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Caro parte dos estudos para a determinagao d inpacto anbiental ma regizo de influancia
do IFEN, foi iniciada a determinageo dos coeficientes & distribuicao dos radionclidecs
meis inportantes do temo fante de 1988. O primeiro deles foi o tario, porque é prodizido
e liberad ros efluentes geracos pelas plantas ée purificacao de tordo e de wanio. O
cceficiente de distribuicao e o "uptake" d tario faram estudados em laaratario pelo me
todo do"batch estatioo cu "dinanico em pis entre 4,4 e 8,0 (faixa na qual estio os va-
lares enoontrados pela CEIESB, nas suas oletas mensais de agua do rio Pirheircs, nos
{ltimos ancs) .0 tragadr utilizadd foio™Hh separacd da solugio & nitrato de uranilo
por troca icnica.As fases solida e liquida faram separadss por filtragao atraves e fil
tro micropore 0,45pm. A aontagem foi feita num detectar Gap FREC25 INIFRIBMI(JUE e os
resultadcs amalisads por uma modificagao do programa SAVPO.0s valares de Kd enoantrados
ressas andigoes variaram entre 137x103 e 2,56 x 100 ni/g.
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As part of the evaluaticnof the erviramental inpact dee to the niclear facilities avail
ale at IPEN, the determination of the distrilbution ccefficients of the radianclides
present  in the 1988 saurcetem is proposed. The first RN was Tharium since it is predeed
in the Uranium and Tharium parification plants. The distribution ccetficients and the
yotake were studies in dHs fran 4.4 to 8.0, acoarding to CEIESB monthly reports in the
last years. The 23Th used as tracer wes sgparated fram a wranyl nitrate solution by
in exchange . 'The separation of the solid and liquid phaseswas carriedoat by filtration
using a micrgoare 0.45 pm filter. The activity was measured by using a HGe detector
fran INTERTECHNIQUE nodel BERC25,and the spectrum was analysed by a sinplified® version
of ﬂuesé:\[»i/mpmgranne values of Kd dotainedunder these conditions ranged fran 137x103 and
2.56x10%1/qg.
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1.  INTRODUCAO

O controle da liberacao de efluentes e uma exigencia legal. Os efluentes
gerados pelo IPEN sao despejados no corrego do Jaguare, um pequeno afluente do
rio Pinheiros, apés passarem por um controle radiometrico que verifica se os
limites diarios de descarga estao sendo obedecidos.

Uma vez liberados no sistema aquatico, esses efluentes compostos de solu
coes de radionuclideos bem diluidas obedecem um comportamento caracteristico.0
estudo desse comportamento tem como um dos principais parametros,a determina
gao do coeficiente de distribuigao (Kd) do radionuclideo entre a fase aquosa e
a fase solida, égua e sedimento de um sistema aquatico.

Apesar da consideragao de que grande parte dos radionuclideos se fixara
no sedimento do fundo do rio, no estudo dos coeficientes de distribuicao con-
vem pensar que a retencao dos radionuclideos pelas particulas em suspensio re-
presenta uma via possivel de contaminacao do homem.

Entretanto, o ponto de partida para a transferenc1a de um radionuclideo
atraves de um ecossistema € o seu Kd, pois ele e resultante das propriedades
qulmlcas do nuclideo e espe01flco para um sistema aquatlco de caracteristicas
proprias.

2. JUSTIFICATIVA DA ESCOLHA DO TORIO

O balanco da composicao dos efluentes liberados pelo IPEN no ano de 1988,
e apresentado na Tabela 1 (4). O maior valor de atividade total ali relaciona-
do se refere ao tricio. Apesar de nao ser produzido pelo IPEN, o tricio resi-
dual procedente de laboratorios clinicos e ali estocado até que decaia a ni-
veis compativeis com os limites diarios de descarga. Como mostra a mesma Tabe-
la 1, esse tricio representa 71% da atividade total liberada pelo IPEN e, por-
tanto, subtraido, aumenta consideravelmente o percentual de participacao de ca
da um dos outros radionuclideos relacionados nesse quadro, elevando a contri-
buicao relativa devida ao 234Th até cerca de 14%.

Como a metodologia para a determinagao do torio ainda nao tinha sido im-
nlantada em 1988, o termofonte daquele ano nao consta a quantldade total de to
rio liberada pelo IPEN. Entretanto, sabe -se que o LOTie e seguramente,o e-
lemento mais liberado, apesar de nao ser considerado critico em termos de dose
na populagao (4).

