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RESUMO

No presente trabalho, desenvolveu-se um método relativamente rapido e reprodutivel para
determinagao de urdnio, em niveis de ppb, a ser empregado no estudo de amostras biologicas e
ambientais diversas. A técnica utilizada foi a do registro de tragos de fissdio em um plastico
policarbonato, comercialmente conhecido como Makrofol KG (método a seco), em conjunto com
um sistema automatico de contagem constituido por uma cimara de descarga com eletrodos de mylar
aluminizado. Aliquotas de 5 ul de solugdes padrdes, na forma de nitrato de uranila, com
concentragdes de U variando no intervalo entre 12 e 50x10° g/l, foram depositadas sobre o filme
Makrofol KG, juntamente com uma gota (2 pl) de solugdo detergente (1%) Cyastat, (agente
umectante), para redu¢do da tensdo superficial do conjunto. Durante a deposicdo, a gota foi
cuidadosamente espalhada com o objetivo de se obter areas de depdsitos grandes, em torno de Tem?
. Apo0s a secagem (7 minutos) em uma lampada (250W), o depdsito foi recoberto com uma pelicula,
extremamente fina (20 pg/em?), de collodion (pyroxylin) para a fixagdo do material no filme.
Conjuntos de até 12 destes filmes foram irradiados simultaneamente com néutrons produzidos no
reator nuclear de pesquisa IEA-R1 (2 MW) do IPEN-CNEN/SP. A curva de calibragdo resultante é

apresentada juntamente com uma discussao dos erros envolvidos.
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I. INTRODUCAO

Devido ao aumento das atengdes ao risco potencial
de exposi¢do a radiagdo proveniente de radionuclideos
naturais, a presen¢a de urdnio em solos, dguas, plantas e
animais, tem sido estudada intensivamente na literatura. [1,
2, 3, 4]. Em rochas fosfaticas, por exemplo, o uranio
aparece normalmente, como um importante constituinte
elementar (ppm). Estas rochas sdo usualmente empregadas
na produgdo de fertilizantes e ragdes para animais € 0s
resultados experimentais divulgados na literatura tém
mostrado relativamente altas concentragdes de urdnio nestes
materiais, variando no intervalo entre 11 a 70 ppm [5]. Com
a aplicagao continua destes fertilizantes na agricultura, uma
certa quantidade de minerais € absorvida pelas plantas e
animais e assim, o urdnio passa a ser também um elemento
constituinte da dieta alimentar humana. Isto é um fato
preocupante pois a ingestdo didria de urdnio através do
alimento e/ou da agua, pode ser considerada como um tipo
de ingestdo cronica. Assim, a investigagao da transferéncia
de urdnio dos fertilizantes para as plantas, animais, aguas e

em seres humanos ¢ particularmente importante pois o
processo pode resultar em diferentes taxas de doses para
diversos orgdos internos do corpo humano. Alguns dos mais
significativos efeitos nocivos dos radionuclideos no corpo
humano sdo a indugdo de cancer nos pulmdes e sistema
gastrointestinal bem como danos nos orgdos genéticos,
figado e rins [1, 4].

Com o objetivo de estudar os processos de
transferéncia de urdnio nos diversos niveis troficos da
cadeia alimentar, desenvolveu-se neste trabalho um método,
utilizando a técnica do registro de tragos de fissdo, a ser
empregado na determinag¢@o de urdnio em vdrios tipos de
amostras biologicas e ambientais.

1. PROCEDIMENTO EXPERIMENTAL

No presente trabalho foi utilizada a técnica do
registro de tragos de fissdo em um plastico policarbonato,
comercialmente conhecido como Makrofol KG (10 um de
espessura), em conjunto com um sistema automatico de
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contagem constituido por uma cidmara de descarga com
eletrodos de mylar aluminizado.

