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DEZENVOLVIKENTO DE UM METCDO DE BIOANALISE, IN VITRO, PARA &
DETERMINACAO DE TORIO NATURAL INCORPORADO

Jar,ete Cristina Gongalves Gaburo

RESUMO

Jn método simples e econdmico foi desenvolvido

v .ilizando a extracdo guimice por solvente, seletiva para o
tério, seluifa de espectrometria alfa. Como traeador
utilizou-se o is6topo de 228Th. Foram analisadas arostras de
2xcretas (urina e fezes) para s determinacio do 232Th e 2
rtividades minixa detectével foi de (0,36 = 0.05) mBq/dm3
para uriue e de (0.52 = 0,12) mBq/dm3 pars fezes. Dois
2rupos de servidores foram submetidos a esta andlise, o
»rineiro  grupo, A, constituido de pessoas ngo
-supacionalmente expostas e o segundo grupo, B, constitulde
e pessoas ocupncionalmente expostas. Os resultados

v ‘resentados pelo grupo A foramn comparados com a dieta
+ imenter do torio sugerida pela Comiss&io Internacional de
¥ -oteg¥c Radiolégica e o grupo B, com os limites de excree#o
v:iginados dos 1limites de incorporagd@io anual recomendados
F:la prépria Comissiio Internacional. Constatou-se que todas
£; arosiras analisadas apresentaran niveis de concentracdo
cde 232Th inferiores aos limites derivados de excregéo

recogendados.



DEVELOPMENT OF AN IN VITRO BIOASSAY METHOD TO DETERMIKE THE
INTAKE OF NATURAL THORIUM

Janete Cristina Gong¢alves Gaburo

ABSTRACT

A simple and economic method for analytical
determinaticn of the Th-232 concentration in excreta samples
(urine and feces) was developed, using Th-229 as a tracer.
Sclvent extraction followed by &alpha spectrometry was
enplcyed. The minimum activity detectable for urine
samples was (0,36 + 0,05) mBq/dn3 and for fecal samples
(0,52 +0,12) =mBq/dm3. Two groups of persons were analyzed.
The first one, A, contituted by persons non ocupationally
exposed and the second one, B, by workers ocupationally
exposed. The results of thorium concentration in excreta
samples from group A were comppared with the daily excretior
due to alimentary diet of thorium and the results obtained
from the second group were compared with the 1limits of
excretion derived from the =annual limits of dntake
reconmended by the ICRP. All the samples analyzed showed
thorivm concentration levels bellow the limits recommended

by the ICRP.
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SINBOLOS E ABREVIATURAS

aCi

AMD

Bq

CIPR

cpm

DAMA

dm3

dpm

Ea

E.P.I.

Er

ano

atoCurie (10-28 Cj)

atividade minima detectével

Becquerel (unidade internacional de atividade,

equivalente a umna desintegra¢8o por segundo)

Comisslo Internacional de Protec#o Radiolégica

contagens por minuto

compostos quimicos cuja meia vida méxima de
liberag¢#o na regido pulmonar do sistems

respiratério é menor que 10 diss.

dia

difmetro serodin@mico médio de atividade

decimetro cubico

desintegragdes por minuto

eficieéncia de deteceio

equipamento de protegdio individual

eficieéncia radioquimica

grama

hora



IPEN

Instituto de Pesquisas Energéticas e Nuc.eares

IRD - Instituto de Radioprotecéo e Dosimetria
LAHA - limnite anual méximc admissivel
LIA - limnite de incorporagio anual
LID - limite de incorporaggo diério
nin - minuto

MTN - producdio de nitrato de tério
NID - nivel de investigag¢#io derivado
NRD - nivel de registro derivado

pCi -~ picoCurie

ppm -~ partes por milhf#io

rpm ~ rota¢des por minuto

s ~ segundo

tis2 - meia-vida

TFM - tratamento fisico dos minérios
QM - tratamento quimico da monazita
Th - torio

USAM - Usina de Santo Amaro, Sko Paulo



- compostos quimicos cuja meia-vida mixima de

liberac#c n=a regifo pulmonar do Ssistema

respiratério esté compreendida entre 10 e

100 dieas

compostos quimicos cuja meia-vida né&x. 1 de
libersc#o na regido pulmonar do sistema

respiratério é maior que 100 dias.



CAPITULO 1

INTRODUCXO

1.1 NRecessidade de Monitorar a Radiag#0¢13.14.18)

Con o avango da tecnologia nuclear e a consequente
disseminag#o do uso de radioelementos nos mais variados
setores, tem sido gerada uma preocupa¢éo crescente, en

relecfio aos riscos potenciais & saide e seguranca humana.

Se por um lado h& numerosos beneficios advindos da
energia nuclear, p r outro lado héd necessidade de se evitar
os danos A salide causados por sua nocividade. Desta maneira
deve-se criar meios seguros gque permitam controlar a

radiaciio e portanto os riscos a sauide.

E evidente que, uma vez que a radiacé#o esteja sob
controle, & necessério controlar a sua eficécia; isto é
feito por uma técnica conhecida como monitorag&io. Na
realidsde existem dois tipos de monitoragfo: uma preventiva,
que procura &alertar o individuo quanto ao nivel de radiagido
a que esté submetido; e outra confirmatéria, que determina a
dose de radiag¢dic recebida pelo individuo e que portanto
pernite a determinagdio do risco potencial total a que o

individuo foi submetido.

No primeiro tipo de monitoraclio, isto ¢é, o
preventivo, slo determinados os niveis de radiacZ#o nos
locais de trabalho do individuo., Isto permite gque sejan
estinadas as doses de radiagiio a que o individuo estaré

submetido ¢ portanto, ex caso de necessidade, poderio ser



linitadas a dist@ncia fonte-individuo, o terpo de
permandncia préximo &s fontes de radiacdio, assim como a
irradiac#io, por meio de blindagens ou ainda por dispositivos
especiais cono celas blindadas, capelas, caixas com luvas e

por fim o uso de equipamentos de protecd#io individual(E.P.I).

Para o0 segundo tipo de monitoracgdo, isto é, o
confirmatério, s#o determinadas as doses realmente recebidas
pelo individuo; deve-se inicialmente caracterizar duas
situacdes diferentes de irradiac#io, a saber: irradiacdo
externa e irradiaglio interna. A primeira situaciio ocorre
quandc o individuo se encontra num campo de radiac#io sem
contacto comn material radicativo. Neste caso, enguanto
permanecer no local serd irradiado, mas ao se afastar, isto
é, quando sair do campo de radiag¢sio, a irradiacfio cessara.
Neste caso, para se estimar a dose euivalente recebida por
este individuo bastard o uso de um dosimetro, portado sobre

0 corpo, nur local conveniente.

A segunda situagdo ocorre sempre que o campo de
radiac8o é formado por aerosséis ou outras formas suspensas
no ar e a presen¢a do individuo no campo permite gque parte
deste material seja incorporada ao individuo por alguma via,
como por exemplo inalag#io, ingest®o ou penetracfo através da

pele, etc.

Neste caso, ainda que o individuo saia do campo de

radiagio, ele continua sendo irradiado, pois carrega consigo

naterial radioativo que entrou no seu corpo.

Para se poder avaliar & dose recebida pelo

individuo até a completa eliminag¢i#o ou decaimento radioativo

[ \]



do material, existem dois métodos de medida: o método direto
e 0 rétodo indireto. O primeiro, também chamado in vivo,
envolve o uso de um detector de corpo inteiro, ou parcial
para Org8os individuais, ou ainda partes do corpo. Estes
squipanentos geralmente s¥o muito caros e sofisticados; sé#o
chamados contadores de corpo inteiro. Eles s¥o excelentes
para detectar cerca de 835X dos radioisétopos que s¥o
emissores gapa, ©0 que nd¥o ocorre para os radioisétopos
enissores beta e alfa, ainda que existam detectores
especiais como os do tipo “phoswich”, mpas que apresentam
resultados de dificil interpretag¢#o. No caso do tério, a
medida é feita pela anédlise da atividade de 208T] pno corpo

humano e, a partir desta, infere-se a quantidade de tério.

O método indireto, também chamado in vitro, ¢
feito pela anélise de material biolégico ( sangue, urina,
fezes, muco nasal, etc.) e, por meio de um modelo metabdlico
apropriado, pode-se inferir a quantidade de nmaterial
radioativo incorporado pelo individuo. As anédlises en
amostras de excretas (urina e fezes) s¥o mais simples e
requerem apenas upa anélise quimica quantitativa da

concentrag¢iio de material radioativo.

1.2 Aplicagdes do Tério

Nas indistrias de exploragdio de areias monaziticas
como a Usina de Santc Amaro, USAM, héd presen¢a de material
radioativo, una vez que a monazita ¢é constituida, entre

outros elementos, de tério e urénio.

[\



Atualmente a monazita é explorada para a extrac¢ao
de terras raras ¢ arénio, enguanto que o tério é separado

comc sub-produto da mineracio.

0O tério constitui uma importante reserva de
naterial energético fértil, capaz de ser utilizado en
reatores o tipo regenerador, onde o combustivel é o gerador
do material fissil. Além da sua importéncia como raterial
fértil, ele foi e & muito utilizado na indistria
convencional ( para distingui-la da radioativa). A este
respeito ser4& apresentado um breve histérico de suas

aplicas3es.

O tério € um elemento radioativo de nmimero atémico
80, pertencente A série dos actinideos. Foi descoberto em unm

minério noruegu@s, em 1828, por Berzelius.

No final do século passado, o téric foi utilizado
principalmente na fabricagido de camisas incandeséentes para
lampides a gé&s ou querosene. Con o advento da ilcminagdo
elétrica en 1820, passou & ser utilizado na fabricac#io de
filamentos e eletrodos para lampadas elétricas e tubos

eletrdnicos<4>,

De 1829 a 1945, o tério foi utilizado na Kedicina
como contraste radiogréfico, sob a forma de dibéxido, em
suspens#io coloidal (thorotrast). Seu uso foi suspenso, tanto
pelas seqlielas originadas no local de sua inje¢#io, como pelo

reconhecimento de casos de cBncer de figado no homer<s0>,

O tério ¢ utilizado também en material refratério
na forpa de ligas com magnésio e zinco e em lentes Opticas.

No Brasil continua sendo largamente utilizado nos lampilies a



g8s ¢ atualmente existem muitas indistrias confeccionando

mantas de tério para este finm.

Entretanto, o principal uso potencial do toério é
como fonte de combustivel nuclear e deve-se ressaltar que o
Brasil é possuidor da segunda maior reserva mundial de
tério, perdendo unicamente para a India. Neste caso, com o
avanco tecnolégico, en futuro préximo, poderé ser
aproveitado como material fértil de elementos combustiveis,
caso venha a ser desenvolvida a promissora tecnologia dos

reatores regeneradores.

1.3 Finalidade do Presente Trabalho

No IPEN-CNEN/SP existe uma Usina de Purificag¢do do
Tério proveniente do beneficiamento das areias monaziticeas.
Atualmente s#o processadas cerca de duas toneladas de
sulfato de tério, por més, para a obteng#io de nitrato de

tério puro. Esse produto é vendido para as indistrias.

Até a presente data o Departamento de Proteg#io
Radiolégica s6 tinha condigdes de efetuar a monitoragdo de
cariéter preventivo e a executava de ianeira rigorosa e
eficiente, pelo fato de nlo poder confirmar as doses
estiradas devido 2 falta de monitoragdo de cardéter

confirmatério.