Mesmo o Jaguare recebendo efluentes com niveis muito inferiores aqueles
regulamentados pelos limites diarios de descarga, a possibilidade de acumulo
de torio no sedimento nao poderia ser descartada antes do estudo da capacidade
de retengao do torio por esse sedimento, pois e sabido que o Kd do tério e mui
to alto (6). Tal postura foli adotada considerando que o levantamento radlossa—
nitario do rio Pinheiros (4) concluiu que o unico grupo da populagao que pode—
ria ser considerado critico e aquele composto pelos trabalhadores da ELETROPAU
LO, responsaveis pela dragagem e manutencao do leito do rio.
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TABELA 1

OMPOSIGAO DOS EFLUENTES RADIOATTVOS LIQUIDOS GERADOS PELAS
INSTALAGOES DO IPEN-CNEN/SP NO ANO DE 1988 (4)

RADIONUCLIDEO ATIVIDADE % DA ATIVIDADE TOTAL
( x 10° Bqg/ano)

N
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3. PARTE EXPERTMENTAL

3.1. COLETA DE AMOSTRAS

O sedimento estudado foi coletado em julho de 1988, numa campanha de cola
boragéo entre CETESB, ELETROPAULO E IPEN. Ele é uma amostra integrada de dife-
rentes pontos da confluencia entre o corrego do Jaguaré e o rio Pinheiros.A co-
leta dos sedimentos foi feita com uma draga manual capaz de recolher apenas os
20cm superiores do fundo do rio.

A agua foi coletada no ponto central dessa confluencia,bem na linha d'agqa,
com o auxilio de um balde de 10L.
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3.2. ANALISES DE CARACTERIZACAO DO SEDIMENTO E DA AGUA DO RIO PINHEIROS

A caracterizagao do sedimento foi feita no IPEN.A analise por ativagao
neutronica mostrou que a concentragao total de torio no sedimento e de cerca
de 17 ppm. As concentragoes do torio e dos outros metais estao relacionadas na
Tabela 2.

Tambem foi feita uma analise granulometrica do sedimento que indicou que
ele e constituido basicamente de argila, pois a fracdo de graos 0,074mm foi de
72,83%

A agua do rio Pinheiros utilizada nos experimentos tinha um pH inicial de
5,4 e uma temperatura de 192C. A analise quimica dessa égua apresentada Tabe-
la 3 faz parte do relatorio anual da CETESB para o ano de 1988 (1).E interes-
sante notar nessa tabela a condigcao anoxica e a presenca de metais pesados que
podem influir nos resultados da determinagao dos coeficientes de distribuicao.

TABELA 2

RESULTADOS DAS ANALISES DO SEDIMENTO DO RIO PINHEIROS PELO METODO DE ANA-
LISE POR ATIVACAO NEUTRONICA

ELEMENTO CONCENTRAGAO DO ELEMENTO Ne DE DETERMINACOES
Al % 9,86 * 0,83 3
Fe % 3,82 * 0,09 4
Mg % 2,12 * 0,09 3
K $% 1,65 * 0,20 3
Ti 2 0,53 % 0,06 3
Na pg/g 1817 +70 4
Mn ug/g 336 +30 5
Cl ug/g 248 *56 2
V. ug/g 102 %= 8 3
La pg/9 41,3 * 0,2 3
Co ug/g 32,8 £ 1,5 4
Th pg/g 16,8 * 0,5 4
Sc pg/9 13,4 £ 0,3 5
U ug/g 4,54* 0,20 5
Sb pg/g 3,30 0,14 5

3.3. PRE-TRATAMENTO DAS AMOSTRAS

A agua do rio Pinheiros foi filtrada atraves de filtro micropore de 0,45um

e estocada em bombonas de plastico de 25L de capacidade.

O sedimento do rio Pinheiros foi dessecado em estufa a 110°C, durante una
semana. Em sequida, foi triturado em almofariz de porcelana e peneirado através
de malha 200 ABNT.
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3.4. ESTUDO DA DINAMICA DE SORCAO E DESSORCAO DO TORIO PELO SEDIMENTO
"UPTAKE"

Em bequeres de 250mL, colocou-se 10 ou 50mg de sedimento e 500L de agua
do rio Pinheiros . Esta suspensao ficou em repouso por 15 dias para que ocorres
se reidratacao dos graos de argila.

