3,95 6,46 10,98 84 6,60 0,77 -24,32 0,08 3,77 7,04 11,97
26 5,74 0,81 -25,70 0,0 4,11 9,07 15,42 86 7,02 0,81 -24,35 0,11 4,71 7,67 13,04
28 5,54 0,68 -25,68 0,0 4,69 7,69 13,08 88 5,38 0,57 -22,38 0,06 4,93 6,36 10,81
30 6,02 0,72 -25,22 0,0 4,53 8,24 14,01 90 6,26 0,67 -22,99 0,07 3,46 7,61 12,94
32 5,48 0,50 -25,02 0,0 4,89 5,82 9,89 92 4,91 0,48 -23,82 0,06 5,39 7,95 13,51
34 4,75 0,50 -25,25 0,0 6,02 7,84 13,33 94 5,57 0,73 -24,43 0,08 4,70 8,89 15,11
36 4,60 0,39 -25,12 0,0 5,95 5,66 9,63 96 5,98 0,90 -24,81 0,09 5,35 8,21 13,96
38 5,38 0,56 -25,59 0,0 4,74 6,94 11,80 98 5,54 0,71 -24,20 0,07 3,29 6,81 11,58
40 5,60 0,71 -24,77 0,0 5,21 7,13 12,12 100 5,64 0,87 -23,84 0,09 4,58 9,76 16,60
42 5,49 0,79 -24,74 0,0 4,32 8,32 14,14 102 6,25 0,86 -24,53 0,08 5,02 10,67 18,14
44 7,36 0,66 -2453 0,1 4,52 6,62 11,26 104 5,50 1,17 -24,60 0,09 4,15 12,40 21,08
46 6,38 0,64 -25,29 0,1 4,59 6,20 10,53 106 5,50 1,31 -24,64 0,12 5,29 14,81 25,19
48 6,14 0,65 -25,31 0,0 4,59 6,99 11,89 108 6,18 0,65 -23,52 0,07 5,00 7,27 12,36
50 6,04 0,90 -25,71 0,0 4,00 10,24 17,41 110 5,37 0,67 -23,95 0,07 4,41 7,18 12,20
52 5,95 0,59 -25,32 0,0 4,63 6,44 10,95 112 5,85 0,77 -24,26 0,08 5,39 7,25 12,32
54 5,90 0,61 -24,44 0,0 5,22 6,24 10,60 114 6,15 1,12 -24,36 0,11 4,51 10,32 17,55
56 5,87 0,68 -24,86 0,0 4,79 6,55 11,13 116 5,18 0,58 -24,18 0,06 4,52 7,30 12,41
58 5,45 0,73 0,0 3,99 8,54 14,52 118 4,72 0,71 -2493 0,07 4,13 9,85 16,74
60 529 0,47 -2490 0,0 4,47 5,70 9,69 120 512 0,63 -24,33 0,07 3,9 7,06 12,01
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Profrofundidade % % sic % 515N CIN CIN Profrundidade % % s8C % 515N CIN CIN

(cm) CaCO; COT NT (%/%)  (mol/mol) (cm) CaCO; COT NT (%/%)  (mol/mol)
122 5,76 0,73 -25,25 0,0 4,18 8,66 14,72 134 5,42 0,64 -23,69 0,06 4,90 8,06 13,70
124 5,40 0,88 -2483 00 282 985 16,74 136 5,26 0,53 -24,11 0,05 5,17 7,74 13,15
126 5,37 094 -2495 0,0 4,42 1094 18,60 138 5,15 0,71 -23,68 0,07 5,39 14,07 23,92
128 8,01 0,90 -23,70 0,0 4,75 10,34 17,59 140 4,80 0,89 -24,22 0,09 5,79 15,04 25,57
130 5,62 1,02 -2445 0,1 5,12 12,83 21,81 142 6,92 1,23 -2458 0,12 3,84 14,19 24,12
132 4,99 0,47 -23,73 0,0 5,00 8,26 14,05
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Tabela 17. Distribuicdo da matéria organica nas amostras superficiais.

Amostras Superficiais

Amostra % CaCO; % COT &C %NT &N C/N (%/%) C/N (mol/mol)

SPAl
SPA2
SPA3
SPA4
SPA5
SPAG
SPA7
SPAS
SPA9
SPA10
SPE1
SPE2

5,77
5,86
3,85
3,07
2,34
4,28
4,52
3,92
5,28
3,18
3,08
6,73

1,28
1,38
0,53
0,70
0,77
1,07
1,19
0,73
0,62
0,54
0,63
3,63

-24,5
-24,3
-22,7
-24,7
-23,6
-25,0
-24,6
-26,9
-25,9
-24,6
-25,2
-28,8

0,12
0,14
0,05
0,06
0,03
0,06
0,07
0,05
0,04
0,08
0,05
0,22

1,0
2,3
5,5
5,2
8,4
3,8
4,0
6,2
3,1
4.4
4.9
0,4

10,29
9,83
11,16
11,67
25,13
17,33
16,53
15,97
16,08
6,57
13,96
16,81

12,04
11,50
13,06
13,65
29,41
20,28
19,33
18,68
18,81
7,69

16,33
19,67
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Tabela 18. Concentracéo (n g ) de POCs nos sedimentos superficiais do complexo marino-estuarino da llha do Marajé
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Amostra Superficial

