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A.1 O mecanismo de formagio de tragos e o processo de revelagao




Resumo

Determinamos a concentracao de urdnio em um conjunto de alimentos selecionados que
sdo comumente ingeridos pela populagéo da cidade de Sao Paulo. O método de fragmentos
de fissio, induzidos por néutrons térmicos e observados em folhas de detector Makrofol
E, foi utilizado para a determinagao da massa de uranio ingerida diariamente na cidade.
Verificamos que o feijao, por exemplo, é o alimento que apresenta a maior concentracao
do radionuclideo.

A circulacdo e distribuicdo do uranio no organismo sao aspectos importantes a serem
observados. O metabolismo adotado para o elemento no organismo foi o proposto pela
ICRP (International Commission on Radiological Protection), com adaptagdes para a
utilizacdo do modelo de multi-compartimentos (Multiple- Compartiment Model). Podemos
observar que para o sangue e para o figado a concentragao atinge o equilibrio, enquanto
que para os demais 6rgios estudados, a incorporagao ocorre mais lentamente.

A analise permite concluir que a dose efetiva encontra-se abaixo do limiar recomendado

pela comissdo internacional e que os riscos sao extremamente baixos.
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Abstract

We have determined the uranium contents in selected aliments that are commonly
ingested by the Sao Paulo city residents using the fission track method, which consists
of irradiating the samples with thermal neutrons and observing the fission tracks on the
Makrofol E detector. The study has shown that bean, for example, is the aliment with
the highest uranium concentration.

The distribution of uranium and its circulation inside the human body are important
aspects that must be considered. The metabolism for the element in the organism is that
proposed by the ICRP, with adaptations for the Multiple-Compartment Model usage as
well. We observe that for the blood and liver the concentration reached the steady state
equilibrium, while for the other observed organs the incorporation occured slowly.

We conclude that the effective dose is below the threshold recommended by the inter-

national commission and that the risks are low.




Capitulo 1

Introducao

A radiacdo natural presente no meio ambiente faz com que os seres vivos em nosso
plancta estejam expostos a ela, tanto externamente quanto internamente. A exposigao
externa é devida a raios cosmicos e a radionuclideos naturais. A exposi¢ao interna ocorre
através da inalacdo ou ingestdo de elementos radioativos naturais. Sendo assim, do ponto
de vista de protecdo radiolégica é interessante analisar os possiveis riscos a saude do
homem, devido & ingestdo de tais elementos no consumo de alimentos. O Urénio é con-
siderado, juntamente com o Gélio, o Césio e o Rddio, um dos elementos menos comuns
na constituicio do homem padréao [1, 2|. Porém ele estd presente no meio ambiente como
fonte de radiacdo natural contribuindo para doses externas. Alguns estudos comprovam
a presenca de urdnio na crosta terrestre a uma profundidade de 2900km, a uma razao
média de 0,76ugU/g de solo. Além disso, o elemento est presente também na agua, em
uma concentracio que varia de 0, 2u9/0 a 600ug/! [3]. Neste contexto, a sua absor¢ao em
plantas [4] e em animais é possivel e, considerando que a cadeia alimentar tem o homem
como um dos consumidores finais, o elemento pode ser por este incorporado, passando
também a contribuir como possivel fonte de doses internas. De fato, estudos realizados
no Reino Unido, na India e nos E.U.A. [2,3,5-7], verificaram a presenga de urénio, tanto
em alimentos e na agua como em tecidos, 6rgédos e esqueleto humanos.

Hamilton [2] determinou que a ingestéo diaria de uranio pela populagao da Inglaterra,

devido ao consumo de alimentos, € em média de 0,99ug; Welford e Baird [3] encon-




Introdugao 9

traram para as populagdes de Nova York, Chicago e Sao Francisco os valores de 1,3;1,4
e 1,3ug/dia respectivamente, e em um estudo feito na India por Dang [5], o valor mé-
dio encontrado foi de 0, 77ug/dia. Esses valores estdo estreitamente relacionados com os
habitos alimentares das regides envolvidas. Além disso, a forma de cultivo dos alimentos e
a alimentacao dos animais que serdo consumidos pelo homem, também podem contribuir
para a presenca de uranio nesses produtos. Como exemplo, no Brasil os fertilizantes e
as ragoes utilizadas sdo constituidos a base de fosfato, que tem o uranio como elemento
traco. A defluorinizacdo utilizada para produzir, através da rocha calcaria e do acido
fosférico, o suplemento alimentar DCP (fosfato di-calcico) é um processo que mantém a
maior parte do uranio e 70% dos seus filhos |§].

Amaral [9] realizou um estudo para quantificar a quantidade de uranio ingerida di-
ariamente na regido urano-fosfatica de Pernambuco, devido ao consumo de alimentos
produzidos naquela localidade e verificou que esse valor era de 0,824g.

Todos esses estudos foram desenvolvidos utilizando técnicas como, a analise por ati-
vacdo ou o método fluorimetrico. Neste trabalho foi utilizada a técnica do método de
fissao, que consiste na irradiagao com néutrons das amostras de alimentos depositadas em
folhas de Makrofol E, que sdo detetores de tragos nucleares de estado sélido (SSNTD).

Além de ser um elemento toxico, o uranio é um emissor de particulas alfa e por isso
é interessante verificar como ocorre a sua incorporagao pelo organismo através do seu
metabolismo [10], e a dose que pode depositar nos o6rgaos, desde sua absor¢ao até sua
eliminagao.

A maior parte dos estudos realizados para avaliar a absor¢ao de urdnio em 6rgaos e
sua eliminagao foram feitos em animais [11-15], e em termos gerais, sao feitas extensoes
desses resultados para os humanos.

Hamilton [2] analisou 6rgios de pessoas mortas em acidentes e de outras hospitalizadas
que ja estavam em fase terminal. Essas pessoas nunca haviam sido expostas ocupacional-

mente ao radionuclideo. Ele verificou que as concentragdes variavam desde 0,05ug/kg
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nos musculos até 12, 1ug/kg no esqueleto!. Welford e Baird [3] encontraram que a dis-
tribuicao no esqueleto é razoavelmente uniforme e verificaram que, em média, sdo encon-
trados 2001g/kg de cinzas. Esses autores também analisaram alguns tecidos de pulmoes
¢ encontraram um valor médio de 1pg/kg de tecido, com um intervalo de 0,7ug/kg a
3ug/kg. Além disso foi medida a quantidade de uranio na urina de alguns individuos
para os quais o valor médio foi de 0,09ug/l de urina, em um intervalo de 0,04pg/! a
0,18ug/l. Um outro estudo realizado por Fisenne [7, 16] mostrou valores médios de con-
centraciao de uranio em tecidos moles e nos ossos, sendo eles 0,20 = 0,31pg/kg para o
figado, 0,430, 26119/ kg para os rins, 0, 3340, 19ug/kg para vértebras e 0, 500, 39ug/kg
para os pulmdes. Esses valores encontrados foram considerados como provenientes da in-
gestdo cronica de alimentos e agua, e ainda da inalagdo no ar. O estudo feito por Dang
et al. [5] estimou , através da analise da urina de 27 voluntarios, que 1,6% do uranio
ingerido atraveés dos alimentos e da dgua ¢ absorvido no trato gastrointestinal.