Como o tério € um emissor alfa e emite rajios-x de
baixas energias, o método in vivo apresenta os problemasz jé

mencionados.

Optou-se, entfio, para a monitorag¢dio in vitro. E,

exatamente, a finalidade do presente trabalho desenvolver um

(&}
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métodc de bioanklise capaz de avaliar a quantidade de toéric
elimirsdo via excreta e estabelecer um Programa de
monitorac@o interna para os trabalhadores ocupacionalmente

expostos a compostos do toéorio. No Cap.5 esté apresentada a

netodologia proposta e no Cap.6 os resultados obtidos.

Este programa poderd, em futuro proxico, ser
estendido a todos os trabalhadores das indistrias, as quais

o IPER-CNEK/SP fornece o nitrato de torio puro.

1.4 Etapas a Serem Vencidas

Para atingir a finalidade deste trsbalho ¢

necessario que sejap cumpridas as seguintes etapas:

a) Implantagiio de um método analitico para medida dsa

concentraciio de tério em amostras de urina e fezes;

b) Determinacgio dos par&metros de desempenho e

sensibilidade do método analitico;

¢) Determinagfio do nivel de toério excretado diariamente,
er fun¢cdio da quantidade incorporada via dieta, para

pessoas ndo ocupacionalmente expostas;

d) Interpretagdio dos resultados obtidos pelos métodos
in vitro de bioandlise, em fung¢#o dos limites anuais de

incorporac¢iio sugeridos na Publicag®o 30 da CIPR<1®)>;

e) Discussio sobre as estratégias apropriadas para
aplicagclio de uxm programa de bioandlise eficiente para
trabalhadores ocupacionalmente expostos 8 compostos de

tério.



A importancia da determinac#o dos par8metros de
desecrenho consiste no fato de se determinar 8 precisfio e @
exatiddo do método analitico. Para tanto adiciona-se Aas
amostras uma atividade corhecida do isOtopo 228Th, efetua-se
o procedimento analitico do método e verifica-se a

eficieéncia de recuperaciio para cada amostra individusal.

Quanto &4 sensibilidade do método, ¢é necessério
verificar tambémn se a atividede minima detectével (AMD) de
tério emn amostras de excreta pelo método escolhido se

encontra no intervalo usado internacionalmente.

Quanto A determinag#io do nivel de tério excretado
diariamente, em fun¢#io da quantidade incorporada via dieta
para pessoas nio ocupacionalmente expostas, deve-se
salientar que o Brasil ¢ rico em tério, possuindo grandes
dreas com quantidades significativas de tério, muitas delas
na forma de areias monaziticas, up mineral de terras raras
contendo cerca de 8X de ThOz e 0,3X de Uale, segundo Costa
Ribeiro, C. e cols.<®> Praticamente todo o solo brasileiro
possui, em porcentagens menores, torio. Em virtude disto, ¢

tério entra facilmente na dieta alimentar.

Apesar do tério estar largamente distribuido no
peio embiente, na 1literatura existem poucos estudos a
respeito das concentragdes de tério na dieta ou nos tecidos.
A meior parte dos estudos foi realizada por Lucas e
cols.<28>, por Wrenn e Singh<®0>, por Linsalata e
Eisenbud<28>, Baseado nos dados apresentados destes
pesquisadores, a CIPR(20>, apresenta os seguintes valores

médios para o tério;



Incorporaciio didria via dieta...3,0 pg (12,2 mBq)
Excrec#io fecal diéria......... .2,8 pg (11,8 mBq)

Excreg¢¥io urinéria didéria ....... 0.1 pg (0,4 mBq)

Disto resulta a import2ncia de se efetvar esta
medida no Brasil, o gque possibilitara, galém do valor
estatistico como em outros paises, obter uma exatidéo
relhorada, pois os limites de dose péxima adrissivel
aplicam-se &s incorpora¢des advindas das atividades humanas

e nfo do ambiente natural.

Quanto & interpretagdo dos resultados obtidos
através de métodos de bicarélise in vitro, em func#o dos
limites anuais de incorp .rag#o sugeridos na Publicac#o 30 da
CIPR¢2®>, ela ¢é de extrema import8ncia, pois a Protec#o
Radiolégica s6 pode avaliar o dano biolégico se as doses

equivalentes recebidas pelo individuo forem conhecidas¢18>,

Quanto as esfratégias apropriadas para aplicac#o
de ur programa de bioandlise eficiente para trabalhadores
ocupacionalmente expostos a compostos de téorio, o gque se
pretende é determinar a periodicidade da coleta e
estabelecer quais os dias npais convenientes, em fung#o do

voluce e do ciclo de trabalho do individuo¢ia. 1e, 18),



CAPITULO 2

TORIO

2.1 Caracteristicas Radioguimicas e Bioldgicas

O toério encontra-se amplamente distribuido na
natureza, em quantidades varidveis, em mais de cem minerais.
E comumente encontrado associado ao urénio. Sua concentragdo
média na crosta terrestre é de 8 x 10-¢ X por unidade de
nassa<83), sendo duas vezes mais abundante do que o ur#nio.
Na hidrosfersa, a sua concentraggo varia entre
10-10 a 10-®° g/L <98>,  No solo encontra-se uma concentrag#o

mnédia de 0,7 pCi/g (6,4 ppm)<32>,

Existen 25 is6topos de tério. Os is6topos de maior
meia-vida fisica, com excecdio do 228Th, s#o encontrados na
natureza associados s séries racdiocativas naturais do urénio

e toério.

Nas Tabelas 1 e 2 encontra-se esquematizado o

decrimento dessas duas famllias radioativas<s7)>,

Os isétoros 222Th, 2207hL e 2287, epissores alfa,
s%0 os de paior importéncia industrial e ambiental, como
fontes potenciais de riscos & satide em decorréncia de suas

longas meias-vidas fisicas.

Os is6topos 282Th e 228Th encontram-se
principalpente en wpinérios de tério, enquanto que o 220Th,
da série do uré&nio natural, costuma apresentar-se associado

a minérios de urtnio.
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O is6topo 227Th, um outro emissor alfa, encontra-
se 1os pinérios de uréinio como um dos produtos de decaimento
do 23%y. 0 is6topo 227Th possui uma meia-vida fisica
relativamente curta (18,7 d) e apresenta-se na natureza en
pequents quantidades. Portanto, sua incorporag¢é#io néio chega a
ser significante quando comparada com & apresentada pelos

isétopos 232Th, 230Th e 228Th,

A Tabela 3 epresenta os isétopos de tério
enissores alfa de mpaior interesse neste trabaslho, suas
neias-vidas, energias das particulas alfa e atividades

especificas.

O metal toério é altamente eletropositivo e possui
un elevado ponto de fus¥o (1750 ©°C).E oxidado pelos acidos

fluoridrico, nitrico, sulfirico, fosférico e perclérico.

En solugBo, o tério apresenta um Gnico estado de
oxidagio +4, n¥o sofrendo, portanto, reagdes de oxiredug#o.E
hidrolizado em meioc ficido com pH superior a 3,5 e tende 2

formar complexos idnicos ou quelatos estédveis.

Os sais soluveis do tério incluem os nitratos,
sulfatos, cloretos e percloratos. Os insoluveis sdo
principalmente seus 6xidos e hidréxidos. Esses coppostos
insoldveis perniten reagcles d=» precipitacdio adequadas para a

separac¢sio do tério, a par... Je soluegdes.

0 hidréxido de tério é altamente insolivel. Ao se
acrescentar 4lcalis a upa solu¢dio agquosa contendo Th +4, hd
forvay >, de unp precipitado gelatinoso, que se dissolve en

presenca de ions citrato ou carbonato.
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Tebela 3. CARACTERISTICAS FISICAS DOS 1SOTOPOS DE TORIO
EMISSORES ALFA DE MAIOR INTERESSE NESTE TRABALHO.

- e S G T P e T e ED e S G G SR e e G T G S A G G G e e S G e e e e e G S -

ISOTOPO MEIA ENERGIA~ ATIVIDADE
VIDA* ESPECIFICA
(anos) (MeV) (Bqg/g)
232Th 1,41x1010 4,01 (76%) 4,04x109
3,85 (24%)
230Th 8,00x104 4,88 (76%) 7,22x108
4,62 (24%)
228THh 7,34x102 5,05 (7%) 7,86x10#€
4,97 (10%X)
4,980 (11%)
4,84 (58%)
228Th 1,91 5,43 (71%) 3,04x1013
9,34 (28%)

—— e ——— ———— —— -~ — - o - - - - S -~ - - T - — . - -~ > =

> (Wrenn e cols.<81)>)



Pequenas guant idades de tério podenm ser
qQquantitativamente coprecipitadas com uma grande variedade de
hidréxidos insoliveis, tais como o0 hidréxido de lant&nio, o
hidréxido férrico ou hidréxido de zirebnio. A precipitacso
promovida por esses hidréxidos n#o é especifica e deve ser
acorranhada de procedimentos radioquimicos mais adequados

para a separacdio de tério<sB1>,

Nos fluidos biolégicos, o tério encontra-se ligado
as proteinas ou formando complexos, principalmente cor

citratos<s7?>,

Sus toxicidade como metal pesado é baixa, porgue,
in vivo, o tério tende a formar complexos insoliveis
inertes<1.24)> Esses compostos quimicos inertes s8o
rapidamente fagocitados por células do sistema reticulo

endotelial<so>,

Quando no sangue, o tério é encontrado
principalmente no plasma, sendo transportado combinado cor
proteinas plasméaticas, sob a forma de complexos né&s

difusiveis(+ 42>,

2.2 HMetabolismo nos Tecidos Animais

Desde o inicio do século, vérios trabalhos foranm
realizados com a finalidade de correlacionar o comportamento
do tério nos tecidos =animais, de acordo com sua natureza

quirnica e via de entrada nog organismos.

Quando injetado por via endovenosa em coelhos,

ratos & camundongos, sob a forma de sulfato ou cloreto, o



tério é removido do sangue pelas células do reticulo
endotelial e deposita-se principalmente no figado, bago e
medula é6sseace2.82), Resultado ideéntico foi observado apés a
injec#io endovenosa de dib6xido de tério em coelhos e
capundongos<93.34.37.88) Egses resultados demonstram que,
independente de sua forma quimica, o tério comporta-se,
gquando em contato com os fluidos bioléogicos, como material

insoluvel(42>,

Aplicado por via intramuscular em camundongos, sob
a forma de nitrato ou citrato, observa-se Que a maior parte
da quantidade sdmnistrada permanece no local de sua
introdugio, sendo lentamente mobilizada para o
sanguec24.42>, A peguena fracio que alcanga a corrente

sanguinea é transferida principalmente para oS 0ss05¢(Z24.88),

Un estudo realizado por Thomas<®2> sugere uma
dependéncia entre & quantidade admnistrada e a distribuig8o
de tério nos tecidos de ratos, quando este é introduzido sob
a forma de citrato por via endovenosa, intramuscular,
intraperitoneal e intragueal. Foi observado que, para =8
concentragfio de € x 10-2 g de Th/kg de peso do animal, o
tério se comporta como material insolivel, permanecendo umsa
grande fracdio da quantidade admnistrada no 1local de sua
aplicagio e a fragdio restante depositava-se principalmente
no figado, bag¢o e medule 6ssea. Neste caso, a raz@io entre as
taxas de excre¢fio fecal e urindria era, em média, igual a
45. Admnistrando-se tério numa concentracfo mil vezes menor
que @& anterior (6 x 10-® g de Th/kg), foi observada uma
menor retenglo de tério no 1local de sua introduedo,

depositando-se, preferencialmente, nas superficies minerais



dos ossos. A razlo entre as taxas de excregcdo fecal e

urinéria, neste caso, era ep média, de 1,6.