Composto SPA1 SPA2 SPA3 SPA4 SPA5 SPAG6 SPA7Y SPAS8 SPA9 SPA10 SPE1 SPE2
op4{ DDE <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM 0,53
pp1 DDE <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM 0,61
op1DDD <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM 0,49
pp1 DDD <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM 0,11
op4 DDT <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM 0,73
pp{ DDT <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM 0,25
a-HCH <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM
B-HCH <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM
v-HCH 0,9 0,38 0,26 0,27 0,25 0,59 0,29 0,26 0,28 0,31 <LDM <LDM
6-HCH <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM
Aldrin <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM
Isodrin <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM
Dieldrin <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM
Endrin <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM
Heptacloro <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM
Heptacloro
Epoxido A <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM
Heptacloro
Epoxido B <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM
Oxiclordana <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM
g-clordano <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM
a-clordano <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM
Metoxicloro <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM
Mirex <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM
2DDT Total <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM 2.71
>HCH 0,9 0,38 0,26 0,27 0,25 0,59 0,29 0,26 0,28 0,31 <LDM <LDM
¥Drins <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM
>Heptacloro <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM
YClordanos <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM
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Tabela 19 — Distribuicdo dos Metabélitos de DDT ao longo do testemunho T1 - Mercado

Profundidade

Metabdlito

(cm) op-| DDE pp‘l DDE op-| DDD pP‘I DDD op-| DDT Pp‘l DDT :DDT Total
2 <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM
4 0,15 1,56 0,60 <LDM 3,35 0,32 5,98
6 0,14 1,93 0,75 0,11 6,37 1,22 10,52
8 0,11 1,79 0,47 <LDM 5,15 1,00 8,52
10 0,13 1,59 0,44 <LDM 4,08 1,05 7,28
12 0,12 1,44 0,40 <LDM 2,53 0,40 4,89
14 0,16 1,81 0,46 <LDM 4,23 1,43 8,10
16 0,25 2,04 0,51 <LDM 5,31 2,24 10,36
18 0,33 3,22 0,52 <LDM 5,15 0,48 9,69
20 0,36 3,41 0,72 0,07 2,54 1,41 8,51
22 0,25 6,42 0,66 <LDM 3,51 0,55 11,39
24 0,31 5,98 0,62 <LDM 3,33 0,91 11,15
26 3,93 7,03 0,43 0,21 0,22 0,49 12,31
28 0,23 2,48 0,31 <LDM 2,02 <LDM 5,04
30 0,27 2,63 0,29 <LDM 3,43 0,19 6,80
32 0,25 2,28 0,26 <LDM 1,45 <LDM 4,24
34 0,28 2,37 0,39 <LDM 2,63 0,15 5,82
36 0,29 1,82 1,08 0,15 <LDM <LDM 3,33
38 0,10 0,24 0,14 0,14 <LDM <LDM 0,62
40 0,13 0,20 0,17 0,23 <LDM <LDM 0,74
42 0,17 0,17 0,10 0,15 <LDM <LDM 0,59
44 0,10 0,12 0,10 0,08 <LDM <LDM 0,40
46 0,13 0,11 0,07 0,15 <LDM <LDM 0,46
48 0,13 0,11 0,07 0,15 <LDM <LDM 0,46
50 0,16 0,18 <LDM 0,19 <LDM <LDM 0,53
52 0,14 0,23 0,17 <LDM <LDM <LDM 0,54
54 0,10 0,20 <LDM 0,22 <LDM <LDM 0,52
56 0,13 0,09 0,08 0,12 <LDM <LDM 0,42
58 <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM
60 <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM
62 <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM
64 <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM
66 <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM
68 <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM
70 <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM
72 <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM
74 <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM
76 <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM
78 <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM
80 <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM



Profundidade

Metabdlito
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(cm) op{ DDE pp{ DDE op{DDD pp{DDD op{DDT pp{ DDT :DDT Total
82 <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM
84 <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM
86 <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM
88 <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM
90 <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM
92 <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM
94 <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM
96 <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM
98 <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM
100 <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM
102 <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM
104 <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM
106 <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM




ANEXO 15

130

Tabela 20 — Distribuicdo dos Metabolitos de DDT ao longo do testemunho T2 - Fazenda