Outros estudos também foram realizados com individuos hospitalizados em fase ter-
minal e outros voluntarios, através da aplicacao de inje¢oes ou da ingestao de uranio em
quantidades sem risco toxicologico ou radioativo [17-19]. Esses individuos estiveram su-
jeitos a um intake agudo, ou seja, ingeriram ou tiveram injetados em uma unica dose,
uma quantidade de uranio que seria consumida cumulativamente através, por exemplo,
da ingestdo normal (cronica). No estudo feito por Eve [19], um voluntario ingeriu lg
de nitrato de uranila hexahidratado em 200cm?® de dgua. Uma grande parte do uranio
ingerido foi perdido através de vomito e diarréia, e deixou o funcionamento renal compro-
metido devido a um pico de absor¢ao do uranio onde 8mg/! foram excretados em duas
etapas, com volume em cada uma delas, de 30ml de urina. Em 7 dias foram excretados
2,4mg de urdnio através da urina. Apesar do individuo ter eliminado a maior parte do
urdnio logo apds a ingestéo, estimou-se que aproximadamente 1% do uranio ingerido foi
absorvido no organismo. Karpas [18] administrou uma pequena dose aguda a 5 individuos

que ingeriram, em alguns minutos, 1004.g de uranio (empobrecido) misturado em um suco

16 esqueleto aqui considerado é composto pelo cranio, costelas, femur, esterno, vértebras e cartilagem
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de frutas, sem sofrer nenhum efeito colateral. O melhor valor ajustado mostrou um fator
de absorcdo gastrointestinal de 0,3% para 4 individuos e aproximadamente 2, 5% para o
quinto. O fator de absorgdo gastrointestinal [14] é um dado interessante, na medida em
que uma parte do uranio que & absorvido pelo trato passa para a corrente sanguinea [20].
A Comisséo Internacional de Protecio Radiolégica, cuja sigla em inglés ¢ ICRP [21], adota
que esse fator é de 2%. O mesmo valor é adotado para a absor¢ao de uranio no sangue, de-
vido & ingestdo. A importanica desses fatores se deve ao fato de que, uma vez na corrente
sanguinea, o uranio circula entre os 6rgaos, onde possui uma meia vida biol6gica maior e
portanto, esses 6rgaos ficam sujeitos a doses radioativas devido & emissao espontinea de
particulas alfa ionizantes.

O processo de ionizacao dos atomos pode provocar alteragdes nas moléculas consti-
tuidas pelos mesmos. Se a molécula afetada esta em uma célula viva, a célula pode ser
danificada de duas formas: diretamente ou indiretamente. O dano direto ocorre se a
molécula afetada tem um papel importante no funcionamento da célula. O dano indireto
ocorre por modificagdes quimicas nas moléculas proximas aquelas afetadas. Um exemplo
de efeito indireto ¢ a producgao de radicais livres [22]. Se um ntimero suficiente de célu-
las no 6rgao ou tecido sdo mortas pela radiagao ou ficam impedidas de se reproduzir e
funcionar normalmente, o 6rgao tera sua funcao comprometida. Esse efeito é chamado
deterministico. Se uma célula somética for afetada e modificada, mas continuar a se
reproduzir, podem surgir células clonadas que podem originar um céancer. Se a célula
modificada pertencer ao sistema reprodutor e for responsavel pela transmissdo da infor-
macao genética, as informacoes hereditarias podem ser alteradas, causando danos aos
descendentes do individuo exposto. Esses efeitos soméaticos ou hereditarios sao chamados
estocdsticos [22].

A dose pode ser estimada através da quantidade do radionuclideo e sua distribuigao
nos 6rgaos, o que pode ocorrer através de medidas e experimentos in vivo, ou através de
modelos metabolicos que levam em consideragio sua ingestao, distribui¢ao e excregéo.

Neste trabalho, utilizou-se o modelo de multicompartimentos [23, 24] para avaliar
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a distribui¢ao do urénio proveniente da ingestdo de alimentos em diversos 6rgéos, o que
possibilitou a estimativa da dose nos mesmos, devido a presenga desse elemento radioativo.
Para tanto, foram utilizados os valores de fatores de fluxo dados pela ICRP no seu modelo
biocinético [21, 25] para o urénio, a partir dos quais foi determinada a concentragao do

radionuclideo nos 6rgaos de interesse.
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Objetivos

Em meados da década de 60, verificou-se a presenca de urdnio em valores de concen-
tracdo considerdveis no solo e na adgua. Desde entdo, surgiu o interesse em verificar a sua
presenca em alimentos e também no homem, com a finalidade de verificar possiveis riscos
para a satude da populagio, j4 que o uranio ¢ um elemento radioativo que emite particulas
« altamente ionizantes. Neste contexto, o presente trabalho tem como objetivo principal
determinar, utilizando a técnica de tracos de fragmentos de fissdao, quais os valores de
concentracio e massa de urdnio nos alimentos mais consumidos na cidade de Sao Paulo,
obtendo assim, a quantidade média desse radionuclideo que é ingerida anualmente. Esse
dado possibilita utilizar os modelos da comiss@o internacional e de multicompartimentos,
adaptados, para verificar a distribuigao do elemento no organismo. Assim, é possivel esti-
mar a dose absorvida por diversos 6rgaos devido 4 ingestao cronica do urénio, no consumo

de tais alimentos, verificando se existe algum risco a satide da populagao associado aos

mesmaos.
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Capitulo 3

Consideracoes teodricas

A técnica de medida da quantidade de uranio em uma amostra é feita observando-se
o namero de tracos de fragmentos de fissdo induzidos pela reagao de néutrons térmicos

com o urdnio. Por isso, vamos mostrar os conceitos mais importantes nessa interagao.

3.1 A interacao dos néutrons com a matéria

O neéutron foi observado pela primeira vez em 1930, por Bothe e Becker [26] quando
bombardearam um alvo de berilio com particulas o. Porém, nesta ocasido, foi confun-
dido com a radiacdo gama de alta energia, por ser muito penetrante e nao ionizante.
Ele foi realmente identificado por Chadwick em 1932, como uma particula eletricamente
neutra e com massa aproximadamente igual & do proton. Devido ao fato de nao possuir
carga elétrica este nucleon ndo sofre interacao coulombiana como as demais particulas
carregadas, e portanto as reagoes que o envolvem ocorrem diretamente com os nicleos
atomicos, onde penetra mesmo que possua energia muito baixa, da ordem de elétron-volts.

Em geral, interagdes que ocorrem com nucleos sao caracterizadas por uma grandeza
conhecida como secao de choque que leva em consideragao tanto caracteristicas do nucleo
alvo como das particulas que interagem com ele. A unidade de medida da secao de
choque é o barn (1barn = 1072'em?), o que significa que ela é definida pela drea efetiva

apresentada pelo nicleo alvo a particula, e que fornece, na realidade, uma medida da
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probabilidade de ocorrer a reagio desejada. A figura 3.1 mostra a segdo de choque de

fissio do Z°U induzida por néutrons de vérias energias.
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Figura 3.1: Secao de choque de fissdo do **°U.

E possivel observar que a se¢io de choque de fissao do ***U é maior para néutrons
de energia mais baixa, na regido dos néutrons térmicos (veja tabela 3.1) diminuindo para

néutrons de energias mais altas.

[ Denominagao [ Energia(eV) |

Térmicos 0.025
Epitérmicos 1
Lentos 103
Rapidos 10% - 107

Tabela 3.1: Denominacdo dos néutrons em varias energias.

No caso do 28U a secdo de choque é maior para néutrons mais energéticos, sendo que
nao ocorre fissdo com néutrons térmicos.
Especificamente para o néutron podem ocorrer interagoes de absor¢do ou espalha-

mento.
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A absor¢do é mais frequente para néutrons que tiveram sua energia reduzida, através
de espalhamentos inelasticos e eldsticos, ficando na faixa de energia de néutrons térmicos.
Conhecida como captura de néutrons térmicos, resulta na emissido de raios gama pelo
nicleo excitado no processo. A representacio para essa interagao pode ser feita através
da simbologia (n,y). A absorcio de néutrons répidos leva a emissdo de um préton (n,p),
ou de qualquer outra particula nuclear, pelo nucleo alvo que fica no estado excitado e
instavel de outro elemento, decaindo para o estado fundamental por emissao de raios
gama. O processo que leva o nicleo a um estado instavel é conhecido como ativagao. :

As reacoes de espalhamento podem ser elasticas ou inelésticas. Os espalhamentos elas-
ticos fazem com que o néutron sofra uma termalizagdo, diminuindo assim a sua energia
cinética atraves das colisdes com os nicleos alvo, que permanecem no estado fundamental.
O espalhamento inelstico propicia a excitagio do nucleo que geralmente, decai rapida-
mente para o estado fundamental através da emissao de raios gama com energia bem
definida. Enfim, as interacoes entre néutrons e nicleos podem resultar na emissao de
particulas alfa (n,a), de protons (n,p), deutério (n,d), tritio (n,t), emissédo de radiagéo
gama (n,7), e podem ainda ocorrer rea¢des que resultam na fissao do nicleo (n,f).

A fissao nuclear foi descoberta em 1939 pelos quimicos alemaes Otto Hahn e F. Strass-
mann, que a observaram para o nicleo de 23°U. Os nicleos provenientes dessa reagao sao
denominados fragmentos de fissdo e sao geralmente, ricos em néutrons, o que os torna
emissores de particulas 3~. Os fragmentos de fissdo sdo altamente ionizantes, por fi-
carem com cargas positivas em excesso no processo. Em geral, as massas dos fragmentos
provenientes da fissio obedecem uma distribuigdo, como esta ilustrado na figura 3.2.