Apos esse tempo, adicionou-se um tracador de 234Th que tevesau pH previa-
mente ajustado em 3, pela adigao de hidroxido de amonio 4M. Os pHs finais das
suspensoes foram ajustados inicialmente em 4,4, 4,7, 5,4 e 6,4 com o auxilio de
solugoes tampoes.

O processo de mistura da suspensao foi feito pelo borbulhamento de ar a-
traves de bombinhas de aquario. A periodos de tempo que estao relacionados na
Tabela 3 foram pipetadas duas aliquotas. A primeira aliquota de 3 mL, foi fil-
trada atraves de dois filtros micropare de 0,45um, tarados, apos terem sido colo
cados em equilibrio com a umidade do ar durante 48 horas, numa sala com desumi
dificador, onde a umidade relativa do ar fica entre 60 e 65%. Assim, o filtro
superior retem o sedimento, enquanto que o filtro inferior, pelo qual passa ape
nas a fase liquida, serve como branco durante a medida da atividade do sedimen-
to. Da fase liquida, filtrada, tambem é tomada uma aliquota de 1,0mL, para a de
terminacao da atividade do torio. A segunda aliquota de 1,0 mlL serve para de-
terminar a atividade total do torio na suspensao.

Portanto, para cada temgo de coleta foram feitas quatro medidas.A conta-
gem dos filtros foi feita sobre um suporte de plastico apos estes terem sido co
locados em equilibrio com o ar e pesados. As fragoes liquidas, filtrado e sus-
pensao, foram contadas em frascos de vidro. A relagao de eficiencia de contagem
entre essas duas geometrias e igual a um.

A perda por adsorgao nas paredes dos frascos de borbulhamento, foi calcu-
lada apés a lavagem das paredes dos bequeres com uma solucao 1M de acido clori-
drico e contagem desta solugao.

Determinadas as massas e as atividades dos tres diferentes compartimentos
(suspensao, sedimento e filtrado), os dados relacionados na Tabela 4 foram uti-
lizados para a construcao do Grafico 1 onde as curvas obtidas nos pHs 4,4; 4,6;
5,4 e 6,4 mostram o comportamento do 234Th em funcdo do tempo de amostragem nas
condigoes do laboratorio.

3.5. [ESTUDO DA INFLUENCIA DAS CONDICOES DE AERACAO NOS RESULTADOS DE Kd OBTI-
DOS PELO METODO ESTATICO

Em béqueres de 1000 mL, colocou-se 50mg de sedimento e 100 mlL de équa do
-10 Pinheiros, deixando-se em equilibrio durante 15 dias. Adicionou-se, entao ,
5 mL de tracador de 234Th, ajustando-se o pH ate 6 com solucao de hadroxido de
amonio 4M.
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Tres destas suspensaes foram deixadas em repouso, tres agitadas por bom-
bas de aquarlo e tres, por borbulhamento de nltrogenlo Apos 10 dias de conta
to as suspensoes foram filtradas atraves de 2 filtros de 0, 45pm. O sedlmento,
bem como o branco foram contados como no experlmento anterior, O filtrado foi
contato na sua totalidade (volume completado ate 100 nlL) em frascos plasticos.
A relagao entre as eficiencias de geometria de contagem foi determinada como
2,27.

Como houve evaporacao da agua contida nos bequeres, utilizou-se para o
calculo dos Kds a seguinte formula:

Cs VE
Keg —/m & —]——
Clig Mf
onde, Cs e Clig sao as contagens do sedimento e do filtrado e, Vf e Mf sao o vo
lume e a massa finais da suspensao.

Esses resultados estao listados na Tabela 6 e nao mostram diferencas sig-

nificativas, ja que a variagao dos Kds considerados para 9 diferentes  suspen-
soes ficou entre 2 e 3x106 mL/g.

3.6. APLICACAO DO TESTE DE "BATCH ESTATICO"

Pelo mesmo processo descrito no item 3.5, foram preparadas solucoes de
10 e 50mg de sedimento em 100mL de agua do rio Pinheiros. Estas suspensoes fo-
ram deixadas em repouso e, ainda seguindo o mesmo procedimento, foram determina
dos seus Kds, nos pHs 4,4; 4,7; 5,4; 6,0 e 8,0.