Apés sua administragéio por via oral sob a forma de
sulfato, nitrato ou cloreto, em ratos e camundongos, foi
observado que &8 maior parte da quantidade era excretada
pelas fezes, 1logo nos primeiros dez dias subsequentes A
ingest#o<24.35,41,85>, A absorc#io pelo trato gastrintestinal
mostrou-se inferior a 0,5% da quantidade admnistrada,
havendo pouca deposig#io a nivel tecidual, sendo que o tecido

6sseo apresentou a concentrag#io mais significativac24.88)

Quando inalado sob a forma de nitrato, cloreto,
sulfato ou diéxido, por ratos e camundongos, verificou-se
Que a deposigio ocorria, principalmente, nos
Pulmdes<¢.38.88), (Observou-se, ainda, que uma parte da
quantidade absorvida pelos pulmdes era liberada lentamente
pars o trato gastrintestinal e, posteriormente, excretada
nas fezes. A fragio restante, sbsorvida sistematicamente, é
transferida, progressivamente, para os ossos, figado e

bago<e.35>,

Un trabalho 1:ealizado por Boecher e -cols.<4>,
introduzindo cloreto de tério em ratos por inalagio,
evidenciou uma correlagdio entre a taxa de excregdio fecal e o
conteido de tério nos pulmdes. Esse estudo demonstrou que,
paralelamente & diminuigsio do conteiido de tério nos pulmdes,
se pmantinha durante todo o tempo uma predominante excregio
fecal, sem gque, = entanto, ocorresse qualquer aumento

significativo de seu contetddo er qualguer outro tecido.

it



A distribuicio dos compostos de tério nos tecidos
anireis parece depender mais de sua via de entrada no
organismo do que de sua forma quimica e estd associada a
suas propriedades quimnicas, quando em meio biolégico.
Admite-se que os compostos soloveis de tério (nitrato,
sulfzto, cloreto, citrato, etc.), apesar de suas tendéncias
proncnciadas a sofrer hidrélise em wmeio biolégico (pH
superior a 3,5), podem formar complexos com subst@ncias do
meio, imediatamente apés sua entrada no organismo. A
forrecdio desses complexos pode ocorrer, ou né&o, &s custas de
proteinas plasmiAticas (albumina). Considera-se que oOs
complexos formados com albuminas sfio rapidamente fagocitados
pelas células do sistema reticulo endoteliais e, deste modo,
acuralam-se nos orgdos ricos nessas células. Este fato
poderia explicar a intensa deposig¢iio de tério no figado,
bago e medula éssea, que ocorre logo apés sua aplica¢fo por
via endovenosa. Os complexos n#o formados com albumina
provavelmente comportam-se como cristaloides e, dependendo
de seu estado fisico-quimico, podem combinar-se com os ossos
ou s¥o eliminados do organismo<¢&&>, Por outro lado, quandoc
um sal solivel de té6rio sofre hidrélise, forma-se um coldide
insoluvel, o hidréxido de tério, que é pouco absorvido pelos
tecidos, permanecendo longo tempoc no local onde é formado,
Este fato explicaria a 1longa perman®ncia dos compostos de
tério no trato gastrintestinal, pulmndes e misculos, apés
ingest#o, inalagio ou injecdio intramuscular,

respectivamente(24>,
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2-3_ Experimentos ea Seres Humanos

2.3.1 Dados Ambientais

A principal via de entrada de tério natural no
hover € a inalac#io. Este fato parece estar relacionado com o
transporte deste elemento pelo ar atraveés de particulas de
poeira do solo. Sua ingest8o através da cadeia alimentar nio

se postrou significativa em aniaais(4®,48)

As informagdes sobre a concentragcsio de tério no ar
sio bastante linitadas rna literatura. Un trabalho
apresentado por Wrenn e cols.(B1> estabelece que a
concentragdio média anual dos is6étopos 228Th, 230Th, 232Th pa
cidade de Nova Iorque é de 36, 36 e 37 aCi/m3® de ar,

respectivamente.

Lucas e cols.(28> deterninaram que a concentrac¢éo
média de tério nos ossos de pessoas n&o expostas é de
10 ng Th /g de cinza. Um resultado semelhante foi obtido por

Petrow e Streglow.<38),

Com o objetivo de estabelecer o nivel de
concentracdc natural dos isétopos de tério em tecidos
hupanos, Wrenn e Singh.(80) e Ibrahim e cols.(12> estudarar
véirias amostras de tecidos pertencentes a 32 individuos
residentes em duas cidedes dos Estados Unidos. Vinte e dois
desses individuos residianm, antes de morrerem, eR uma
cidade onde havia uma pina de urtnio inativa (Colorado). Os
dez individuos restantes residiam em outra cidade, onde ni¥o

existia fonte conhecida de té6rio (Washington).



Os resultados obtidos neste estudo podern ser

resunidos da seguinte forma:

~ As concentragdes médias encontradas para os isotopos de
torio estudados (228Th, 280Th ¢ 232Th) apresentaran-se
nmaiores nos linfonodos pulmonares do que no parénquima

pulronar, pars as duas populacdes analisadas;

- A concentraglo isotépica de tério observada nos lin-
fonodos pulmonares mostrou-se concordante com a razio
isotépica encontrada no ar e solo das duas cidades.
Este fato sugere que a inalag¢#o é realmente a principal

via de entrada de tério naturel no organismo humano;

- Nenhuma diferenga significativa foi observada entre as
duzs populagdes, en relag@io ao contelido porcentual dos

isétopos de tério nos ossos;

- A concentra¢#o do isétopo 239Th foi maior do que a
observada para o 232Th emn todos os tecidos, inclusive
nos O0SSsoOS, para as duas populagdes, refletindo
provavelmente a relativa abundé@ncia geoquimica das

séries do urénio e tério;

~ A concentragfio do isdétopo 228Th foi maior do que a do
232Th nos ossos, nas duas populagdes. Este fato sugere
que uma grande parte do 228Th presente nos ossos deve
ser oriundo principalmente do decaimento do 22®8Ra

adgquirido por ingestlo;

- A distribui¢o dos isétopos do tério nos vérios tecidos

estudados foream, em orden decrescente de concentragiio:



a) linfonodos pulmonares, pulmlio ¢ ossos (vértebras)

para 230Th e 232Th, nas duas cidades;

b) linfonodos pulmonares, ossos (vértebras) e pulmio

para 228Th, nas duas cidades:

As concentragdes médias encontradas no figado, bago e
rins foram bem menores do que as observuadas nos tecidos
anteriormente citados, para todos os is6topos

estudados, nas duas populagdes;

A porcentagen de 232Th encontrada nos pulcbes e
linfonodos foi maior do que a de 230Th, nss duas
populagdes. Este fato parece estar relacionado con a

natureza fisico-quimica dos aerosséis inalados;

As concentragdes médias encontradas nos tecidos humanos
para 228Th, 230Th e 232Th foram, respectivamente de
5,70, 3,27 e 1,29 pCi para os individuos de Washington

e de 5,05, 9,14 e 2,14 pCi para os do Colorado;

O padr¥o distributivo nos 6rgéos humanos obtidos neste
estudos & concordante con o adotado na Publicagio 30 da
CIRP¢18>, a gqual se baseou nos resultados enccntrados
por Stover e cols.(48. 47>, en seu estudo sobre a

distribui¢ciio de ThO2 injetado en ciies.
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2.3.2 Dados Experimentais

A maior parte dos estudos sobre a distribuigéo de
tério em tecidos humanos foi realizada em individuos que,
por necessidade de estudos diagnésticos, foram injetados cor
thorctrast (contraste radiolégico constituido de diéxido de

torio em suspens@o coloidal).

Hursh e cols.<10>, analisando tecidos oriundos de
quatro pacientes, gque tinham, anteriormente, sido injetados
com diéxido de tério, observarac que as mnaiores
concentra¢des de tério encontravam-se no figado, baco e
medula éssea. Analisando, ainda, a taxa de excrecio ex
outros dois pacientes também injetados com didoxido de tério,
observaram que apenas 0,07X da quantidade administrada ersa
excretada no periodo de 108 dias, sendo a excreciio fecal

mais significativa do gque a urinéria.

A ingestldio de sulfato de tério por seres humanos
revelou que apenas 0,02X%X da gquantidade administrada ers

absorvida pelo trato gastrintestinal<3o>

Una andlise realizada em 2500 amostras de tecidos
de 17 pacientes falecidos, que tinham sido injetados
anteriormente com diéxido de tério, revelaram que as mpaiores
concentragdes de tério ocorriam no figado, bago e medula
6ssea desseg individuos. A pmenor concentracdio tecidual foi
observada no cérebro com 0,05 pg Th/g. A distribuicdio do
tério no interior de cada um dos o6rg#ios analisados mostrou-
se ndo homogénea, com variagdes marcantes nas concentragdes

de tério dentro de un mesmo 6rgéo.



Dudley¢®> constatou que a concentragéo média de
t6rio nos ossos de pacientes injetados com thorotrast
corresyondia a 1,9 x 10-4X da quantidade administrada por

grana de osso analisado.

Una andlise dos resultsdos observados em diversos
estudcs em individuos injetados com thorotrast, realizada

por Ksul e Muth¢23>, revelou que:

- 97X do dib6xido de torio injetado por via endovenosa era
retido no sistema reticulo endotelial, sendo gque 58%
acumnulava-se no figado, 297 no bago e 9% na medula

Ossea;

- A fracidio restante depositava-se, principalmente, nas
superficies minerais dos ossos, pulmdes e rins, nas

seguintes proporegdes: 2, 0,7 e 0,1%, respectivamente.

Un estudo realizado em relacdo ao deslocamento do

didéxido de tério em organismos humanos revelou qQue:

- 0 deslocamento do dioxido de tério ocorre na direcedio
dos ossos trabeculares (esponjosos) como o externo, as

vértebras e as costelas;

- A medula 6ssea ativa (vermelha) acumula mais dioxido de

tério do que a medula 6ssea inativa (amarela);

- No figado e bago, o diéxido de tério acompanha o

trajeto linfatico na direciio dos hilos<<3>,

Una zndlise en 38 pacientes, previapmente injetados

com thorotrast, com & finalidade de cbservar as alteragdes

porfolégicas encontradas nos tecidos desses individuos,
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revelou que a fibrose € o efeito tardio mais predominante,
verificando-se, principalmente, no figado e baco. As maiores
concentragdes do 232Th foram obtidas nos linfonodos do hilo

hepético e esplénico.

2.3.3 Dados Ocupacionais

A principal via de contaminag¢do interna de
trabalhadores de uma refinaria de monazita é a inalagdo de
materiais radioativos suspensos no ar, o0 que ocorre,
principalmente, durante o processo de moagem € na separagio

eletronagnética dos minérios.