Neste caso, observa-se uma distribui¢ao simétrica, pois para cada nicleo pesado prove-
niente da fissdo, tem-se outro mais leve, com a mesma probabilidade de ocorréncia; além
disso, observa-se que a probabilidade de ocorrerem fragmentos simétricos é minima.

Além dos fragmentos (tabela 3.2), na fissao ocorre emissao de néutrons rapidos, radi-
acdo gama, e posteriormente, a partir dos fragmentos, a emissao de particulas [, radiagao

gama e anti-neutrinos.




3.2 Radiagao ionizante e seus efeitos na interagdo com a matéria 10

campo de fissio (%)

60 80 100 120 140 160 180

nimero de massa

Figura 3.2: Distribui¢io de massa dos fragmentos de fissdo térmica para o **U.

] Componentes | Energia(MeV) |
energia cinética dos fragmentos de fissao 167
energia cinética dos néutrons rapidos 9

energia dos ralos gama 6

energia das particulas 3~ dos fragmentos de fissdo 8
energia dos anti-neutrinos dos fragmentos de fissao 12
energia dos raios gama dos fragmentos de fissao 6

Tabela 3.2: Possiveis produtos da fissdo e suas respectivas energias.

3.2 Radiacao ionizante e seus efeitos na interagao com
a matéria

As interagdes da radiacio ionizante com a matéria [1, 27] podem ocorrer de trés formas:

com os elétrons individuais dos &tomos ou moléculas;

com o nucleo;

com 0 Atomo como um todo.

Essa dltima ocorre para particulas com velocidades muito baixas [1].
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No que se refere & interagdo da radiagio ionizante com o material biologico, os efeitos
resultantes podem ser de dois tipos: diretos ou indiretos.

Os efeitos diretos ocorrem se a interagdo provoca danos significativos em moléculas im-
portantes do organismo, como por exemplo, na molécula de ADN, danificando o material
genético, trazendo consequéncias ao organismo. Esses efeitos sao raros.

Os efeitos indiretos ocorrem quando a interagio da radiagao com a molécula gera uma
cadeia de eventos, que somados, podem causar danos ao organismo. Geralmente esses
eventos consistem na ionizac¢do da agua que constitui grande parte da célula. Como resul-
tado da ionizacdo novos produtos, muitas vezes quimicamente bastante reativos, podem
ser gerados dentro da célula. Um exemplo é a dissociagdo da dgua, produzindo os radicais
O e OH. Podem ocorrer reacoes quimicas entre os radicais gerados, ou entre os radicais e
as moléculas de células nao afetadas diretamente pela radiacao. Essas reagoes levam ao
aparecimento de efeitos biologicos, devido a danos na célula.

Neste contexto do estudo da interacao das particulas carregadas com a célula, o termo
LET (Linear Energy Transfer) é importante, pois define o quanto de energia dE; é deposi-
tada localmente, no meio material, pela particula carregada, ao atravessar uma distancia

dl. O LET é definido como:

dE;
ey e

Sendo assim, as particulas que produzem muitas ionizagdes tém valores altos de LET,

(3.1)

o qual também estd relacionado com a energia das particulas. A produgdo de ionizagoes,
pelas diferentes radiacoes ionizantes, com seus respectivos valores de LET, sdo levados em
consideracao quando sdo associados aos danos biolégicos que podem causar.

As particulas alfas, como aquelas naturalmente emitidas no decaimento de nicleos
pesados como uranio, tério, polénio e radio, possuem um alcance pequeno e portanto,
ionizam densamente o meio material percorrido. Por isso, essa particula deposita uma

grande quantidade de energia por unidade de comprimento.
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A probabilidade de ocorrerem efeitos estocasticos depende do tipo, ou da qualidade, da
radiagdo. Assim, o fator de qualidade (F}) é dado em fungao do LET e a dose absorvida em
um ponto, ponderada por esse fator é definida como Equivalente de Dose [22]. Porém, para
efeitos de protegao radiologica a dose absorvida média no 6rgao ou tecido, ponderada pela
qualidade da radiagdo é importante. Assim, o fator de peso da radiagdo (wg) é utilizado
no calculo da Dose Equivalente (Hr) [22]. Esse fator de peso da radiagio (wg) (veja

tabela 3.3) depende do tipo e da energia da radiagdo. A dose equivalente é dada por:

| Tipo de Radiacdo | wg |
fotons de todas as energias 1
elétrons e muons de todas as energias 1
néutrons < 10 keV 5
10 keV a 100 keV 10
> 100 keV a 2 MeV 20
> 2 MeV a 20 MeV 10
> 20 MeV
protons, que nao sejam de recuo, com energia > 2 MeV | 5
particulas alfa, nicleos pesados e fragmentos de fissio | 20

Tabela 3.3: Fatores de peso de radiacao para determinacao de dose equivalente.

HT = Z wWr - Da,bs (32)
R

3.3 Modelo de multicompartimentos

A incorporacdo do uranio ao organismo humano pode ocorrer pela ingestao de ali-
mentos e agua potavel, e pela inalagdo no ar. O urédnio incorporado passa para a circulagao
sanguinea sendo absorvido pelos tecidos moles, como rins e figado, e preferencialmente
pelos ossos. Os dados existentes para os seres humanos sdo extensoes de estudos feitos
para animais (ratos, cies ou macacos bugios), ou entéo realizados com individuos em fase
terminal. Existem ainda alguns estudos com individuos expostos, ocupacionalmente ou

nao, ao radionuclideo.
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Considera-se que a maior parte (dois tergos aproximadamente) do urdnio que entra
intravenalmente no organismo humano é eliminado através da urina nas primeiras 24
horas. Em estudos feitos com humanos [21, 25| que tiveram urénio, na forma de nitrato
de uranilo, injetado intravenalmente observou-se que 25% havia permanecido no sangue
dos individuos apés 5 minutos, 5% apés 5 horas, 1% ap6s 20 horas e menos de 0,5% apos
100 horas. Apesar disso uma pequena fragdo permanece no organismo durante muitos
anos.

O modelo biocinético para o uranio adotado pela ICRP (publicagoes 67 e 69) esta
representado na figura 3.3 e, no que diz respeito a cinética do esqueleto, segue um com-
portamento qualitativo semelhante ao do célcio. Além disso, o transporte de uranio
adotado pela ICRP obedece uma cinética de primeira ordem.

No modelo biocinético do ICRP [21] os parametros de fluxo (d7') sdo grandezas que
medem a fracio de radionuclideo que é transferida de um compartimento para outro por
unidade de tempo [25]. O parametro de fluxo total de um compartimento é dado pela
soma dos parametros de fluxo daquele compartimento para todos os demais. Esses valores
derivam da meia-vida biolégica, onde estd sendo considerada a eliminagao, tendo cessado
a alimentacdo proveniente de outros compartimentos e das fragoes depositadas. Esse valor
¢ menor do que a chamada meia-vida aparente, que ocorre na presenga de realimentagao
[25].

O comportamento do uranio na circulagio pode ser representado, neste modelo, tratando
o plasma (parte liquida do sangue coagulante) como uma mistura uniforme, da qual o
uranio é removido a uma taxa de 35d~! e inferindo um compartimento de tecido mole
(ST0), com troca relativamente rapida com o plasma. Esse compartimento recebe cerca
de 30% do uranio proveniente do plasma, ao qual retorna com um tempo médio de 2 horas
[Z].

Assume-se que 1% do uranio que deixa a circulagio deposita-se nas células vermelhas
do sangue, voltando ao plasma em dois dias [21].

A excregdo, através principalmente da urina, ocorre de duas formas: a) indo do plasma




3.3 Modelo de multicompartimentos 14

diretamente & bexiga urinaria, correspondendo a 63% do urénio que deixa de circular; b)
deixando a bexiga urinaria apés uma residéncia temporaria nos tubos renais (com tempo
médio de 7 dias), correspondendo a 12% do uranio que deixa a circulagéo. Considera-se
que 0,5% do uranio que sai da circulacdo entra no intestino grosso e é excretado através
das fezes.