O método utilizado, conhecido como método a seco
(dry-method), consistiu em depositar sobre o filme de
Makrofol KG, aliquotas de 5 pl de solugdes padrdes na
forma de nitrato de uranila, com concentragdes de uranio
variando no intervalo entre 12 e 50 pg/l, juntamente com
uma gota de 2 pl de solugao detergente (1%) Cyastat, com o
objetivo de se reduzir a tensdo superficial. O conjunto foi
espalhado, utilizando a propria micropipeta de deposigdo,
de forma a se conseguir uma area de deposito grande, em
torno de 7 cm’. Apbés a secagem, por um periodo de 7
minutos em uma lampada Osram 250W, Coatherm, o
deposito de residuos ndo volateis nos detetores plasticos
foi coberto com uma pelicula, extremamente fina, com
espessura da ordem de 20 microgramas/cm’, de collodion
(pyroxylin, éter, alcool) para a fixagdo da amostra no filme.
No final, os filmes plasticos foram empilhados, enrolados e
fixados por um anel plastico de forma a permitir o
alojamento do conjunto dentro de um cilindro de aluminio
(coelho) com dimensdes aproximadas de 2 cm de didmetro
por 7 cm de altura (vide Fig. 1), usualmente empregado
para irradia¢des no reator nuclear de pesquisa 2 MW IEA-
R1 do IPEN-CNEN/SP.

Figura 1. Coelho de Aluminio de Irradiacdo e Conjunto de
Filmes Plasticos

Conjuntos de até 09 amostras padrdes juntamente
com 03 brancos, que consistiram de depositos contendo
HNO; (2%). detergente Cyastat e a pelicula de collodion,
foram irradiados, simultaneamente, num fluxo de néutrons
térmicos da ordem de 10" n/ecm”s por um periodo de
3 minutos, a fim de induzir a fissdo nuclear nos nucleos de
50 presentes nas amostras padrdes de nitrato de uranila.
Os 12 depdsitos sobrepostos foram separados entre si por 3
folhas de Makrofol KG (30 wm de espessura total) com o
proposito de evitar a influéncia dos fragmentos de fissao de
um depdsito sobre o outro. Esta espessura ¢ muito maior
que o alcance de 20 pum previsto para os fragmentos de
fissdo no Makrofol KG [6]. Um total de 12 irradia¢des

foram efetuadas com o objetivo de se verificar a
reprodutibilidade de todo o procedimento experimental.

Apbs as irradiagdes, os filmes foram revelados
quimicamente numa solugdo 35% (em peso) de KOH a uma
temperatura de 60°C durante 12 minutos. Em seguida os
detectores foram colocados numa cdmara de descarga
automatica para a contagem do numero total de tracos
produzidos pelos fragmentos de fissdo. Neste sistema, 0
Makrofol KG ¢ colocado entre dois eletrodos de mylar
aluminizado funcionando como um dielétrico. Inicialmente
¢ aplicada uma descarga de 1300 V na darea total do
depdsito para que todos os orificios formados pelos
fragmentos de fissdo sejam completamente rompidos. Em
seguida, ¢ realizada a contagem dos tragos de fissdo em um
contador eletronico (scaler), aplicando-se uma voltagem de
550V entre os eletrodos [7].

Na Fig. 2 é apresentada como ilustracdo uma

fotografia do depdsito obtido no Makrofol KG, apos a
contagem dos tragos de fissdo na cdmara de descarga.

Figura 2. Vista do Deposito de uma Amostra Padrio
de Nitrato de Uranila no Makrofol KG apos
a Contagem na Camara de Descarga

III. RESULTADOS E DISCUSSAO

A curva de calibragdo resultante obtida neste
trabalho é apresentada na Fig. 3. Os pontos experimentais
correspondem a média ponderada obtida entre 5 medidas
independentes realizadas para cada amostra padrdo de
uranio.

As incertezas nos pontos experimentais das 5
medidas, foram calculadas levando-se em consideracao
apenas a composicdo da flutuacdo estatistica nas contagens
obtidas para 3 depositos distintos de cada solug¢do padrao e
para 3 brancos, irradiados simultaneamente 1no mesmo
coelho. Para cada uma das amostras padrdes e branco,
foram realizadas 3 contagens na cdmara de descarga. A
linha solida apresentada na figura 3 representa o resultado
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do ajuste por minimos quadrados efetuado aos  pontos
experimentais da reta