Uma anélise médica retrospectiva em cerca de 60
operérios de uma usina de monazita em funcionamento hé mais
de 30 anos na época do levantamento, n#io evidenciou gualguer
ocorréncia de doenga industrial entre o grupo

investigado¢1>,

Mausner<31>, analisando vérias amostras de tecidos
de dois individuos falecidos que tinham anteriormente sido
enpregados de uma refinaria de tério, obteve o seguinte

resultado:

- A distribui¢@io doc 222Th nos véArios tecidos
estudados foi er ordem decrescente de concentragiio:

linfonodos pulmonares, pulmio, bago e rins.

Una andlise comparativa entre 08 resultados
obtidos no estudo realizado por Mausner<®3> e os observados
en pessoas n¥o ocupacionalpente expostas ao tério, por
Ibrahin ¢ cols.€33> revelou que para todos os tecidos

analisados, com excec¥o dos rins, as concentragdes médias de

N
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232Th foram Baiores para os tecidos provenientes dos dois

trabalhadores da usina de toério<31>,

Em 1879, a Publicaciio 30 da CIRP<1®> considerou o
seguinte padr&co distributivo para ¢ elemento tério enm

tecidos humanos:

- 70% de tério s#o transportsdos para os ossos, onde é

retido com uma meia-vids biolégica de 8000 dias;

- 4X =Ko transportados para o figado, onde & retido com

uma meis-vida biclogica de 700 dias;

- 16% distribuem-se uniformemente em todos os tecidos e

Oérgdos, sendo 1liberado com uma meia-vida biolégica de

700 dias;

- 10X s#io excretados sem sofrer qualquer absore#io.
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CAFPITULO 3

DOSIMETRIA INTERNA

3.1 MNodelo Dosimétrico da Publicaciio 30 da CIPRC28)

Os modelos dosimétricos tém por finalidade
representar de modo simples o metabolismo de radionuclideos
em organismos humanos. Possibilitam estimar, através de
fornulacgdes mateméticas adequadas, o grau de contaminacéo

interna resultante da exposicido a elementos radioativos.

En 1879, a Publicac@io 30 da CIPR¢1®) propds um
modelo genérico, no qual o corpo humano é representado por
uma série de compartimentos, podendo um determinado orgéo ou
tecido compreender um ou mais destes compartimentos. A
liberag#o dos radionuclideos de um compartimento é regida

por uma cinética de primeira orden.

Ap6s a inalacido ou ingest#o de um radionuclideo,
este ¢ transportado para os {fluidos biolégicos numa
proporgdio, que ¢ dependente das taxas de transferéncia dos
diferentes compartimentos dos sistemas respiratério ou
gastrintestinal e da constante de decaimento do

radionuclideo considerado.

Neste modelo, que descreve a cinética dos
radionuclideos do corpo humano, os fluidos bioléZicos sio
representados pelo compartimento de transferéncia (a), a
partir do qual os radionuclideos siEo transferidos para
compartimentos Qque representam os tecidos, de onde sio

posteriormente eliminados por excrec¢dio (Figura 1).
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Este wmodelo nio considera a recirculagao do
naterial existente nos compartimentos de deposic¥o para o

compartimento de transferéncia.

O sistema respiratério, esquematizedo na Figura 2,
¢ dividido em tres regides distintas: passagem naso-faringea
(N-F), a &rvore tréqueo-bronquial (T-B) e parénguime
pulmponar (P). A deposi¢#io de serosséis nessas regides va:ia
com as propriedades aerodin@micas das particulas e &
descrita pelos trés parnetros Dmn-p», Dr-8 e Dp, que
representan as fragdes do material inalado inicialmente
depositadas nas regides N-F, T-B e P, respectivamente. Para
os aeross6is com um micrometro de di&metro, estas fracdes
assumen os Seguintes valores: Dn-» = 0,30, Dr-p = (,08 e
De = 0,25. Quando n#io se conhece a distribuigdio do tamanho
das particulas inaladas, recomenda-se utilizar esses

valores.

Os materiais inalados s#io classificados como D, W
e Y de acordo com sua retengidio na regido pulmonar do sistemsa
respiratério. Para a classe D, a meia-vida méxima de
liberacdio € menor Qque 10 dias, para a classe W, este valor
varia de 10 a 100 dias, e, para & classe Y, este valor é

maior que 100 disas.

As treés regides do sistema respiratério si#o
subdivididas em dois ou gquatro compartimentos, sendo que
cada um & associado a uma determinada via de liberagéo dos

radionuclideos.
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O tempo de retengdio no compartizento &
representado por T, & expresso em dias, ¢ a fracdio que deixa
8 regido por esta via é representada por F, cujos valores
est#io apresentados na Tabela 4. Os compartimentos (a), (c¢) e
(e) estlio associados ao processo de absore#io sistémica,
engquanto que os compartimentos (b), (d), (f) e (g) est¥o
relacionados com o0 transporte muco ciliar, para o trato
gastrintestinal. O compartimento (h) estd associado ao
transporte do material inalado para os nédulos linfaticos
pulmonares. O sistema linféatico pulmonar (L) é dividido ex
dois compartimentos (i) e (J). O material depositado no
compartimento (i) é transportado para o sangue, enguanto gque
a fracdo depositada no compartimento (Jj) € retida
indefinidamente. O compartimento (j) s6 é considerado parsa
os aerossbéis pertencentes & classe Y; para as classes D e W,

a8 frag8o dos aerossdis que entra neste compartimento é

considerada igual a zero.

0 trato gastrintestinal consiste en quatro
compartimentos, que estdo esquematizados na Figura 3. As
taxas de liberacg#io biolégica dos radionuclideos ingeridos,
dos compartimentos, que representsan o estomago (ES),
irtestino delgado (ID), intestino grosso superior (IGS) e
intestino Erosso inferior (IGI), estéo associadas,
respectivanente, aos seguintes parfpetros: ) =s, ) 1p,) 108 €
» 101. A taxa de transferéncia do radionuclideo para os
fluidos biol6gicos ¢é representada por 1 s, cujo valor pode
ser estimado a partir do conhecimento da fracdio fi do
elemento estdvel que atinge os fluidos biolégicos apés

ingestto.
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Compartimento.

COMP. :

L (linfonodo) s%o as quatro regides do sistema respiratério.

Os valores dados para Dw-», Dr-8 e Dp s¥io as deposi¢les

N-F (naso-faringea), T-B (trdqueo-bronquial), P (pulmonar),
regionais para um aerossol com um DAMA de l‘pm.

T: Tempo (dia).
F: Fracio.

Nio se aplica.

n.a.:
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Os compostos de torio, que atingem o trato
gastrintestinal apé6s inalagdo, si#o considerados COLO
pertencentes a4s classes W e Y; sendo a fracéio f1 para essas

duas classes igual a 0,0002¢3®)

3.2 HNodelo Dosimétrico do Tério, com Recirculagdo
(Lipsztein¢27>)
O modelo proposto & um aperfeicoamento do modelo
de compartimentos sugerido pela CIPR na sua Publicac@io 30,
para o trato gastrintestinal e para o sistema respiratoério.
Este modelo considera a recirculagéio do radionuclideo nos
tecidos de deposi¢lio para o plasma e vice-versa,
possibilitando uma determinagiio mais exata da quantidade de
naterial radioativo incorporado, partindo dos resultados
apresentados pela andlise de excretas. E aplicdvel a todos
os compostos de toério e descreve ¢ metabolispo deste
radionuclideo no organismo humano, a partir do pomento de

sua entrada pelo sistema respiratério, através da inalagdo.

0 modelo esquematizado na Figura 4 consiste de
dezesseis compartipentos que representam os principais
6rgdéios e tecidos considerados. Um dos compartipentos é
representado pelo plaspa e corresponde ao compartimento de
transferéncia, responsavel pelo transporte do tério do trato
respiratério para os 6rgidos de deposicdo: os ossos, o figado
e o bago. Dois representan os compartimentos de excregido
(urina e fezes) ¢ os dez ultimos representan o sistema

respiratério.
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O sistema respiratério é subdividido da seguinte
forma: dois compartimentos representan @8 passagen nasal,
outros dois representan a regilio trédqueo-bronquisl, quatro
representam o parénguima pulmonar propriamente dito ¢ os

dois Ultimos representam os linfonodos pulmonares.

O tempo de retenc@o do tério no trato respiratério
depende basicamente da natureza quimica do composto inalado,
isto é, depende do grau de solubilidade que estes compostos
apresentan quando depositados nestes tecidos. Considera-se
que 8 maioria dos compostos de té}io possui meia-vida
biolégica no trato respiratério de 10 a 100 dias (classe W),
com excegdio de seus Oxidos e hidréxidos, os quais si@o
considerados como compostos que tém peia-vida biolégica

superior a 100 dias ( classe Y )<16)>

A partir de sua entrada no trato respiratério, por
inalacido, considera-se que o tério se distribui
uniformemente en cada um dos compartimentos. Uma parte do
tério, que ¢é retida nos coppartimentos (b) e (d), ¢é
transferida para o sistema trato gastrintestinal.Supondo-se
n¥o haver absorci#io pelo trato gastrintestinal, parte do
tério que ai chega ¢é absorvido pelo plasma e a fragidoc
restante é excretada nas fezes. Considera-se que uma parte
do tério presente nos compartipmentos (a), (c¢c), (e) e (i) &
transferida para o sangue. Quando no sangve, o tério
encontra-se, principalmente no plasma (¢.31,81> A fragdo

restante é excretada diretamente via urina.
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Na Figura 4.

Q(t) representa a quantidade de torio presente nos

diferentes compartimentos no tempo “t";

I*(t) representa a incorporacio de tério nos

diferentes compartimentos no tempo "t";

La, Lo, Le, L1 correspondem &s taxas de transferéncia
de t6rio dos compartimentos (a), (e¢), (e), (i)

para o plasma, respectivamente;

Lv, La correspondem As taxas de transferéncia de
té6rio dos compartimentos (b), (d) para o trato

gastrintestinal, respectivamente;

Lg, Lr correspondem &s taxas de transferéncia de
tério dos compartimentos (g8), (f) para o

compartimento (d);

Ln corresponde & taxa de transferéncia de tério do

compartimento (h) para os compartimentos (i), (Jj);

fs, f3 correspondem As fragcdes de torio transferidas

dos corxpartimentos (i), (j), respectivanmente;

Le corresponde & taxa de transferéncia de tério do

plesma para os Orgdos e urina;

Ls corresponde A fragio de térin do trato

gastrintestinal que ¢é transferida para o plasma.

La, L2, L»s slio a8 constantes gue representan a
fracio de tério gue é transportada do plasma para

o8 Orgios;



Ta, T2, Ts sfio as taxas de transferéncia de tério

dos orgios para o plasma;

Le é a constante que representa a fragd#o de toério

que é transferida do plasma para a urina;

Ly corresponde & fraci#io de tério que é transferida

do trato gastrintestinal para as fezes;

Este modelo pode ser utilizado para qualquer tipo
de exposi¢sio por inalacd#io. Para casos de exposic#io cronica
por inalaci#io, durante as horas de trabalho, considera-se a
taxa de incorporag@io (“intake”) como constante durante as
horas trabalhadas. Matematicamente, este tipo de exposiggo ¢

uma fun¢#io ciclica, com periodos de 7 dias.

0O trabalhador expde-se cinco dias na semana

durante un terco do dia e n&o se expodoe durante as horas em

que néo trabalha (Figura 5 ).