Assume-se um modelo de dois compartimentos para o figado, sendo que o primeiro
recebe 1,5% do uranio proveniente da circulacao, e que é removido em um tempo médio
de 7 dias; 93% do uranio que deixa o primeiro compartimento retorna ao plasma e 7% vai
para o segundo compartimento, retornando ao plasma em um tempo médio de 10 anos [21]
O primeiro compartimento do figado, denominado Figado 1, descreve os dados de estudos
feitos em humanos e animais que sofreram um intake agudo. O segundo compartimento
Figado 2, reproduz os dados obtidos através da analise em pessoas mortas, nunca expostas
ocupacionalmente ao radionuclideo [25].

Outros compartimentos de tecidos moles de deposi¢ao de uranio sao considerados. Um
deles (ST'1) recebe 6,65% do uranio que deixa a circulagao, cuja remogao ocorre em um
tempo médio de 20 dias. O outro (S72) recebe 0,3% do uranio e o tempo médio para a
remocao é de 100 anos.

Com relacao ao esqueleto, assume-se que 15% do uranio que deixa a circulagao se
deposita na superficie dos ossos, e ¢ removido deste em um tempo médio de 5 dias. A
metade do urinio que deixa a superficie do osso retorna ao plasma e a outra metade val
para um compartimento ésseo de troca, deixando-o em um tempo médio de 30 dias. Desta
altima fracdo 75% volta a superficie do osso e 25% é absorvido em um compartimento
6sseo que nio aceita trocas. A remocdo do uranio deste compartimento para o plasma
depende da taxa de turnover do osso, que depende do tempo, sendo diferente para ossos
trabeculares (esponjosos) e corticais (compactos) [21]. A ICRP 67 (1993) considera que
o sangue tem um coeficiente de absorcao de 2 x D=2

O modelo de multicompartimentos [23, 24] (General Multiple - Compartment Model)

consiste de um sistema de varios compartimentos (6rgdos) interconectados, que foram




3.3 Modelo de multicompartimentos 15

alimentados externamente a uma taxa constante, com contaminante. Cada um desses
compartimentos possui, em um dado instante, uma quantidade do elemento e a sua cir-
culagdo se da através de taxas de fluxos, que levam em consideragdo as caracteristicas
fisicas das conexdes. Sendo assim, a variagio da concentragdo de contaminante em cada

compartimento pode ser expressa pela seguinte equagao:

d(V, X;(t : k
._.(d.# == "Y,Pz + Z Tjin — X.L( Z Tij) = éiXi A (33)
J=hij# J=Lij#

onde V; é o volume do compartimento, X; é a concentracdo de contaminante, vP
a taxa de alimentacdo e rj;,7i;, & sdo as taxas de fluxo, sendo que a tltima refere-se
4 eliminacdo ou excrecio do contaminante para o meio externo. Uma simplificagdo no
modelo pode ser adotada, a fim de aproximé-lo daquele utilizado pela ICRP, considerando
um compartimento central (sangue), através do qual o contaminante entra no organismo
e se distribui. Outra simplificacdo consiste em desconsiderar as conexoes entre 0s 0rgaos,
mantendo apenas aquelas com o compartimento central e mantendo a excregdo através
de todos os compartimentos (figura 3.4).

Com isso a equacao 3.3 pode ser reescrita como:

d(V: Xi(t))

- —dayP Fru X — X — G X (3.4)

onde &;; assume o valor 1 para a entrada do contaminante através do sangue e zero,

caso contrario.
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Capitulo 4

Parte experimental

4.1 Método utilizado
4.1.1 Técnica de registro de tracos

A técnica baseia-se no fato de que particulas carregadas provocam danos permanentes
em determinados materiais [28]. Esses danos assemelham-se a pequenas trilhas que séo
denominadas tracos e que, apdés passarem por um processo de ampliagdo (revelagdo),
podem ser contados com o auxilio de um microscépio 6ptico ou através de um sistema
automatico de contagem. O mecanismo de formagédo de tragos e o processo de ampliagao
estdo descritos no apéndice A.1l.

Essa técnica é bastante eficaz e permite determinar as pequenas quantidades de uranio
esperadas nas amostras de alimentos.

Os fragmentos de fissao do urénio, provenientes da irradiagao dos alvos com néutrons
térmicos, produzem tragos no policarbonato utilizado como detector. O nimero de tragos

deixados é proporcional & quantidade de uranio presente na amostra. Assim:
7= R N¢ (4.1)

onde T & o namero de tragos contados, Ny é o nimero de fissdes e K é uma constante de
proporcionalidade que determina a eficiéncia de deteccdo, revelacdo e contagem.

O namero de fissdes /Ny pode ser expresso em termos da secdo de choque de fissao
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efetiva do urénio natural (244 barns) [29]:
Wy of NoptV C (4.2)
My
onde
oy € a segao de choque de fissdo efetiva do urdnio natural;
Ny € o niimero de Avogadro;
¢ é o fluxo de néutrons térmicos;
t € o tempo de irradiacao;
V é o volume da gota;
C é a concentracao de uranio na amostra;
My é a massa atémica do uranio natural.
Portanto:
T — [{M (4.3)

My

A determinagdo da constante X em uma amostra é feita através da comparagao com
um padrio, que é produzido e irradiado nas mesmas condigdes da amostra. A concentragao

na amostra é dada pela seguinte relagao:

e
=

onde C4 e C, sao as concentragoes na amostra e no padrao, respectivamente, e T4 e T,

CA (4:4)

os numeros de tragos.

4.1.2 Detectores de tragos nucleares de estado sélido (Solid State
Nuclear Track Detectors - SSNTD)

O detector Makrofol E (Bayer A.G) é um policarbonato, com espessura variando de
200/4m a 500um. A sua composigao quimica & C16H1405 e possui uma face lisa e brilhante
que é sensivel para o registro de tragos provenientes dos fragmentos de fissdo (figura 4.1),
com uma eficiéncia de deteccio de 100%. As vantagens da utilizagao desse detector sao a
facilidade de manuseio e contagem dos tragos, o baixo custo e ainda o fato de nao possuir

tracos fossilizados como ocorre nos detectores minerais [30].
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Figura 4.1: Os tragos

vistos através do microscopio
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4.2 Sele¢ao dos alimentos mais consumidos pelos paulis-
tanos

A selecao dos alimentos foi feita através da observacio, em mercados e feiras-livres
daqueles mais consumidos pela populagdo em geral. Outras fontes utilizadas foram a
Pesquisa de Orgamentos Familiares (IBGE) [31] e a piramide de alimentos (CEASA).
Entre os grupos de alimentos foram escolhidos: arroz (Oryza sativa), feijao (Phaseo-
lus vulgaris), café (Coffea arabica), laranja (Citrus aurantium), alface (Lactuca
sativa), tomate (Lycopersicum esculentum), carne bovina, sal, frango!, agucar, leite
em pé e pao. Todos os alimentos foram selecionados, pesados e passaram pelo processo
de preparo para o consumo. Isto é, o alface e o tomate foram lavados e esterilizados, o
arroz, o feijao e o frango foram cozidos com a adigio de sal e de temperos comuns, o café
foi preparado sem a adigado de aglicar e a carne passou pelo processo de fritura.

Os valores da massa ingerida anualmente por pessoa (tabela 4.1), para os alimentos
escolhidos, foram obtidos através da Pesquisa de Orgamentos Familiares do IBGE do ano

de 1996.

4.3 O preparo das amostras de alimentos

Todos os alimentos, exceto o sal e o café, foram incinerados para a queima de todo o
material biologico e posterior obtencao de cinzas. O sal foi diluido diretamente em acido
nitrico. O café teve 1 ml diluido em 9 ml de 4cido nitrico para a obtengao do volume
desejado de 10 ml. Os processos de incineragdo dos alimentos e de diluicao das cinzas
em HNQ; viabilizam a irradiacdo dos alvos e a técnica utilizada, ja que todo o mate-
rial biolégico é eliminado, e todos os elementos volateis sao evaporados no processo de
re-suspensdo. Em um estudo feito por Hamilton [2] verificou-se que a perda de uranio no

processo de incineracao de tecidos contaminados com uranio é desprezivel (3% ou menos)

15 coxa foi a parte do frango utilizada para a preparagao do alvo e portanto o valor de massa consumido
correspondente foi utilizado para o calculo de concentracio e de massa de uréanio.

