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RESUMO 

Os coeficientes de distribuiçáo (IÇ e) do  2a4 Th , 1 m4 Cs e "Co 
 foram determinados para o sedimento do rio Pinheiros , coletado 

no ponto principal de descarga dos efluentes Ifquutdoe do IPEN- 
CNEN/5p 	pelo método do "batch estático" com a flnalidade de 
serem utilizados em cálculos de modelagem 	Os resultados 
encontrados estão dentro da ampla faixa relatada na literatura ,• 
porém eão menores que o esperado A .justlficative desses 
resultados é dada relacionando-se as caracterfst,icas ffaicas e 
quimicas.da agua , do sedimento e dos nuclfdeos estudados . 

ABSTRACT 

Distribution coeficients ofny4Th , £ 04Ca. and "Co' in the 
sediment of Pinheiros river were determineted by the "static 
batch method" . The sampling location was chosen by taking 
account the main discharge of the liquid effluents genereted at 
!PEN, . The•resulta achieved wick will be úsed in modelling 
assessment for the evaluation of dose , are In good agreement 
with those reported in the literature . These results , however 
are amaler than expected and an explanation of this behaviour is 
given considering the physical and chemical characteristics of 
the water , sediment and employed nuclides . 
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1-  I NTRODIiçxD 

A radioatividade de origem antrapog+3ntca tem sido ,cada vez 
maio, Introduzida no meio ambiente através do  fallout  das detona-
çtïes nucleares na atmosfera,da descarga de efluentes ou vaza-
mentos de instalaçties nucleares e de depósitos de rejeitos radio-
ativos. 

A exposiçto resultante desta ação antropogénica ainda é muito 
pequena quando comparada aquela decorrente das fontes naturals de 
radioatividade Entretanto com o crescimento da industria 
nuclear e da geraçto de energia elétrica por reatores nucleares , 
se faz necessária a avaliaçáo do impacto potencial desta radioa-
tividade introduzida. 

Uma das preocupaçSes principais da proteção radiológica é 
saber como essa radioatividade adicional vai afetar sobretudo a 
populaçto humana Para tal sáo elaborados modelos de tr.ansfe-
réncia de radlonuclfdeos no meio ambiente. 

A eiaboracto destes modelos pede um levantamento prévio dos 
processor de interaçffio dos radionuclfdeos nos diferentes 
compartimentos ambientais ( solo , água e biota ) da regro de 
interesse (10). 

Alguns dos processos considerados na modelagem nto sio bem 
definidos por serem altamente específicos para um dado local _ 
Assim sio estudados apenas aqueles considerados mais Importantes 
e as maneiras pelas quais, podem ser afetados pelan alterações dos 
partmetros ambientais . 

Um dos recursos mata utilizados para estimar o comportamento 
doa radionuclfdeos no meio ambiente é o estudo do coeficiente de 

distrlbuição ( K ),principalmente por estar relacionado com o 
transporte hidrológico e a biodisponibllidade desses radionuclf-
deos . 

Porém,sabe-se que os valores de coeficientes de distribuição 
não podem ser estimados a partir da relacto de dados obtidos na 
caracterização ffsica e química da água e do sedimento de um' 
ponto de um corpo d'água .isso acontece porque é muito difícil 
fazer uma identificaçáo precisa de todas as .características de 
uma amostra e relacioná-las com as leis da físico-química. Dessa 
maneira um resultado de K,y  calculado teoricamente pode ser até 
100 vezes maior ou menor que outro resultado obtido experimen-
talmente para a mesma amostra (2). 

Por isso, os coeficientes de dlstribulçáo devem ser determi-

nados para cada local , com a finalidade de reduzir os erros 
dos cálculos de modelagem. 

Os radionuclfdeos a serem estudados serio aqueles conside-
rados crfticoc após a avaliaçto prévia doe tipos e quantidades 
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introduzidos nua determinado ambiente pela ac o humana (4). 