A solugio analitica derivada do modelo de
Lipsztein<27> foi descrita por equagdes, funedes do tempo e
da incorporac¢io, para uma atividade conhecida de tério en

cada compartimento do corpo.
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3.3 Limites de Incorporaciic para o Tério.

As normas atuais internacionais¢18>.¢18; e a
norma nacional¢(®>, aprovada a partir de 1°© de agosto de
1968, estabelecen um limite de dose bésico primério para os
efeitos estocasticos no corpo todo de 50 mSv por ano para o
trabalhador e outro de 500 mSv por ano para os efeitos ni#o
estocésticos emn cada 6rgdo do corpo. Para relacionar os dois
efeitos (estocéstico e nlo estocéstico), que devem ser
sonados quando varios Org#os s#io irradiados, existe um fator
de ponderaciio gque transforma a dose nos é6rgidos para a dose

de efeito estocéstico no corpo todo.

Como vimos no Capitulo 2, o tério inalado
deposita-sc¢ principalmente na superficie 6ssea<i®>cujo valor
de ponderacdo ¢ de 0,03. Isto significa que se absorver
500 mSv/ano nos ossos, a dose equivalente efetiva para os
efeitos estocésticos seria de 500 x 0,03 = 15 mSv/ano. Em
virtude deste fato, cono ambos os limites devem ser
obedecidos, o limite para efeito nlo estocéstico é o fator

limitante que deve ser considerado¢1®>,

E necessério ent#o determinar qual a gquantidade
de tério que, una vez inalada e dirigida para a superficie
6ssea, reproduz o limite n¥o estocéstico. Essa quantidade ¢
chanada de Limite de Incorporac#o Anual, LIA. Os valores de
LIA foram calculados a partir do que se convencionou chamar
de dose equivalente comprometida, isto é, a cada
incorporagdo calcula-se a dose resultante que seré acumulada
nos proximos 50 anos e en seguida somam-se as doses

resultantes de todas as incorporacgdes (por inalag#o)



ocorridas durante um periodo de um ano. Esta scma deve ser
no méximo igual a um Limite Anual Maximo Admissivel, LAMA,
para efeitos nlio estocésticos. Geralmente ¢é inferior ao
LAMA, pois o que se deseja €& que, se este LIA fosse
incorporado anuvalmente durante os préximos 50 anos, que ¢
considerado o tempo de vida média produtiva do trabalhador,
0 limite basico primario anual, em cada um desses préximos

50 anos, nunca seria ultrapassado.

Desta maneira o LIA ¢ tambée funcido da meia-vida
efetiva do radionuclideo, pois considerando os dois casos
extremos e que nNno primeiro a meia-vida ¢ guito curta e
portanto tudo o que ¢ incorporado nur ano decai no préprio
ano, o LIA serd aquela quantidade de material radioativo
que representa o LAMA. Mas num segundo caso em Que a peijia-
vida efetiva € muito 1longa, de maneira que n#&o tenha ner
decaimento radioativo nem elimina¢dic biolégica de material
radioativo no corpo nos proximos 50 anos, pode-se dizer que
o LIA representa o LAMA/50 pois, no quinquagésimo ano de
trabalho, recebendo um LIA por ano o trabalhador alcangara o

LANA.

Este limite (LIA) é chamado de limite secundério,
pois procura refletir o limite bésico primario, LAMA. A
partir deste valor pode-se determinar o Limite de
Incorporagsio Didrio, LID, conhecendo-se quantos dias por ano
o trabalhador encontra-se en presengca de ©material

radioativo.

)
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Supondo-se que o trabalhador se exponha & dies por
semana, durante um eno (50 semanas) se houver 250 dias de
trabalho, o LID seria o LIA/250. Na Tabela § , reproduz-
se os valores do LIAC18) e do LID para o 232Th incorporados

via inalac#io para as classes We Y .
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Tabela 5. LIMITES DE INCORPORACAKO PARA INALACAO DE TORIO.

E Classe W H Clesse Y
___________ :-----------.—--- : - —————— o~ ——— - - -
i LIA*(Bq) | 4x101 ! 1x102
HE R ettt bl e et
! LID (Bq) 0,16 ! 0,40

—— - T W — - Ea - - W e G e A Gm e - - —— - -

*LIA: Linite de Incorpora¢#io Anual, CIPR¢18>

LID: Limite de Incorpore¢go Didrio.
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3.4 Limites de Excregio para o Tério na Urina e nas
Fezes de Trabalhadores Ocupacionalmente Expostos
As quantidades normalmente medidas num programna de
monitorac#o individual para incorporaciio de radionuclideos
sto: as atividades no corpo ou nos o6rgdos ou & atividade
excretada por unidade de tempo. E conveniente comparar estes
resultados diretamente com niveis de referéncia derivados,
como por exemplo o Nivel de Registro Derivado, NRD, e o
Nivel de Investigacdo Derivado, NID. Os calculos dos niveis
derivados requerem suposi¢des sobre o tempo e a via de
incorporac#io e o uso de modelos de incorporacéio, deposigé#o,

metabolisno e retengfio discutidos pela CIPR<172>,

Para o tério, & CIPRC(17> ytiliza o modelo
metabélico e supde uma exposigcfio singular. Em funec#o destas
suposi¢des, estabelece niveis de investigac#o derivados pars
a monitorac#o rotineira, que variam desde 3,8x10-5 a
4,6x10% Bq para uma frequéncia de monitoraciio de 14 =a
360 dias, respectivamente, para a classe W, e de 3,6x10-% a
1,0x10-4 Bq para uma frequéncia de monitorag@o de 14 a

360 dias, respectivamente, para a classe Y.

Para condi¢des de exposigio continua em que o
trabslhador esté sujeito & incorporagdo de até um
(LIA/365) Bq/dia, a CIPR<27) apresenta as curvas da
atividade prevista na urina em fung¢3io do tempo eapés a

incorporag#io (Figuras Ba e 6b).
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A publicecio 54 da CIPR¢(17> considera ainda que
as monitora¢des por meio de andlise de wurina n¥o tém
sensibilidade necessaria para detectar incorporagdes ao
nivel de investigac#o e que por causa disto esta
monitorag¢éio s6 € 1Gtil para avaliar incorporac¢des superiores
a un LIA. As mesmas dificuldades surgem nas medidas in vivo
que s#3o feitas através da andlise da atividade dos produtos
de decaimento dos emissores gama do 232Th como o 228Ac e o

208T]1, fornecendo resultados de dificil interpretagio.

As monitoragdes através de analise de fezes
apresentam sensibilidade suficiente para monitoragéo
rotineira, apesar da falta de precistio associada e da

dificuldade de obteng&c de amostra.

Lipsztein e cols.<28) gpresentam tabelas de
limites derivados para concentragdoes de 232Th para as
classes W e Y em fezes e urina, de acordo com o numero de
anos em que o trabalhador esteve exposto, ceiculados para o
Ultico dia de trabalho da semana (sexta-feira) e para o
dltiro dia do fim de semana (domingo). Este trabalho, alérm
de conter os limites derivados para as fezes, inexistentes
na Publicag#o 54 da CIPR<17>, apresenta valores mais
realistas para a excre¢#o urinaria, uma vez que leva en
considerac8io &8 recirculagfo entre os O6rgdios do corpo e ©
plasra e ainda que um trabalhador em geral se expde oito

horas por dia durante 250 dias por ano.

Os limites derivados para a concentra¢fio de 222Th
em urina e nas fezes, propostos por Lipsztein e cols.<2®),

est&o reproduzidos nas Tabelas B e 7.



Os limites derivados para a concentracéo de 232Th
en urine e nas fezes, propostos por Lipsztein e cols.(28),

estdio reproduzidos nas Tabelas 6 e 7.
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Tabela 6. LIMNITES DERIVADOS PARA CONCENTRACRO DE 232Th ENM

URINAC28> i
Tempo de ! Compostos classe ¥ t Compostos clasge Y
exposig¢iio H (mBq/dn?®) H (mBq/de®)
ocupacional |---—--------------mo——o R
(anc) !} Sexta-feira | Domingo ! Sexta-feira ! Domingo
____________ b e —————— [ - e o § o o o o o o § - — - -
1/2 ' 0,42 ! 0,33 ! 0,075 ' 0,075
____________ 0 e e o - : ——m o e e Ve o e o e o e e e e e § e - ——
1 ! 0,51 ! 0,42 | 0,15 ' 0,15
____________ 0 e e — a — — ——— : __.._-.__--: — ——t— o v o ) o o - —— - ——
2 ' 0,57 ' 0,51 ! 0,28 1 0,29
____________ b e e e o o e —— — [ ] - ———— —— - - - [ ] —— — —— - e o o o ] e o o - ——— —
3 ! 0,63 ! 0,57 ! 0,42 ! 0,42
____________ b e e e - o : — e i e m e Ve et e e e e o e 2 e v ¥ e . e ——— -
4 '\ 0,69 ! 0,63 ! 0,57 i 0,57
____________ Y - ——— : --------—: ——— —— - —— — ———— : - — o =
5 { 0,75 : 0,609 | 0,69 i 0,69
____________ e ma e e Ve e
10 ¢ 0,93 ! 0,87 ! 1,1 ' 1,1
____________ e eememneee = e e e e ————
20 'o1,2 ' 1,2 ! 1,8 11,8
____________ mrmcnmr e e e V e
30 ' 1,5 ' 1,5 ! 1,8 ' 1,9
------------ e e
40 ' 1,8 ' 1,8 ¢ 2,1 Po2,1
____________ [ N _____-__..: _—-____-___.__: - ——— ——— -
50 P21 P 2,1 ! 2.4 P24

. ————— —————— — - ————————— — — ———— ———— ——— —— i —— —————— — —————— -~ -



labela 7. LIMITES DERIVADOS PARA CONCENTRACKO DE 232Th ENM
FEZES¢2®)>,

—— . - - - - T S . - . . - - - - —n G Gn - -~ -

Tenpo de ! Compostos classe W { Compostos classe Y
exposicio ! (nBq/g de cinza) : (mBg/g de cinza)
ocupacional |-----------~--—--c--o-oo jo=m———————-sesss——— -
(ano) ! Sexta-feira |} Domingo | Sexta-feira | Domingo
1/2 E 18 P12 46 30
1 ; 18 P12 47 ! 30
------------- jm———mmmmme e e e e
() ! 18 H 12 ' 51 H 34
10 E 18 vo12 ! 51 P 34
20 E 18 P12 51 Y
30 E 18 b1z 51 34
50 E 18 vo12 51 L 34

- —— ———— - —————— — - ——— - ——————— - ———— - - -

46



CAFITULO 4

METODOLOGIA EXPERIMENTAL

4.1 Haterial e Métodos

A escolha do material biolégico para a anilise
radiotoxicol6gica depende do radionuclideo, de suas
propriedades fisicas e quimicas, da via de incorporacéio, de
seu comportamento metabdélico, além da praticabilidade e da

conveniéncia de amostragens.