R —————
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LAlimento | Massa(kg/ano) |

arroz 24,602
feijao 6,746
alface 0,825
laranja, 12,000
banana 1,328
frango 1152
acucar 14,236
tomate 5,283
pao 20,510
carne 12,734
leite 0,686
sal 2,153
café 2,101

Tabela 4.1: Alimentos mais consumidos na cidade de Sao Paulo.

e portanto, podemos considerar o mesmo no caso da incineragdo dos alimentos. A queima
do material biolégico foi realizada utilizando-se um forno do tipo mufla, com aumento
progressivo de temperatura, podendo chegar a 1200°C. Para alimentos com grande quan-
tidade de 4gua o aumento da temperatura se deu em passos de 100°C, enquanto que para
os demais em passos de 200°C. As cinzas foram obtidas com o forno funcionando a 900°C,
e foram diluidas em acido nitrico a 2%. A solugao resultante foi entao evaporada com o
auxilio de uma chapa metélica e o residuo re-suspenso em 4cido nitrico a 2%, obtendo-se
um volume final de 10 ml para cada alimento. A utilizacao do éacido nitrico tem como
objetivos a formacao de nitrato de uranila - sendo que outros elementos volateis presentes
nas cinzas do alimento sdao evaporados juntamente com a agua - e evitar a formagao de
radiocoléides de uranio que poderiam se impregnar nas paredes dos recipientes, causando

a perda de material e afetando a medida [32].
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4.4 O preparo das solucoes padroes

Inicialmente foi preparada uma solugdo de nitrato de uranila a partir do sal de nitrato
de uranio hexahidratado (UO,(NO;),6H,0) cujo peso molecular, descontando-se as im-
purezas, & de 502,1 g/mol. O preparo foi feito pelo método gravimétrico que utiliza os
valores das massas dos elementos utilizados na confeccdo da solugio. Foi obtida inicial-
mente uma solugio com uma concentracio de uranio de 1g/l, a partir da qual foram feitas
as solugoes com concentragdes menores, por diluigdes sucessivas, até a ordem de grandeza,
desejada para a realizagao do experimento, que é de ppb (partes por bilhdo). Assim, as

solugoes utilizadas na confecgao dos alvos padrdes tinham concentragdes de 1,00 £ 0,07;

3.0 £10.2eh 0 4+ 04 gl

4.5 A confeccao dos alvos

Foi utilizado o método a seco, que consiste na secagem de aliquotas das amostras
liquidas sobre a folha do detector. Um volume de 5ul das solugoes dos alimentos e dos
padrdes foi gotejado com o auxilio da micropipeta na face sensivel dos detectores Makrofol
E, cortados com dimensdes de 1, 5¢m x 1,5¢m, formando os entdo chamados alvos. Para
cada alimento foram feitos quatro alvos e para cada padrao dois alvos. Todos eles com uma
marcacao a fim de identifica-los. Apés a secagem das gotas, utilizando-se uma lampada
infra-vermelha, cada alvo foi coberto por outro sem gota, cortado nas mesmas dimensoes
e também marcados. O detector utilizado neste trabalho tem uma espessura de 200um,
que é suficiente para garantir que os fragmentos de fissao originados em um detector nao
atinjam o detector seguinte, pois sabe-se que o alcance dos fragmentos nao é superior a
25um. [33].

Os alvos foram empilhados formando ’sanduiches’(figura 4.2) e embrulhados em papel
aluminio.

Em seguida, foram colocados dentro de ’coelhos’ (recipiente cilindrico de aluminio com

99 mm de diametro e 70 mm de comprimento) para serem irradiados(figura 4.3).
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. Alvo separador de padrdo

| Alvo padréo

| Alvo separador de dlimento

Alvo de dimento

Figura 4.2: Figura esquemética da montagem dos alvos.

Figura 4.3: Montagem do coelho para a irradiago.

Foram feitos também alvos contendo apenas o 4cido nitrico a 2% utilizado no preparo
das solugdes para a determinagdo do fundo, que poderia existir devido a impurezas no

detetor ou ainda, devido a contaminacao.

4.6 A irradiacao e a revelacao dos alvos

Os coelhos foram irradiados no reator IEAR1 do IPEN, utilizando o dispositivo EIRA
na posi¢ao 24B, prateleira 5 (figura 4.4). Esta configuragdo apresenta fluxos de néutrons

térmicos, epitérmicos e rapidos de 2, 708 x 10'2 néutrons/cm?.s, 5, 834x10'2 néutrons/em?.s




4.6 A irradiagao e a revelagio dos alvos

25

e 2,562 x 10'* néutrons /cm?.s, respectivamente?. O melhor tempo de irradiagdo & de
3 minutos. Para tempos menores nao é possivel a observagdo de tragos e para tempos
maiores, ocorrem efeitos de sobreposicao de tracos que impossibilitam a contagem. Além
disso, também podem ocorrer danos no detetor que acarretam a perda do alvo. Esse fluxo
é necessario devido a baixa concentracio de urinio esperada nas amostras de alimentos,
sendo esse tempo também suficiente.

Para tornar visiveis os tragos formados pelos fragmentos de fissdo os alvos foram
submetidos a ataque quimico (revelagdo) com uma solucdo contendo 15% de KOH, 45%
de 4gua e 40% de alcool etilico, aquecida em banho-maria a 70°C, durante 7 minutos.
Como a velocidade de ataque & maior na regido onde o trago é formado [34], este sofre um
alargamento, tornando-se visivel através de microscopio 6ptico, possibilitando a contagem.
Uma temperatura maior ou um tempo maior de revelagido podem causar severos danos
no detector, que jé esta fragil devido ao procedimento de irradiacdo. Analogamente, um
tempo menor ou uma temperatura menor nao permitem um aboa visualizacao dos tragos.

Em seguida os alvos foram lavados em agua, para neutralizar o ataque, secos e fixados a
laminas para a realizacao da contagem dos tracos em microscopio 6ptico com um aumento

de 63x.

Zyalores dos fluxos do reator na época da irradiagao, fornecidos em comunicagdo pessoal escrita por
Renato Semmler.

i i
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Capitulo 5

Dados e resultados obtidos

5.1 A concentragao e a massa de uranio nos alimentos

A concentragao de uranio presente nos alimentos pode ser obtida como uma medida
relativa através da equagao 4.4, ja discutida no procedimento experimental:
i e

Ca= T (5.1)

Onde C4 é a concentracao de uranio nos alimentos, Cp € a concentragao de uranio no
padrao e T4 e Tp os numeros de tragos nos alvos de alimentos e padroes, respectivamente.

Como os valores esperados de concentragio nos alimentos sdo da ordem de ppb (parte
por bilhdo), foram confeccionados alvos padrdes em duplicata, com concentragoes de
uranio de 1, 3 e 5ug/l. Para cada alimento foram confeccionados 4 alvos. Sendo assim, a
montagem, descrita na segdo 4.5, era constituida de 120 alvos, que foram irradiados em
conjunto onde, 52 alvos eram de alimentos, 6 de padroes e 2 do experimento branco. O
restante eram alvos utilizados para cobrir aqueles com gotas. As amostras foram irradiadas
em conjunto para garantir que fossem atingidas pelo mesmo fluxo de néutrons, durante o
mesmo intervalo de tempo.

A contagem dos tragos foi feita utilizando um microscopio 6ptico onde a area total da
gota depositada na superficie de cada detetor foi considerada.

Os nameros de tracos apresentados nas tabelas 5.1 e 5.2 correspondem aos valores

e T
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édi ai Lag real = :
médios das contagens realizadas para cada padrio e alimento. O experimento branco nao

apresentou tragos e as incertezas correspondem ao desvio padrdo da média.

| Concentragao (bgU/L) | T | op |

1 332 | 5
3 922 | 93
5 1400 | 148

Tabela 5.1: Média do nimero de traos nos alvos padrao e respectivas incertezas.

LAlimento LT |
feijao 3130 | 126
frango 1256 | 65

banana | 1157 | 29
acucar | 1070 | 66
tomate 886 | 40

pao 808 | 63
carne 567 | 21
alface a4 | 24

laranja | 262 | 22

arroz 157 | 15
leite 83 16

sal 95 5
café 38 3

Tabela 5.2: Contagem do ntimero de tragos nos alvos de alimentos e respectivas incertezas.