A absorgao do tracador nas paredes dos bequeres utilizados no metodo esta
tico foi de cerca de 1%, no caso da suspensao deixada em repouso e de 2% nas

suspensoes agitadas por ar e nitrogenio.

Os resultados de Kd encontrados neste experimento estao relacionados na
Tabela 6 e variaram de 103 a 10° mL/g.

TABELA 3

RESULTADOS DOS PARAMETROS E INDICADORES DE QUALIDADE DAS AGUAS MEDIDADOS PELA

CETESB (1)

Parametros Fevereiro Abril Junho
Temperatura 24 21 17
da Amostra ©°C
pH A 6,6 6,2 6,7
Oxigenio dissolvido mG/L 0,0 0,0 0,0
Fosfato total Mg/L de P 0,130 0,270 1,080

(cont...)
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(cont. Tab.3)
TABELA 3
REHLWHBPAR&E]K)SEN)ICAHRBDEQELMDEMSMD@IIXB PELA
CETESB (1)
Parametros Fevereiro Abril Junho
Residuo total 261 323 529
Turbidez UNT 46 290 45
Cobre mg/L 0,03 0,07 0,07
Mercurio mg/L 0,0002 0,0002 0,0002
Zinco mg/L 0,08 0,16 0,27
Terro mg/L 20,9 12,9
Manganes mg 0,33 0,54 0,27
Niquel mg/L 0,03 0,06 0,05
Cloreto mg/L 29,0 17,0 27,5
Coloragao TURVA TURVA
Chuvas nas ultimas NAO SIM SIM
24 horas
Vazao m’ /s 66,0 150,0
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TABELA 4

234 - _ :
COMPORTAMENTO DO <~ Th, EM CONDIGOES DE LABORATORIO, NUM SISTEMA CONTENDO AGUA

E SEDIMENTO DO RTIO PINHETROS

Tﬂi‘f pH 4,4 4,7 5,4 6,4
gsoluvel de
10 3,15 5,46
60 2,02 8,05
72 18,34
90 5,69 1,23
180 3,47
300 3,11 2,32
234 -
Th apos o 390 8,40
1440 24,46 3,64 1,35
3240 2,20
3780 2,07 3,456
4320 6,82 6,22
tempo de amos 5760 10,18 31,30 3,02
tragem 10000 6,04 22,09 7,42 1,26
(min. )
TABELA 5

RESULTADOS DE Kd OBTIDOS SOB DIFERENTES CONDICOES DE AERAGAO (pH 6,0)

Condigao Massa de Sedimento Volume Kd(mL/g)
(Mg) (niL.) x100
Borbulhamento de Ar 60 420 2,50
52 320 2,63
Borbulhamento de N2 43 370 2,51
Repouso 54 475 2470
47 475 3,01
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TABELA 6
RESULTADOS DE Kd DETERMINADOS PELO METODO ESTATICO FM DIFERENTES pHs
pH Massa (mg) Volume (mL) Kd (mL/qg)
3

4,4 10 100 (137%12) x 103
4,4 50 100 (148*12) x lO3
4,7 10 100 (474 % 28) x 103
4,7 50 100 (320% 25) x lO3
5,4 10 100 (747 % 48) x 106
6,0 50 100 (2,56%,09)x 106
8,0 50 100 (2,28%,35)x 106
8,0 10 100 (1,76%0,16)x 10

4. COMENTARIOS E OONCLUSOES

O metodo descrito como "batch dinamico", nao é adequado para a determina
Gao dos coeficientes de distribuigao para o torio porque incorre em erros rela
tivos muito grandes devido a atividade do torio presente na fase aquosa ser da
mesma ordem de grandeza que o B.G. do detector utilizado. Isso concorda com as
observagoes de DUURSMA (3).

O metodo mais recomendado seria o do "batch estatico, onde o volume da
fase liquida e medido na sua totalidade, pois os resultados obtidos por esse
metodo concordam com aqueles relatados por CODDEL e DUGUID (2);LANGMUIR (5) e
SANTSHI (6),obtidos por metodos semelhantes.

Sequndo estes resultados, o torio ficaria imobilizado no sedimento do
fundo do rio Pinheiros, confirmando a hipétese de JACOMINO(4) de Que O grupo
critico da populagao exposto aos radionuclideos produzidos pelo IPEN é consti-
tuido pelos trabalhadores que fazem a dragagem do rio Pinheiros.
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