Metabdlito

Profundidade ZDDT
(cm) op{ DDE pp{ DDE op{DDD pp{DDD op{DDT pp{ DDT  Total
2 0,21 0,44 0,34 0,07 0,95 0,73 2,74
4 0,19 0,42 0,23 0,09 1,10 0,08 2,11
6 1,51 2,98 0,82 0,46 1,99 0,97 8,73
8 1,23 2,55 0,62 0,35 1,78 0,35 6,88
10 0,09 0,17 0,10 <LDM 0,12 0,07 0,55
12 0,11 0,26 <LDM <LDM <LDM <LDM 0,37
14 0,16 0,30 <LDM <LDM <LDM <LDM 0,46
16 <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM
18 <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM
20 <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM
22 <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM
24 <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM
26 <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM
28 <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM
30 <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM
32 <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM
34 <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM
36 <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM
38 <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM
40 <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM
42 <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM
44 <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM
46 <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM
48 <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM
50 <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM
52 <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM
54 <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM
56 <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM
58 <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM
60 <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM
62 <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM
64 <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM
66 <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM
68 <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM
70 <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM
72 <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM
74 <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM
76 <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM
78 <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM
80 <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM
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Metabolito
Profundidade ZDDT
(cm) op{ DDE pp{ DDE op{DDD pp{DDD op{DDT pp{ DDT  Total
82 <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM
84 <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM
86 <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM
88 <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM
90 <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM
92 <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM
94 <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM
96 <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM
98 <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM
100 <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM
102 <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM
104 <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM
106 <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM
108 <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM
110 <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM
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Tabela 21 - Distribuicdo dos Metabolitos de DDT ao longo do testemunho T3 - Paracauari

Profundidade

Metabdlito

(cm) op{ DDE pp]| DDE op{DDD pp{DDD op{DDT pp] DDT 3DDT Total
2 <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM
4 0,15 1,46 0,45 0,00 3,00 0,32 5,38
6 0,14 1,83 0,51 0,11 3,25 1,22 7,06
8 0,11 1,69 0,49 0,00 4,28 1,00 7,57
10 0,13 1,52 0,45 0,00 3,79 1,05 6,94
12 0,12 1,49 0,43 0,00 2,53 0,40 4,97
14 0,16 1,79 0,42 0,00 4,23 1,43 8,03
16 0,25 2,10 0,48 0,00 3,32 2,24 8,39
18 0,33 3,00 0,47 0,00 5,15 0,48 9,43
20 0,25 5,00 0,60 0,00 3,51 0,55 9,91
22 0,31 4,98 0,61 0,00 2,33 0,91 9,14
24 0,23 5,12 0,32 0,00 2,02 0,00 7,69
26 3,93 6,30 0,40 0,21 0,22 0,49 11,55
28 0,27 2,44 0,28 0,00 3,43 0,19 6,61
30 0,25 2,02 0,31 0,00 1,45 0,00 4,03
32 0,28 2,12 0,29 0,00 2,63 0,15 5,47
34 0,29 1,76 1,01 0,15 <LDM <LDM 3,21
36 0,10 0,22 0,14 0,14 <IDM  <LDM 0,60
38 0,13 0,18 0,17 0,23 <LDM <LDM 0,71
40 0,17 1,16 0,10 0,15 <IDM  <LDM 1,58
42 0,10 0,12 0,10 0,08 <LDM <LDM 0,40
44 0,13 0,11 0,07 0,15 <IDM  <LDM 0,46
46 0,16 0,14 <LDM 0,19 <LDM <LDM 0,49
48 0,05 0,10 0,07 0,23 <LDM 0,35 0,80
50 <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM
52 <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM
54 <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM
56 <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM
58 <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM
60 <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM
62 <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM
64 <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM
66 <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM
68 <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM
70 <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM
72 <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM
74 <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM
76 <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM
78 <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM
80 <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM




Profundidade

Metabdlito

133

(cm) op{ DDE pp]| DDE op{DDD pp{DDD op{DDT pp] DDT 3DDT Total
82 <lDM  <ILDM  <LDM  <IDM  <LDM  <LDM <LDM
84 <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM
86 <lDM  <LDM  <lDM  <IDM  <LDM  <LDM <LDM
88 <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM
90 <lDM  <LDM  <LDM  <IDM  <LDM  <LDM <LDM
92 <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM
94 <lDM  <ILDM  <LDM  <IDM  <LDM  <LDM <LDM
96 <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM
98 <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM
100 <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM
102 <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM
104 <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM
106 <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM
108 <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM
110 <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM
112 <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM
114 <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM
116 <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM
118 <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM
120 <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM
122 <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM
124 <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM
126 <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM
128 <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM
130 <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM
132 <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM
134 <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM
136 <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM <LDM