Com os valores médios das contagens realizadas para os alvos padroes foi feita uma
curva de calibracdo (figura 5.1), cujo ajuste da curva do tipo ¥y = az + b forneceu um
valor de X%eq de 0.99 com a = 277 £ 20 e b = 54 + 30. Esse ajuste foi utilizado para
determinar os valores de concentracdo de urinio nos alimentos, bem como para o calculo
de sua incerteza, obtida através de propagagao.

Assim, obtivemos os valores de concentragac e massa de uranio nos alimentos, apre-
sentados nas tabelas 5.3 e 5.4 . Com os valores de concentracao e das quantidades

consumidas de alimentos foi possivel determinar que a massa de urdnio que é ingerida
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Figura 5.1: Curva de calibragido do niimero de tragos em funcgao da concentragao.

diariamente por pessoa na cidade de Sdo Paulo é de 0,69 + 0,04ug. Esse valor estd em
acordo com aquele encontrado por Dang [5] (0,77 + 0,36ug/dia), na India, bem como
aquele encontado por Amaral [9] (0, 824ug/dia) no Brasil, na regido de Pernambuco. Além
disso o nosso resultado é comparavel aqueles obtidos por Welford e Baird [3] para as
cidades de Nova York (1, 3pg/dia), Chicago (1,4pg/dia) e Sdo Francisco (1, 3pg/dia).
Apesar de proximos, € importante ressaltar que esses valores estdao relacionados aos
habitos alimentares de cada localidade, onde qualidades e quantidades diferentes de ali-
mentos sao ingeridos. Além disso, a composicdo do solo onde os alimentos sao cultivados,
assim como a utilizacdo de fertilizantes & base de fosfato, ou ainda a forma de preparo dos
alimentos para o consumo, contribuem para 0s diferentes valores encontrados. O estudo
de Amaral [9], por exemplo, foi realizado em uma localidade onde concentragdes de urénio

e radio no solo sido comprovadamente elevadas. Ele encontrou que o valor méximo na con-




5.1 A concentracao e a massa de uranjo nos alimentos

30

ra(;élo(,ugU/l) | oC(ugU/1) |

W 11,07 0,46
frango 4,32 0.94
banana 3.97 011
aglicar 3,66 0’24
tomate 2,99 0:15

pao 2,71 0,23
carne 1,85 0,08
alface 0,90 0,09

laranja 0,75 0,08
arroz 0,37 0,05

leite 0,10 0,06

sal 0,00 0,02

café -0,06 0,01

Tabela 5.3: Valores de concentracdo e respectivas incertezas para os alimentos.

[ Alimento | Consumo(g/ano) | MU(ugU/ano) | oMU (1gU/ano) |

feijao 6746 74,67 8,09
frango 1132 4,89 0,56
banana 1328 5,27 0,54
agucar 14236 52,05 6,24
tomate 5283 15,81 1,76

pao 20510 55,64 7,31

carne 12734 23,50 257

alface 825 0,74 0,10
laranja 12000 8,97 1,32

arroz 24602 9,07 1,63

leite 686 0,07 0,04
sal 2163 0,01 0,04
café 2101 -0,12 0,03

Tabela 5.4: Massa de uranio (MU) ingerida anualmente per capita.
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centracao de urinio nos cultivares daquela regido, era de 186 mBq/kg, sendo que o feijao
e 0 cajll sao os alimentos que apresentam maior quantidade do elemento. Hamilton 2]
verificou que alimentos cozidos possuem valores maiores de concentracio de uranio do
que 0S MesmMo crus, e atribuiu esse fato ao acréscimo de sal e aos utensilios utilizados no
processo de cozimento.

Outro aspecto importante do nosso estudo é a técnica utilizada para determinar a
quantidade de urénio nos alimentos. Ela é extremamente sensivel e nos permitiu deter-
minar as pequenas concentragoes esperadas. Porém, seria interessante obter uma curva
de calibragdo que cubra todo o intervalo de tracos encontrados nos alimentos pois, para
concentracoes mais altas, pode ocorrer saturagdo. Sendo assim, & importante verificar a
linearidade da relagao entre o numero de tragos e a concentragao. A eficiéncia de detecgdo
neste estudo é de aproximadamente 75%, para as nossas condicoes de irradiagao, revelagao
e contagem. Além disso, a técnica favorece uma boa precisao nos valores de concentracao.
A principio, essa técnica pode ser utilizada para determinar a concentragao de uranio em
qualquer material, desde que sejam usados procedimentos adequados para o preparo das
amostras e padroes. Outro aspecto favoravel é que a técnica permite que varias amostras
sejam irradiadas em conjunto, diminuindo o tempo de uso do reator. A desvantagem,
no entanto é que a contagem dos tragos, no caso do detetor Makrofol E, deve ser feita
utilizando o microscopio 6ptico, o que torna o processo de andlise mais demorado.

E importante salientar alguns procedimentos adotados, tambem com o objetivo de
viabilizar a técnica. Por exemplo, realizar o processo de re-suspensio varias vezes para
alguns alimentos, com a finalidade de obter solugoes limpidas e transparentes, e confec-
cionar os alvos padrées através do método gravimeétrico. Esses cuidados foram tomados
para favorecer a obten¢do de solugdes bastante homogeéneas.

A principal fonte de incertezas neste método se encontra na calibragao entre concen-
tracdo de urdnio e niimero de tragos contados. Esta incerteza, por sua vez, estd associada
as condigdes de irradiagdo, onde o fluxo de néutrons pode variar de acordo com a posi¢ao

da amostra no reator. No entanto essas incertezas sao suficientemente pequenas para que
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o método seja Gtil na determinagio de uranio nos alimentos

5.2 Determinacao da concentracao de uranio nos 6rgaos

oefici : Bncia & A :

O coeficiente de transferéncia é um parametro que se torna relevante quando o sistema
estudado chega a um estado de equilibrio estivel (figura 5.2). Assim, quando a concen-
tragao do radionuclideo atinge o seu valor maximo em um determinado orgao de interesse,

o qual em um instante de tempo t=0 era livre de contaminagcao, o fator de transferéncia
pode ser definido por:
z;(t — c0)

f) = S (5.2)

ou seja, como uma fragao da quantidade total do contaminante que entra no organismo.
Assim, quando o sistema atinge o equilibrio, a concentracio é maxima.

O programa [24] utilizado neste trabalho tem, inicialmente, a finalidade de determi-
nar os coeficientes de transferéncia, e baseia-se em um modelo de multicompartimentos
[23] que tem o sangue como centro distribuidor e receptor do radionuclideo, assim como o
modelo adotado pela ICRP [21]. O modelo de multicompartimentos, que ja foi discutido
com detalhes nas consideracoes tedricas, € descrito pela entrada do contaminante prove-
niente do meio externo no sangue, distribuindo-se nos outros 6rgaos, que nao possuem
outras conexdes entre si. A eliminacdo ocorre tanto através do sangue como pelos proprios
orgios. Assim, o modelo da ICRP adotado neste trabalho foi adaptado para reproduzir
essas caracteristicas. As conexdes entre os orgaos foram suprimidas e a excre¢ao adotada
ocorre atraves do sangue e dos rins. O figado foi considerado como um Gnico compar-
timento, assim como o esqueleto. Além disso, um compartimento chamado de “outros
tecidos moles” foi considerado, para receber o restante do uranio. Esse compartimento foi
constituido pelos musculos, pele e tecidos subcutaneos, gordura, pulmaes, coragao e bago.

Para determinar os fatores de transferéncia, o programa faz um ajuste pelo método dos
minimos quadrados, o qual da como saida os parametros de fluxo (r;;, 754, 7, &), ja que

em geral, os experimentos realizados permitem saber os valores de concentragao medidos
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Figura 5.2: Gréfico de concentragio (X) em fungdo do tempo (%).

nos 6rgaos. No entanto, neste trabalho, os parametros de fluxo sdo grandezas conhecidas
na literatura [21, 25], e o interesse é verificar através do conhecimento da quantidade de
uranio ingerida diariamente, a concentracdo em cada Orgdo, com a posterior determinagao
da dose nos mesmos.