Escolheu-se urina e fezes, como materiais a serem
analisados, pois as amostras de urina s¥o, geralmente,
consideradas boas indicadoras da contaminag¢&io interna de
trabslhadores ocupacionalmente expostos; algumas vezes
torne-se conveniente analisar fezes, como é o caso do tério,
ainde que este n#co seja t&#u representativo das incorporacgdes
nos 6rg#os, porgue & guantidade de tério excretada nas fezes

é maior do que na urina de acordo com o modelo adotado<27>,

Para a andlise de radionuclideos em excreta, os
métodos mais apropriados s&o aqQueles capazes de determpinar
concentra¢des iguais ou inferiores a um décimo do limite
méxico admissivel (Jackson e Taylor<231>), Outros fatores,
como exatid¥o, precis®o, custo, rapidez e simplicidade da
técnica também devem ser levados em considerag¢dio na escolha

do rétodo de anélise.

As técnicas de determinag®o do tério ao nivel de
tra¢co en material biolégico, baseadas em ativagdio por

néutrons, s&o suficientenente sensiveis, mas nd#o si#o



econémicos; também devem ser considerados varios parlmetros
para se determinar a eficiéncia da anédlise, como alto custo

de equipapentos, condic¢des de irradiacéio,etc.

No presente trabalho, o método escolhido foi a
extracdio quimica por solvente, seletiva para o tério, e sua
medida quantitativa por espectrometria alfa, fazendo-se uso
de uc detector do tipo barreira de superficie, acoplado a um
multicanal, pois apresenta alta sensibilidade, seletividade
e precisio. Por outro 1lado, este método requer o uso de unm
tracador para se poder determinar a eficiéncia de extragdo
do torio nas amostras de excretas. Esta eficiéncia deve ser
estirada individualmente para cada amostra. Este método
evita tanto o uso de fontes intensas de n&utrons produzidos

num reator como longos tempos de irradiacdio.

Para se determinar o desempenho do método forac
selecionados dois grupos de trabalhadores. 0O primeiro é
constituido de funcionarios n@o ocupacionalmente expostos,
isto é, de individuos que néio tém contato com material
radioativo, como por exemplo, secretérias, pessoal
admnistrativo, etc. Estas pessoas voluntariamente coletarar

amostras de urina e fezes.

O segundo grupo, de trabalhadores ocupacionalmente
expostos, é dividido em dois sub-grupos: trabalhadores da
Usina de Santo Amaro, USAM, e trabalhadores da Unidade de

Purifica¢&o de Tério do IPEN.

Entre os trabalhadores da USAM foram escolhidos,
para seren analisados, os gque executavan tarefas nas dreas

criticas, ou seja, de maior concentragclo de tério. Un estudo



feito por Costa Ribeiro e cols.<¢®> revelou que estas areas
criticas compreendiam os setores de Tratamento Fisico dos
Minérios (TFM) e Tratamento Quimico da Monazita (TaM). O
sub-grupo selecionado foi constituido de 10 servidores cor
tempo de trabalho na usina superior a 5 anos. Para o IPEN, a
escolla recaiu nos trabalhadores diretamente envolvidos no
manuseio dos compostos de torio; ao todo 5 pessoas

constituiran o sub-grupo.

As Tabelas 8 e 9 apresentam o setor de trabalho e
o0 texpo de servigo de cada um dos servidores analisados da

USAM e do IPEN, respectivamente .



Tabela 8. SERVIDORES OCUPACIONALMENTE EXPOSTOS DA USAM,
ANALISADOS EM RELACKO A CONCENTRACKO DE TORIO
EM URINA E FEZES.

Nimero Setor Tempo de
da de servico na
amostra trabalho usina (anos)
1 TQH 11
2 TQM 16
3 TQH 10
4 TQM 18
5 TaM 6
6 TQM 9
7 TQM 20
8 TFM 23
8 TFH 20
10 TFM 18

- - ————— A . —— . —— ——— - = Y - - - -

USAM: Usina de Santo Amaro, S#o Paulo
TQM: Tratamento Quimico da Monazita

TFM: Tratamento Fisico do Minério



Tabela 8. SERVIDORES OCUPACIOKALMENTE EXPOSTOS DO IPEN,
ANALISADOS EM RELACAO A CONCENTRACAKO DE TORIO
EM URINA E FEZES.

- - ———— — = M e R R D G e A A S R - e e e Y S e -

Nimero Setor Tempo de
da de Servico na
amostra trabalho usina (ano)

1 MTN 2

2 MTN 1/3

3 MTN 7

4 MTN 8

S MTN 2/3

- — - — - ———— ——— Y ———— —— —— - ————— - - - — -

IPEN: Instituto de Pesquisas Energeéticas e Nucleares,
S#o Paulo

MTN: Produg¢sio de Nitrato de Tério



4.2 Escolha do tragador

0 is6topo 234Th ¢ tradicionalmente o mais
enpregado como tracador para se determinar a eficiéncia de
extracdo e o rendimento analitico total em técnicas
radioquimicas de determinac#io de tério natural. E ur emissor
beta e possui meia-vida fisica curta, 24,1 dias, requerendo
desta maneira preparacdes frequentes de novas solueles

fontes (Wrenn e cols.(82>),

Un segundo radionuclideo usado como trag¢ador
isot6pico é o isétopo 227Th, que & emissor alfa. Esse
is6topo possui meia-vida fisica curta, 18,2 dias, e ¢
produto do decaimento do 235U; portanto podendo ocorrer
naturalmente em amostras biol6gicas, e dessa maneira néo é

adeguado para o tipo de anAlise em quest#o.

Por outro 1lado, o 228Th possui uma reia-vida
fisica longa, 7340 anos, ¢é emissor alfa e, portanto, sua
atividade pode ser determinada simultaneamente ao 230Th,
~228Th e 232Th no mesmo detector e nd#o requer preparagdes

miltiplas de novas solug¢des fontes.

Por esses motivos, o 228Th foi o tregador
escolhido, obtido no Laboratério Nacional de Oak Ridge,EUA,
e cedido pelo Instituto de Radieoprotegfio e Dosimetria do Rio

de Janeiro ao Laboratério de Radiotoxicologia do IFEN.
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4.3 Equipzmentos, Materiais e Resgentes.

4.3.1 Equipamentos e Materiais

Balanca analitica Mettler, modelo H- 54, Suica

Chapa aquecedora Quimis, modelo Q-313, Brasil

Centrifuga Fanem, modelo 204 NR, Brasil

Forno tipo mufla Fornitec, 1200 <C, Brasil

Agitador mecBnico Quimis, modelo 713, Brasil

pHmetro Metrohm Herisau, modelo Es 20, Suiga

Funil de separacg#o de vidro (formato pera, 60 cm3)

Pirex

Cépsula de porcelana (250 cm3)

Tubos de vidro (50 cm®) para centrifuga

Pipetas graduadas (1 - 10 cm?)

Pipetas automaticas (1 - 5 ep?), Oxford

Béguer (100-200-500-1000 cm?)

Célula de deposie¢8io em 1lucite confeccionada no

IPEN

Plaquetas de ago-inéx de 25mm de difmetro e imm

de espessura

Provetas graduadas (10-50-100-1000 cm3)

Frascos de polietileno para urina (1000 em?)



Potes plésticos para fezes (500 cm®)

4.3.2 Reagentes

Acido fosférico P.A.

Acido nitrico (0,01 M; 1,0 M; 8,0 M; concentrado)

Per6xido de hidrogénio (30 ¥X)

Hidréxido de améneo P.A.

Solugdio de nitrato de aluminio 2,8 M

Xileno P.A.

Tricaprililamina (alamina-336)

Soluc#o de fcido cloridrico 7M

Oxido de tri-n octil-fosfina (TOPO) P.A.

Ciclohexanona P.A.

Acetato d. cloretovinil, Vinnol H 10/60

Soluc#o padriio de 228Th

Extram M.A 01, Merck

Acetona técnica



4.4 Coleta das Amostras

0 esquema de coleta adotado foi o seguinte: as
amostras de urina corresponderam @& gquantidade excretada
durante as 24 horas anteriores ao primeiro dia de trabalho
semanal. Foram coletadas também amostras de fezes de cada um

dos individuos.

As amostras de urina foram coletadas em frascos de
polietileno de 1 litro e armazenadas sob refrigeracso (5 <C)

até a anélise.

As amostras de fezes foram coletadas em potes
plédsticos de 500 ml e estocadas no “freezer” (-15 °oC) no
ninizro por 8 horas, para facilitar sua transferéncia do pote

para o recipiente usado na calcinacdo, sem deixar residuos.

E aconselhdvel que as amostras sejam obtidas nas
ultiras 24 horas da folga semanal, ou, quando n&ao for
possivel, dever&#o constituir a primeira urina da manha de
segunda-feira, uma vez que durante o final de semana ocorre

apenas eliminag#o biologica, sem incorporac&o ocupacional.

4.5 Preparaciio das Amostras

4.5.1 Urina

As smostras de urina foram processadas com base na
netodologia descrita por Beasley(3)>, com peguenas

nodificacdes.

0 volume da amostra é medido com proveta graduada

e &8 apostra é transferida para um béquer com capacidade



apropriada, contendo cerca de 6 desintegracdes por minuto,
dpmn, (0,1 Bq), do tracador 228Th., Para cada 100 cm® de
urina, s#io adicionados 50 cm® de HNO3 concentrado e 2 cm® de
HaPO4 1,6 M. A solugcéio resultante ¢é levada & chapa
aquecedora para evaporagdio, adicionando-se gotas de H202
concentrado. Interrompe-se o aquecimento quando se der

inicio & cristalizacdo dos sais presentes na amostra.

4.5.2 PFezes

A amostra ¢é inicialmente colocada em uma cépsula
de porcelana e calcinada em mufla 8 400 oC durante 8 horas.
Apo6s calcinagBo, as cinzas s#o pesadas e transferidas para

umn béquer.

Adiciona-se o tragador, cerca de 6 dpm (0,1 Bg),

sobre as cinzas e ainda 100 cm® de HNOa concentrado.

Submete-se a amostra a um aquecimento em torno de
80 °C até a secagem. Adiciona-se mais 50 cm® de HNOa
concentrado e leva-se novamente A secagem com algupas gotas
de H202 concentrado, até obter-se um residuo de coloracdo

clars.

S¢&



CAPITULO S

METODO ANALITICO PROPOSTO

Na Figura 7 estlo esquematizadas as principais
etapas do mnétodo analitico proposto no presente trabalho
para a determinaciéo do tério a partir da preparacio das

amostras.

As etapas do processo quimico agqui descritas s#&o
validas tanto para as amostras de urina como para fezes jé&

preparadas, de acordo com os itens 4.5.1. e 4.5.2.

5.1 Coprecipitacio

O residuo, obtido segundo a descrig#io em 4.5.1 ou
4.5.2, é transferido para um tubo de vidro de centrifuga,
onde se adicionam 30 cm® de uma solug¢do O0,01M de HNOa e
gotas de NHeOH concentrado lentamente sob agitagéo até que o
pH atinja um valor de aproximadamente 7. Apb6s agitacfio, esta
solucsio é centrifugada a 2500 rotacdSes por minuto (rpm),
durante 10 minutos. Terminada esta etapa, o sobrenadante é
descartado » o precipitado ¢ lavado com 10 cm? de agua
destilada. Em seguida repete-se a operasg¢éio a partir da

centrifugaciio.