y=a+bxeos coeficientes obtidos foram a= -20,1 £ 23,6
e b=40,5+0,6. Com a presente curva de calibragdo, seria
possivel determinar, facilmente, concentragdes de urénio no
intervalo de 17 a 70 ppm, utilizando da ordem de 35 mg de
amostra biologica ou ambiental em 50 ml de solugdo de
HNO;(2%). Este intervalo de teores de urdnio € o
usualmente encontrado em amostras de fertilizantes[5].
Entretanto, valores de concentragdes acima ou abaixo deste
intervalo  poderiam  ser  determinados utilizando,
respectivamente, massas menores ou maiores de material. O
limite minimo de detecgdo, referente a concentragdo de
urénio no branco, é de aproximadamente 0,80 pg/l. Este
valor corresponderia & um teor de urdnio na regiéo de ppb,
dependendo da quantidade de amostra a ser analisada.
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Figura 3. Curva de Calibragdo Contagem de Tragos de
Fissdo versus Concentragdo de Uranio

Como pode ser visto, 0 método desenvolvido neste
trabalho, mostrou ser reprodutivel, relativamente rapido e
pode ser aplicado para determinagdo de urdnio em
quaisquer amostras secas, preparadas na forma de solugdes
de nitrato de uranila.

O método a seco escolhido, em conjunto com um
sistema de contagem em uma cadmara de descarga
automatica, apresentam algumas vantagens em comparagao
com outros métodos a seco, que empregam microscopio
6pticos para a contagem dos tragos de fissdo [1,2,3]. As
contagens efetuadas na cdmara de descarga abrangem todo
o deposito, sdo rapidas ( areas de depdsito em torno de 7
em’ sio contadas em tempos de alguns segundos) e muito
reprodutiveis, em torno de 0,2% [7]. O inconveniente é que
o sistema esta limitado a contagens inferiores a 1100
tracos/cm” em virtude da sobreposigao das areas evaporadas
no mylar aluminizado. No caso do emprego de
microscopios Opticos, a drea de contagem ¢ extremamente
pequena ¢ geralmente, ndo se analisa toda a area de
deposito da amostra. E fundamental, portanto, que o
deposito neste caso seja homogéneo e esta condigao ¢ muito
dificil de se conseguir na pratica. Além disso, a contagem

dos tracos em um microscopio Optico ¢ muito mais
cansativa e demorada.

O método do registro de traco de fissdo a seco
proposto neste trabalho, para estudo de amostras biologicas
e ambientais, ¢ mais uma ferramenta opcional para andlise
de uranio além das técnicas usuais como: espectrometria de
massa[8], espectrometria alfa[9], fluorimetria[10], analise
por ativagdo neutrdnica[1], espectrofotometria UV-vis com
arsenazo III[11], fluorescéncia de Raios-X[12] etc. As
principais vantagens a serem destacadas na presente técnica
s30: limite minimo de detecgdo na regido de ppb, baixo
custo operacional, desde que haja um reator nuclear
disponivel para as irradiagdes das amostras e simplicidade
da instrumentagdo.
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ABSTRACT

In the present work, it was developed a relatively
quick and reproducible method for the determination of
uranium content, in the ppb level, to be employed in the
study of several biological and environmental samples. The
technique employed was the fission-track registration in a
polycarbonate plastic sheet, commercially known as
Makrofol KG (dry-method), together with an automatic
discharge chamber system for fission-track counting, using
as electrode an aluminized Mylar foil. Sul droplet of the
standard sample solutions, in the form of uranyl nitrate,
with U concentrations ranging from 12x10° to 50x10°
°g/l, were deposited on Makrofol KG plastic foils, together
with 2l of a 1% cyastat solution (wetting agent), in order
to reduce the droplet surface tension. During the deposition,
the whole droplet was carefully scattered in such way that
large deposit areas, around 7cm’ were obtained. After
evaporation (7 minutes) under a bulb lamp (250 W), the
samples were covered by an extremely thin layer (20
ug/em?) of collodion (pyroxylin) in order to fix the dried
deposits on  the plastic foils. Sets of 12 piled up samples
were simultaneously irradiated with neutrons produced by
the IPEN IEA-RI reactor, a 2 MW pool type research
reactor. The calibration curve obtained is presented with a
discussion of the experimental uncertainties involved.
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