O valor da concentracio nos érgaos ¢ dado pela solugao da seguinte equagdo diferen-

cial [23]:

d(V, X;(t A k
J=Lg#Fe J=Lg#
que pode ser obtida fazendo-se:
dX k k
Vi— D= B4 ¥ ok, X 3 ny) = 6K (5.4)
: j=La j=Ta

definindo-se para os elementos diagonais:
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i
Ty == Z Tpgiae & (55)

J=lg#i
a equagao pode ser it . : :
quagaoc pode ser escrita, de uma forma mais concisa e compacta, também fazendo
uso da representacao matricial, como:

dX

Yie o) PaRX (5.6)

e a solugao dessa equacdo pode ser dada por:

X(t) = (V" ® - DR'P + (RV 19X (0) (5.7)

onde o vetor X (0) d4 a concentracio nos compartimentos do sistema no instante ¢ = 0.
No nosso caso consideramos que no instante inicial, o organismo era livre de contaminagao.
QOutra consideragao foi adotar os valores dos parametros de fluxo para pessoas adultas,
o que significa considerar valores de volumes constantes. Como ja foi citado, todas essas
grandezas sdo conhecidas, e o valor de P (alimentagdo proveniente do meio exterior) foi
determinado no estudo da concentracdao do radionuclideo nos alimentos. Os resultados
obtidos, de concentracdo de uranio nos 6rgaos considerados, em fungao do tempo, estao
descritos nos graficos apresentados a seguir (figura 5.3 e figura 5.4).

A incerteza nesses valores de concentracdo ¢ de 5% e vem da propagagao de erros,
que leva em consideragdo a incerteza no parametro P, que é a alimentacao externa, ou a
quantidade de uranio ingerida diariamente. Os parametros de fluxo, dados pela ICRP néo
possuem incertezas e portanto, néo foram estimados valores para o cilculo da propagacao.

Através dos graficos podemos perceber que para o sangue e para o figado, o sistema
atinge o equilibrio estavel, enquanto que para 08 rins e outros tecidos moles a absor¢ao se
d4a mais lentamente, assim como no esqueleto, onde a absor¢do é mais acentuada. KEsse
resultado era esperado, ja que o urdnio tem um comportamento semelhante ao célcio, e a
sua biocinética é descrita considerando que ele se deposita inicialmente na superficie do

0sso, migrando para o interior do volume 6sseo, possuindo ainda uma meia-vida biologica
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longa nesse compartimento. Observando as curvas de concentragdes em fungao do tempo
para 0s diversos 6rgdos obtemos que, para um individuo de 50 anos a concentracio no
esqueleto & de 2,25 x 107! Bg/kg, no sangue ¢ de 3 x 10~3 Bq/kg, no figado ¢ de 3,8 x
10~* Bq/kg, nos rins ¢ de 5,9 x 10-3 Bgq/kg e no compartimento dos outros tecidos moles
¢ de 7,2 % 107% Bg/kg. Nossos valores sio comparéaveis aqueles encontrados por Hamilton
[2] onde para o sangue, figado e esqueleto as concentracdes sio de 2,3 x 1072 Bq/kyg,
3x107* Bq/kg e 0,84x10™ Bq/kg, respectivamente. Somados os valores de concentracdes
para misculo, gordura e coragdo obtem-se um total de 11,4 x 10~3 Bg/kg, que pode
ser comparado aquele obtido no nosso estudo para o compartimento de “ outros tecidos
moles”. Além disso, os valores encontrados por Welford e Baird [3] para o figado e rins sdo
2,4 x 107° Bq/kg, 5,2 x 1073 Bq/kg e para vértebras 4 x 10~3 Bq/kg. Aqui novamente
os primeiros valores sdo comparaveis aqueles encontrados por noés, a menos daquele para

as vértebras ja que levamos em consideragdo todo o esqueleto para realizar os calculos.
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Figura 5.3: Gréficos da concentragdo em funcio do tempo para o sangue, figado e rim.
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5.3 Calculo de dose nos orgaos

A mailor parte do urani : : :
. uranio (cerca de dois tergos) incorporado através da ingestdo dos

alimentos & excretado nas primeiras 24 horas. Porém, uma fragio é absorvida no sangue
e circula pelo organismo. Neste contexto, ¢ interessante verificar qual a dose nos tecidos
ou 6rgaos, pois apesar de possuir uma meia-vida fisica longa, o uranio emite particulas
alfa altamente lonizantes. A taxa de emissio dessa particula é dada pela atividade, que
para lug de uranio natural ¢ de 0,025 Bq ou seja, ocorrem 0,025 desintegracoes por
segundo. Considerando um tecido com uma distribui¢ao uniforme de uranio e densidade
p= 1g/em?, pode-se determinar uma taxa de dose absorvida (Daps), dada por:

: kA(t)E -
Days = s (Gy/d) (5.8)

All) e o _ ’
onde 7~ é a concentragao do elemento no tecido, £ é a energia da particula o em MeV

e k ¢ uma constante de proporcionalidade que vale 1,38 x 1078 (Bg™1).
Supondo que h& uma ingestao diaria de material radioativo a uma taxa PBg/dia, a
variagao na concentragao é dada por:

dA
s P— ArA (5.9)

onde \r é a constante de decaimento total dada pelas constantes de decaimento biologica
e fisica (A\r = M\ + ;). Porém a constante de decaimento fisica é desprezivel em relagao
a biologica, pois a meia-vida fisica é muito maior que a biologica. Sendo assim, Ay = Ay.
Esse valor estd diretamente relacionado aos parametros de fluxo dados pela ICRP [21] e
ja explicados anteriormente, que foram utilizados nos calculos de concentragdo de uranio
nos érgaos. Supondo que num instante inicial, t = 0, a concentragao é A = 0, a solugao

da equacao diferencial é:

A= i ) (5.10)
A
Pode-se determinar entdo, a dose absorvida através de:
kE
D(t)abs = 'ﬁ'/[_ A(t) dt (5.1].)
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kB P
B pe L
(O M; A -/o U (5.12)
kPE
D(t)aps = M[ATHG—W 1] (5.13)

Para os valores de concentracs it i :
tragao encontrados nos orgaocs, obtivemos as doses acumu-
ladas representadas nas figuras 5.5 ¢ 5.6,
Para estudos relacionados a efeitos biolégicos, a grandeza de interesse é a Dose Equi-

valente, pois para uma mesma dose absorvida para diferentes tipos de radiacao, os efeitos
biolégicos sao diferentes. Assim pode-se dizer que Hy = Sip Wa 't Doy onde W 6 @
fator de peso da radiagdo, que no caso da particula alfa vale 20 [8, 22], ou seja, o dano
causado por ela é 20 vezes maior do que aquele causado por raio X, para uma mesma dose
absorvida. Assim,

HT(CY) =20 - Dabs (514)

Para efeitos de protec¢do radiolégica, o risco devido aos efeitos da radiagéo, é a morte
por inducao de cancer, e esse risco pode ser determinado por:

risco = fator derisco x Dose Equivalente

Para diversos 6rgaos e tecidos, existem valores de fatores de risco, aos quais estao
associados fatores de peso (Weighting Factor(wr)) (veja tabela 5.5), que representam
a proporcdo entre o risco resultante da irradiagao de um tecido e aquele resultante da
irradiagao uniforme de todo o corpo.

Utilizando os fatores de peso correspondentes para o 0sso e para o restante do corpo

foi possivel determinar a dose efetiva para o corpo todo, através da relagao:
Dej' = Z wr - [‘IT (5.15)
T

As expressdes para célculo de dose equivalente e para dose efetiva sdo validas, tanto
para radiacdo incidente no corpo, como para aquela emitida por uma fonte interna ao
organismo. Para elementos radioativos ingeridos, a Comissdo Internacional [21] determina

a dose equivalente no 6rgao ou tecido considerando o decaimento do radionuclideo ao longo
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tecido ou 6rgj - i S )
fator de risco (10~ 52) | (wr) |
gbnadas Z 0,20
medula 6sseq 50 0,12
colon 85 0,12
pulmao 85 0’12
estdmago 110 0,12
bexiga 30 0)05
mama 20 0,05
figado 15 0,05
esofago 30 0,05
tiroide 8 0,05
pele 2 0,01
0SS0 9 0,01
restante 20 0,05
total 500 1,00

Tabela 5.5: Fatores de risco e de peso para os 6rgios e tecidos.

do tempo. A distribuicao temporal da deposicao de energia é baseada na biocinética do
elemento no organismo e de suas propriedades fisico-quimicas. Essa dose equivalente é
determinada integrando a taxa de dose equivalente no tempo e adotando-se um periodo de
50 anos, caso a ingestao tenha ocorrido para uma pessoa adulta e de 70 anos, no caso de
criancas. Neste trabalho estamos nos valendo das expressdes de calculo de dose absorvida,
equivalente e efetiva utilizadas em situacées de exposi¢do ocupacional; médica, no que se
refere & utilizacao da radiacio para diagnoéstico, ou ainda & exposi¢ao do publico. Essa
altima refere-se a todas as outra exposicoes provenientes da liberagao no ar ou no meio-
ambiente da radiacdo. A liberagdo pode ser proveniente de instalagoes, por exemplo minas,
ou de locais de rejeitos radioativos [22]. Os valores calculados aqui devem ser considerados
para comparagio com os recomendados pela comissao internacional e referem-se apenas
a doses estimadas devido & ingestdo cronica de alimentos.