Apés a8 operagcZo de lavagem, o precipitado ¢
dissolvidoem 2 a 3 cm? de HNOa 8M onde sko adicionadas,
ainda, 10 cm? de uma solugiio 2,8M de nitrato de aluminio ex

écido deficiente 1N.
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5.2 Separagiio do Tério pelo Método de Extragdo por
Solvente

O método analitico utilizado para a separagdo do

tério foi o da extracdio por solvente orghnico. Este método

baseia-se na separa¢iio de elementos actinideos de solugdes

aquosas &cidas,utilizando-se a troca idnica, por contacto

com solug¢les orghnicas. No caso, foram utilizadas soluedes

contendo anina terciéria, como a tricaprililamina

(alamina 336). O meio agquoso utilizado foi recomendado por

Beasley¢?>,e compreende a soluc¢éio de nitrato de aluminio e

dcido nitrico.

Transfere-se a solugéio resultante na etapa
anterior, coprecipita¢io, para um funil de separag#o
contendo 11 cm® de xilol e 1,25 cm® de alamina- 336.
Procede-se & agitag#o manual durante £ minutos. Em seguida,

repousa-se o0 funil para que as fases se separem.

A fase organica é mantida no funil engquanto gue a
fase agquosa ¢ recolhida diretamente em um segundo funil,
contendo uma solug#io de alamina-xilol, preparada do mesmo

modo que a anterior.

Ap6s sgitagciio manual durante &5 minutos, as fases

s80 novamente separadas e despreza-se a fase aguosa.

As duas fases orgénicas resultantes séo, entéo,
reunidas em um mesmo funil de separacfio, onde se
acrescentam 20 cn® de una solugdio 7M de HCl. Agita-se
nanualmente durante 5 minutos e, apds separacidio das fases,

recolhe-se a fase aguosa en béquer apropriado., Repete-se a

€1



operacdio com a fase orghnica, acrescentando-se mais 20 cm?
de HCl 7M. A fase orgénica resultante é desprezada e si#o
reunidas as duas fases aquosas num mesmo béquer. Leva-se a
secagen adicionando-se, pouco a pouco, HNOa concentrado e
alguras gotas de Hz02 concentrado para a completa qQqueima da

matéria orgénica.

O residuo resultante é, ent#o, preparado para a

etaps de deposic#io Qquimica.

5.3 Deposigiéio Quinica

0O método de deposicio quimica utilizado esta

basetdo na técnica descrita por Sachett e cols.<sa)

Por esta técnica, necessita-se dissolver o residuo
forrado na etapa anterior em 3 cm? de uma solugao 1M de
HNOa. A seguir prepara-se & plaqueta de ago recoberta cor
filme contendo o6xido de tri-n-octil-fosfina, TOPO. O filme
de TOPO, assim denominado, consiste de uma solucgo de 6xido
de tri-n-octil-fosfina, TOP0 e acetato de cloretovinil,
Vinnel, dissolvidos em ciclohexanona. A solugio assik

preparada é estocada para posterior utilizacg#o.

O filme ¢é esticado sobre uma superficie de égua
destilada contida em um recipiente, onde, sob a forma de uma
pelicula, é disposto sobre uma plagueta de ago (com dilimetro
de 25mn e 1lmm de espessura) polida previamente e lavada com

detergente e acetona.

A soluc¢do é transferida para uma célula de
deposic@io de 1lucite, projetada de forma tal que a frea til

de deposicéio seja igual a 1 cm2, Na base desta célula, é



adapteda a plaguets de aco recoberta cor o filme de TOPO. A
solucéao na célula é agitada mecanicamente cop uma haste de

vidro durante 1 hora a 500 rpm.

Ap6s esta etapa, a solug¢io € descartada e a
plaqueta de @ag¢o é calcinada numa mufla durante 1 hora a
400 oC. Esta calcinacéio tem por finalidade minimizar a auto-
absor¢fo provocada pela presenga do filme. Retirada da
nufla, a plaqueta é guardada para posterior andlise por

espectrometria alfas.

5.4 Espectrometria Alfa

Para a determinag3o da quantidade de tragador
recuperado e da composic#io isotépica do tério natural, as
plaquetas de a¢o foram contadas em um detector tipo barreira
de superficie de silicio-litio modelo ORTEC, EUA, acoplado &
un analisador multicanal Nuclear Data, modelo ND-65, que

permite a discriminag8o das energias dos isétopos em estudo.

No sistema de detecgsio utilizado foram mantidas
fixes a geometria, a dist@incia amostra-detector (2mm) e o

tempo de contagem (1000 minutos).

O sistema wutilizado para a contagem das amostras
foi o do Laboratério do Instituto de Radioproteg#io e

Dosimetria do Rio de Janeiro (IRD/CNEN).

Para a geometria escolhida, a eficiéncia média de
detecedo (Ea) era de 30% (27 ), com resolugdio de cerca de

80 keV.



5.5 Contsgem da Radiagdo de Fundo

Para a determinacéio da radiac#o de fundo foram
preparadas duas plaquetas seguindo-se a pespa metodologia
descrita para o preparo das amostras de excretas (urina e
fezes). Em ambas, 8o invés de urina, utilizou-se agua
deionizada. No preparo de uma das plaquetas,adicionou-se
cerca de 6 dpm (0,1Bq) de tragador 228Th antes do

processamento quimico.

A radiagiio de fundo na regido do isétopo 220Th foi
senpre determinada, contando-se a plaqueta sem o tragador
citado acima durante 1000 minutos. A radiagio de fundo na
regifio do isétopo 232Th foi determinada a partir da plaqueta

con tragador também durante 1000 minutos.
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CAFITULO 6

RESULTADOS

6.1 Determinaciio do Tério por Espectropetria Alfa

Como a anflise por este método requer a extracio
Quinica seletiva para o tério, ¢ necessério determinar a
eficiéncia de recuperacéo e esta fgi estinada para cada
amostra individualmente. Com esta finalidade, adicionou-se
s amostras uma atividade conhecida do isétopo artificial
228Th, que foi o tragcador utilizado, cujas caracteristicas

de decaimento alfa s#o distintas das dos isétopos naturais.

0 método quimico utilizado na extracdio do tério
nostrou-se bastante seletivo. 0 rendimento global do
processamento quimico (Er), gque inclui a extracsio do tério e
a deposig¢dio do mesmo en filme de TOPO, foi de (86 = 8)X para

urina e de (59 = 12)% para fezes.

8.2 Atividade Minima Detectével

A Atividade Minima Detectavel, AMD, na andlise por
espectrometria alfa depende basicamente da radiacdo de fundo
na regifio de interesse, da eficiéncia do processapento

quimico e da concentragciio de tragador adicionado & amostra.

o™

‘n



Os valores da AMD calculados com nivel de
confianca de 985X foram determinados com base no método
descrito por Altshuller e Pasternack<(2>, o qual utiliza a

seguinte express¥o:

‘/2 CB 1 1
AMND=3,92 Voo x -o- x —--

t Ea Ex
Onde:
AMD - corresponde & atividade minima detectavel
CB - € a contagem da radiac#o de fundo na regiso de
energia correspondente ao is6topo considerado
t - €& o tempo de contagenm
Ea - é a eficiéncia do sistema de contagenm
Er - € & eficiéncia radioquimica

Os valores das atividades minimas detectaveis,
AMD, foram (0,36x10-2 = 0,05) Bq/dm® para  urina e
(0,52x10-2 = 0,12) Bq/g para fezes. Cada amostra foi contada
durante 1000 minutos e & atividade de 229Th adicionado foi

de aproximadamente 6 dpm (0,1 Bqg).

6t



6.3 Concentra¢@io de Tério na Urina e nas Fezes dos
Grupos Analisados

O tério foi determinado isotopicarmente nas

excretas (urina e fezes) através do processo quimico jé

descrito no Cap. 3 (Método Analitico Proposto). Os

resultados de urina e fezes serdo mostrados, separadamente.

8.3.1 Urina

Foram snalisadas 25 amostras. Desta amostrages 10
pertencian aos servidores n¥o ocupacionalmente expostos
(grupo A) e as outras 15 pertenciam aos servidores

ocupacionalmente expostos (grupos Bi e B2).

Foi analisada uma amostra de urina de cada um dos
servidores. Cada amostra era referente & excrec#io do dltimo

dia do fin de semana, domingo.

Os resultados relativos &s concentragdes de 232Th
por decimetro cubico de urina do grupo A bem como O
rendimento quimico do processo radioquimico utilizado estio
na Tabela 10 e para os grupos Bi e B2 as Tabelas 11 e 12,
respectivamente, mostran também o tempo de exposicdio (em

anos) do trabalhador.

6.3.2 PFeczes

Foi coletada uma amostra de fezes dos mesmos
servidores analisados para urina. Ndo foi estabelecido o dia
da coleta em vista da dificuldade de obtengdio da amostra e

pelo fato de nlio se ter diferenca significativa nos valores

€7



dos linites derivados para a concentracdo de 232Th en

frzes(28),

Os resultados correspvondentes a&s concentrag¢des de
232Th nas eamostras de fezes est3o assinalados nas Tabelas
13, 14 e 15, bem como o rendimento quimico do processo
radioquimico. As Tabelas 14 e 15 mostram tabém o tempo (em

anos) de exposi¢%o ocupacional do trabalhador.

(53]



Tabela 10. CONCENTRACAO DE 232Th NA URINA DO DOMINGO E
RENDIMENTO QUIMICO DO PROCESSO  ANALITICO

UTILIZADO.
GRUPO A: SERVIDORES NAODO OCUPACIONALMENTE
EXPOSTOS.
Némero da 232Th Rendimento
amostra (nBq/dn?®) quinico (X)
1 £ 0,36 81
2 ¢ 0,36 75
3 ¢ 0,36 79
4 < 0,36 83
S ¢ 0,36 89
6 < 0,36 a3
7 ¢ 0,36 85
8 < 0,36 94
8 ¢ 0,36 79
10 § 0,36 87
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Tabela 11. CONCENTRACAO DE 232Th NA URINA DO DOMINGO,
TEMPO DE EXFOSICAO E RENDIMENTO QUIMICO DO
PROCESSO ANALITICO UTILIZADO.
GRUPO Ba: SERVIDORES OCUPACIONALMENTE EXPOSTOS

DA USAHN.
Nimero da Tempo de 232Th Rendimento
amostra exposic#o quimico

(anos) (mBq/dm3) (%)
1 11 0,44 = 0,06 79
2 16 0,41 = 0,06 81
3 10 0,50 = 0,08 85
4 18 0,53 = 0,08 97
S 6 ¢ 0,36 93
6 9 < 0,36 85
7 20 ¢ 0,386 89
8 23 0,89 = 0,13 67
9 20 0,75 = 0,12 93

10 18 0,62 = 0,09 65
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Tabels 12. CONCENTRACAO DE 232Th NA URINA DO DOMINGO, TEMPO
DE EXPOSICAO E RENDIMENTO QUIMICO DO PROCESSO
ANALITICO UTILIZADO..
GRUPO B2: SERVIDORES OCUPACIONALMENTE EXPOSTOS

DO IPEN.
Ndimero Tempo de 232Th Rendimento
dsa exposigdo quimico
anostra (ano) (nBq/dm3) (%)
1 2 ¢ 0,36 81
2 1/3 s 0,36 85
3 7 ¢ 0,36 a9
4 8 £ 0,36 77
5 2/3 ¢ 0,36 a3



Tabela 13. CONCENTRACAC DE 232Th NAS FEZES E RENDIMENTO
QUIMICO DO PROCESSO  ANALITICO  UTILIZADO.
GRUPO  A: SERVIDORES NAO OCUPACIONALMENTE

EXPOSTOS .