Excluindo-se as exposigoes ao radonio, que sio muito variaveis, a dose efetiva anual
devido s fontes naturais é de aproximadamente 1mSv. Esse valor pode ser o dobro para

regides muito acima do nivel do mar, em grandes altitudes, ou em determinadas areas
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geologicas [22]. Com base nessas consideragdes, a comissio internacional recomenda um

limite anual de dose efetiva de 1mSy [22]. O valor de dose efetiva encontrado nesse estudo,

acumulado no perfodo de 78 anos, ¢ de 13,2 x 107%mSy. Bste valor estd muito abaixo do

recomendado pela ICRP, portanto, ndo h4 necessidade de um refinamento nas expressoes

aqui adotadas, pois suas utilizacSes visam apenas uma estimativa de risco e comparagao.
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Figura 5.5: Graficos da dose acumulada em fungao do tempo para o sangue, figado e rim.
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Capitulo 6

Conclusoes

Neste trabalho utilizamos uma técnica para a determinacio da concentracio de uranio
em diversos alimentos consumidos pela populacio da cidade de Sdo Paulo. Em principio,
esta técnica se aplica a qualquer alimento, podendo ser utilizada para estudos de protegao
radiologica em qualquer outra regiao.

A técnica utiliza folhas de Makrofol E como detetor de tragos de fragmentos de fissdo.
Os fragmentos de fissdo ao interagirem com esse policarbonato, deixam um sinal carateris-
tico que pode ser facilmente observado através de um microscopio 6ptico. A fissao dos
atomos de uranio encontrados nos alimentos é induzida pela interagdo com néutrons tér-
micos do reator IEA-R1, do IPEN-MCT. Com esta técnica determinamos a concentragao
de uranio em treze diferentes alimentos mais consumidos na cidade de Sao Paulo.

A partir da concentragio de uranio medida, e do consumo médio destes alimentos
pela populagdo da cidade, pudemos determinar a massa desse elemento que é ingerida
diariamente por um individuo.

Usando o modelo de multicompartimentos, os parametros de fluxo da ICRP para o
uranio entre os diversos 6rgios do corpo humano e a massa meédia ingerida que medimos
neste trabalho, avaliamos qual a concentracio de uranio que se acumula em cada 6rgao
estudado ao longo da vida do individuo, bem como a dose depositada nesses orgaos devido

4 emissio natural de particulas o pelo nicleo de uranio natural.

A partir dessas doses e do fator de risco de cada 6rgdo, avaliamos a contribuigao



Conclusoes

45

risco de morte por cancer S
> - cer de um individuo meédio na cidade de Sdo Paulo devido
exclusivamente a ingestao de alimentos. Este valor encont
’ ra-

se consideravelmente abaixo
do recomendado pela ICRP. Deve-se notay
?

. i N0 entanto, que este limite é para dose total
recebida pelo individuo, ndo apenas através da Migesti

Sendo assim e tendo em vist: o e
71 Vista 0s objetivos inicialmente propostos, é possivel concluir
que:

1. A técnica utilizada para determinar pequenas quantidades de uranio em alimentos é

bastante precisa como pode ser observado através das incertezas obtidas nas concen-

tragoes. Podemos considerar os valores encontrados para as concentragoes acurados
e confidveis, pois as amostras foram preparadas segundo um procedimento que mi-
nimiza as possibilidades de contaminagao ou a perda de material. Além disso, os
valores encontrados sdo comparaveis aqueles obtidos em estudos realizados em ou-

tros paises, que utilizaram técnicas diversas.

2. A estimativa de concentracao é confiavel, pois na sua avaliagao foi considerado o
metabolismo do uranio, segundo as recomendagoes do modelo biocinético da ICRP.
Por outro lado, a aproximagcédo feita para volumes constantes leva a um valor de
concentracio subestimado, ji que 6rgdos de individuos em desenvolvimento (bebés,

criancas ou jovens) absorvem maior quantidade do radionuclideo.

3. O valor dado pela ICRP para dose efetiva anual para a populagdo em geral,devido
3 radiacdo natural é de 1 mSv ao ano. De acordo com este trabalho, a dose efetiva
acumulada ao longo da vida associada ao consumo de alimentos seria de aproxi-
madamente 13,2 x 10~3mSv. Este valor estd bem abaixo do recomendado como
limiar pela comissao internacional e portanto, podemos concluir que o risco asso-
ciado & ingestdo dos alimentos aqui pesquisados é também baixo. E importante

lembrar também que no caso do uranio a dose se acumula através da absorgéo de

particulas alfa, que depositam toda a sua energia dentro de um nimero reduzido de
b

células. Nestas, a dose absorvida pode ser muito superior ao valor médio obtido.
2 bl
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Para um projet & i
o futur : ;
O ¢ Interessante realizar um estudo com maior namero de ali-

mentos, verificando su i
e eul
S origens e condigdes de producdio. Além disso, & interessante

, estender o modelo utili
4 1 14 ]
zado para volumes variavels, para uma estimativa mais acurada e

precisa da concentracéo.




Apéndice A

A.1 O mecanismo de formagao de tragos € 0 processo
de revelacao

A formacdo de tragos, em determinados materiais devido a passagem de particulas
carregadas foi explicada por Fleischer et.al. [28], que descreveu o mecanismo como um
ion explosion.

A incidéncia da particula carregada ioniza os atomos do material (figura A.1). Os fons
formados se afastam de sua posicdes originais, devido & repulsao Coulombiana e ao se
moverem deixam espacos vazios, que sao denominados trilhas ou tragos. A observagao do
traco no material detetor depende de alguns fatores como a tensdo mecénica, a constante
dielétrica do material e a distancia interatomica. Além disso, a observagao dos tragos
depende também do tempo de difusao dos elétrons pois, se os fons se recombinam facil-
mente, “apagam” o trago. Isso explica o fato de ndo se observarem tragos em materiais
condutores.

A visualizacdo dos tragos é feita submetendo-se o detetor a um ataque quimico, co-
nhecido como revelacdo ou ampliagao. Esse processo est4 baseado no fato de que os danos
causados no detetor tornam a regido do trago quimicamente mais reativa ou seja, a veloci-
dade de ataque do reagente (solugao reveladora) ao longo da trajetoria da particula (V)
& maior do que a velocidade de ataque na direcio normal & superficie (V,) (figura A.2).

A medida que o reagente ataca a superficie do detetor, a espessura dessa diminui. Até o
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Figura A.l: Esquema do processo de ionizacdo do material causado pela passagem de
uma particula carregada e a formagao de traco devido & repulsdo dos fons positivos.




e o processo de revelagao 49

A.1 O mecanismo de formagio de tracos

1dire§€io de incidéncia
S,

a
EEEFE KR R REREF]
> & & As T8
Rl o, & 4

LI Lt
Li

Figura A.2: Desenvolvimento geométrico dos tragos.

tltimo ponto da regido danificada, a velocidade Vp serd maior do que V,. A partir dai,
Vs = 0 e a profundidade sera constante.

A velocidade V, é dada pelo tipo de particula incidente e pela sua energia, a velocidade
V, é determinada pelo tipo, concentragio e temperatura do reagente para um determinado
material detetor.

A relacdo entre V, e V; é dada por:
% =sinf = cte, (A1)
onde @ & o angulo de abertura do cone, que é a forma geométrica aproximada do trago.
Sendo assim, o angulo limite de incidéncia da particula carregada para que o trago

seja observivel deve ser ¢7, = 6. Para valores de ¢;,<f o trago ndo é visivel.
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