Nimero 232Th Rendimento
da quimico

anostra (mBq/g de cinza) (X)
T 0T 65

2 § 0,82 61

3 1,2 = 0,4 59

4 2,1 0,6 40

5 0,9 *+ 0,3 60

] 0,6 + 0,2 71

7 1,4 = 0,4 83

8 2,1 0,6 67

g 1,4 = 0,5 72

10 < 0,52 37

~J
)



Tabela 14. CONCENTRAGCAO
EXPOSICAO E

232Th NAS FEZES, TEMPO DE
RENDIMENTO QUINMICO DO PROCESSO
ANALITICO UTILIZADOD

GRUPO Ba: SERVIDORES OCUPACIONALMENTE EXPOSTOS

DA USAMN,

- —— — — — ——— . — S = - - D G S S e S AR S e e = = = e —— ——

Nimero Tempo de
da exposigéo
anostra (anos)

18
10
18

20
23

w o N ;Moo W N
<«

20
10 18

4,1
3,9
5,7
5,5
4,5

chd@ngnto

quimico
cinza) (%)
+ 0,6 63
*+ 0,6 69
+ 0,8 61
* 0,8 54
= 0,8 42
= 0,8 47
* 0,7 S7
*+ 0,8 61
* 0,5 70
* 1,3 37

~J
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Tabela 15. CONCENTRACAO DE 232Th NAS FEZES, TEMPO DE
EXPOSICAO E  RENDIKENTO QUINICO DO PROCESSO
ANALITICO UTILIZADO.
GRUPO B2: SERVIDORES OCUPACIONALMENTE EXPOSTOS

DO IPEN.

Nuimero Tempo de 232Th Rendimento
da exposicao quimico

amostra (ano) (mBg/g de cinza) (X)

1 2 1,6 = 0,4 73

2 1/3 1,0 = 0,3 67

3 7 0,8 =0,2 63

4 8 0,9 = 0,3 79

S 2/3 1,0 = 0,3 44

- — - A = - - - —— - —— — -



CAPITULO 7

DISCUSSA0 e CONCLUSOES

0 método analitico proposto mostrou uma eficiéncia
e ur custo apropriado para seu emprego exn rotina. O
rendimento global do método para as amostras de urina foi de

(86 2 9)X e para as amostras de fezes de (58 z 12)X%.

A atividade minima detectével encontrada para a
vrina foi de (0,36 z 0,05) mBq/dm®, que ¢é inferior ao
recorendado pela CIPR(17> gque é de 10 mBq/dm®. Considerando
o desvio (o) de 0,05 da AMD pode-se ter uma medida fidedigna
de contaminagsio interna quando seu valor for superior a

0,51 mBg/dm3®, isto é, a AMD + 30 .

A partir dos valores tedricos, Tabela 6, verifica-
se que, para os compostos do toério classe W, é possivel
medir 232Th em trabalhadores que incorporaram um LIA por
ano apés 1 ano de exposig¢#io ocupacional; e para os compostos
classe Y, €& possivel medir 232Th em trabaslhadores que
incorporaram esta quantidade de um LIA por ano, ap6s 4 anos

de exposig¢8o ocupacional.

FPor outro 1lado, a Protecao Radiolégica recomends
que gualguer método de medida tenha uma sensibilidade
suficiente para detectar valores a partir de 1/10 do LIA.
Nota-se gque o método proposto no trabalho ainda ¢ pouco
sensivel, pois n#o detecta esta quantidade nem nos préximos

50 anos de incorpora¢&o do LIA para ambas as classes, W e Y.

3
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Apesar do nodmero de dados ser insuficiente para
una comparacéo estatistica, as observacdes dadas a seguir

s#io importantes.

Os resultados obtidos para a taxa de excregéo
urinéria da Tabela 10, grupo A, mwmostraram-se menores ou
iguais ao valor da AMD que ¢ de (0,36 z 0,05) mpBg/dm2.
Considerando o ciclo completo do té6rio, isto é, incorporacdio
e eliminac#io didria de acordo com a CIPR¢20>, 54 citado no
Cap.1 (Introdugc#ic), =a excreg¢io diaria é de 0,4 mBg. Desta
maneira, O ciclo completo encontra-se no limite de

detecgiio.

Por outro lado, levando-se em conta a flutuac#o
estatistica das medidas obtidas dos servidores ndo
ocupacionalmente expostos e considerando um nivel de
confisnca de 99X, teriamos 0,36 * 0,15 = 0,51 mBq/dm®- Os
resultados acima deste valor sugerem a presenga de

contaminagéo internsa.

Examninando a Tabela 11, grupo Bi, as amostras
4,8,8,e 10 ultrapassaram o valor de 0,51 mBg/dn®, mas assim
mesmo néio se pode garantir uma contaminagfio real, uma vez
que a medida apresenta um erro aproximado de 15X. Na
Tabela 12, grupo B2, todas as amostras analisadas se

encontran no nivel de detece¢io.

Comparando os resultados obtidos com os da
Tabela 8, verifica-se que mesmo no caso dos mais expostos,
as concentragles de 222Th postraran-se inferiores aos
linites derivados para excrec¢#o urindria. Este fato pode ser

visto na Tabela 11 onde a amostra 8, cujo tempo de exposicgio

7€



é de 23 snos, apresenta ur resultado de 0,88 rBg/dm?3.
Subtraindo este valor do ciclo normal (0,89 - 0,4) obtém-se
0,48 mBq/dn®- Se for comparado com ©0 valor teérico da
Tabela 6 correspondente a 23 anos de exposicEo, o limite
derivado é de aproximadamente 1,2 mBq/dmn®, que implica em

40X de seu limite, portanto acima do nivel de investigac#o.

Usando o mesmo raciocinio para as amostras 8 e 10
cox tempo de exposicdo médio de 20 anos e limite igual a
1,2 oBq/dan®, obtém-se respectivamente 29 ¢ 19X do valor
correspondente ao 1limite derivado, © que represents estarem

estas amostras abaixo do nivel de investigac#o.

A avaliag¢#o da concentragcdio de 292Th em amustras
de fezes constitui um método indicativo e mais sensivel na
monitoragdio rotineira, mas ndo é adequado para se determinar

a absorg#io sistémica de qualguer nuclideo. Este fato agrava-

se quando se considera que os valores dos LIAs para o tério

estéio baseados nos efeitos estocésticos no tecido 6sseo<1®),

Examinando os resultados apresentados pelas
amostras de fezes para o grupo A, Tabela 13, verifica-se que
o maior valor encontrado ‘oi 2,12 mBg/g de cinza. Este valor
estéd bem acima do AMD + 3¢ igual a 0,88 mBq/g de cinza, mas
inferior & excre¢dio média didria de 11,8 xBq/g de cinza, jé

visto no Cap.1.

Cabe ressaltar que rendo o solo brasileiro rico em
tério, comparado com OS5 demais paises, esperava-se
quantidades superiores aos valores medidos e n¥o cerca de
una orden de magnitude inferior. Apesar dos poucos dados

tomados em consideragio, acredita-se que os estudos
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metaboOlicos, <ietas normais e os valores dos LIAs para o
tério devam ser reavaliados. Esta conclusio néo é s6 do
presente trabalho, nas existem outrogs trabalhos Que

colocaramn este fato em evidénciat22),

Considerando o erro das medidas para as fezes de
cerca de 30X, os resultados das medidas com relacéo & AMD
néio se superpdem num nivel de confianca de 899%. Supondo a
medids ,A, como(A - 30 a) 3 (AMD + 3¢ aMp), verifica-se que
o valor da medida de A torna-se confidvel a partir de

8 mBq/g de cinzs.

Analisando as Tabelas 14 e 15, grupos B e B2
respectivamente, verifica-se que todos os servidores
apresentaram concentragdes de 232Th inferiores a 8 mBg/g de
cinza, a n#o ser a amostra 10 da Tabela 14, onde o valor se

encontra préximo a este limite.

Comparando os resultados obtidos com os limites
derivados apresentados na Tabela 7, para a coleta de
domingo, verifica-se que os valores medidos s@io inferiores,
pois a Tabela 7 deve ser acrescida de 11,8 mBqg/g de cinza,

correspondente ao ciclo normal.

Com relagio As estratégias apropriadas para
aplicagfio de um programa de bioanélise eficiente para os
trabalhadores ocupacionalmente expostos no IPEN, nota-se
pelos resultados apresentados que a seguranc¢a do trabalho é
eficaz e avaliada continuamente pela monitoragio que tem
cardter preventivo, fato este que comprova ser desnecessdria

& coleta frequente de amostras de bioandlise.
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Por outro lado, n¥o se pode deixar um intervalo de
tenpo muito grande entre duas coletas em virtude da
possibilidade de ocorréncias anormais. De gualquer maneira,
estas ocorréncias anormais ser#éo detectadas pela monitoracéo
preventiva e, portanto, poderdo ser feitas coletas extras

dentro do programa de monitoracéo especial.

A partir deste pressuposto acredita-se que uma
frequéncia trimestral na coleta de excretas seja

suficiente, permitindo uma avaliagcido anual das doses.

Esta frequéncia podera ser alterada no futuro em
fung¢io dos resultados gue se apresentarao, como mudan¢a do
ciclo de trabalho ou da gquantidade de material processado na

usinsa.

A escolha do domingo como dia de coleta das fezes
deve-se ao fato de ser considerado um tempo de transito
médio do bolo alimentar e da fragdo de tério deglutido de
42 horas<17>, Desta forma as fezes de domingo slo
consequentes do material ingerido na sexta-feira e,
‘portanto, de fécil comparacdio com a fragédo do LIA. Se fosse
escolhido outro dia, por exz2mplo o sébado, no bolo fecal
teriamos tério deglutido num periodo superior a um dia o que
diminuiria a precisfio nos resultados. Este fato pode ser
notado na propria Tabela 7, que mostra o limite de excrecdo

fecal superior na sexta feira em relagdo ao domingo.



Com relagéio & urina, o dowingo é tambér o dia
preferivel, uma vez que temos maiores garantias de que a
fracéio excretada advém dos 6rgdos de deposic#io e niéc daquela
fracdo que, incorporada, vai direto para o plasma e ¢

elirinada pela urina.
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SUGESTOES PARA NOVOS TRABALHOS

Aprimorar a técnica de dissolugcsio dos sélidos
presentes nas cinzas (fosfatos., nitratos, sulfatos, etc.),
com a finalidade de se aumentar a eficiéncia global do

petodo proposto para as fezes.

Estudar modelagem matemética com a finalidade de
se estabelecer os niveis de referéncia para excrecio
urinaria e fecal de tério, baseando-se em condig¢des reais de

trabalho.

Efetuar um estudo mais amplo em relagiio a
populagdio de S#&o Paulo para se determinar o ciclo normal de
téorio natural na dieta alimentar, em virtude da discrepfncia
que se encontrou cor aguele estabelecido para o homenm

referéncia.

Inplantar e manter um sistema de controle de

qualidade e de intercomparacfio com outras instituig¢des.

Montar um esquema qQue possibilite a
intercomparagéfio dos resultados obtidos por biocanédlise
in vitro com os resultados obtidos in vivo para um cédlculo

de dose mais realistico nos diferentes érg&ios de deposigidio.
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