Annim,este trabalho tem como principal objetivo auxiliar o' 

Programa de Ava]iaçSo de impacto Ambiental 	do 1PEN/CNEA-SP 
fornecendo-lhe dados mais realísticos sobre o rio ?inhe:ros que 
é o receptor dos efluentes ]fquidos gerados pelas instalaçifes 

nucleares deste Instituto. 

2 -TEORI A DC COEF IC ]EHTE DE D ]STR7E]JIC)(O 

Os coeficientes de dtstrtbuiçl3o etc afetados por diversos 
fatores (2,3,5.8 e lO). Os principais séo: 

-no sedimento c distribuiç%o granu]ométrtca , Composic%o química 
e mineralógica , capacidade de  trace  ibn:ca e tipo de superf`cie. 

-na Agua 	quantidade e cualidade des ions dissolvidos. 

-no ambiente 	condiçeo de mistura e renovação ( tempo de con- 
tato , temperatura , pv e propriedades cuimicas e físicas do 
ra.dionuclideo ). 

Todos esses fatores influem diretamente na sorção e dessorção 
do radionuclideo ,cujos mecanismos esto relacionados com a afi-

nidade da espécie química pelo sedimento . A interaç o entre o 
sedimento e o radionuclideo depende basicamente da atraçáo mole-
cular (forças de Van der Raals ) , atraçáo eletrostática, , qut-

miossorç?3o e atraclo das forças capilares (10). 

A distribuição do radionuclfdeo entre as fases sólida e lí-
quida envolve reactes de troca até que  seja  estabelecido o 
equilíbrio entre esses dois compartimentos . Após o tempo de 
equilíbrio ,a relac%o sorç$o/dessorço deve ser igual a um , se 
as condiçSes de temperatura , pH ,volume ,tipo e área da super-
fície efetiva nïo sofrerem alteraçóes (2). 

Na  prática 	o que se considera é a razão entre as 

concentraçiSes das fases sólida e líquida 	ou seja  o coe- 
ficiente de distribuicXo ( Ra  ) , que é definido como 

atividade/massa da fase sólida ( es  gramas ) 
lt,(g/ml) = 	  Li) 

atividade/volume da Fase líquida (em miiilitros) 

4 -PROTOCOLO DO PROCD 1 T_!:.!( !4 EXPER 7!!ENTAL 

4 .1 --COLETA  E  PREPARO  DE MOSTRAS 

A t  amostra de água i`oi coletada em baldes plásticos ,bem na 

linha d'água , na confluência do córrego do .Jaguaré com o rio 
Pinheiros . Essa água foi filtrada através de filtro micropore 
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plástico a 4aC . 

As amostras de sedimento foram coletadas em Julho de 1988 , 
numa campanha de colaboração entre ELETROPAULO , CETESB e IPEN , 
com o auxílto de uma draga que recolhe apenas os 20 cm superiores 
do fundo do rio. Após serem secas em estufa a 11OaC , durante uma 
semana, todas as amostras coletadas foram misturadas, trituradas 
e penetradas através de malha 200 ,transformando-se na amostra 
integrada utilizada no desenvolvimento deste trabalho . 

4.2-CARACTER1ZAÇxo DAS AMOSTRAS 

Os dados referentes à caracterização da água do rio Pinhei-
ros que estão reproduzidos na Tabela Ell sio aqueles 
publicados pela CETESB (Companhia de Saneamento Básico do Estado 
de São Paulo) no seu relatório sobre partmetros e indicadores de 
qualidade das águas (7) . 

A amostra integrada de sedimento 	foi analisada quanta à 
composição química, composição mineralógica , capacidade de troca 
1$nlca e dIstrlbuiçáo granulométrica 

As amostras de água e sedimento também foram analisadas por 
espactrometrla gama . 

4.2-ENSAIO DE DETERMINAÇ7C0 DE COEFICIENTES DE DISTRIBU1Çx0 

Pesu-se quantidades de 10 e 50 mg de sedimento dessecado e 
colocou-se em frascos de polietileno de 128 ml de capacidade 
Adicionou-se em cada frasco cerca de 90 ml de água do rio 
Pinheiros filtrada (0,45 um), 25 ug de tetraciclina (PFIZER), 
ajustando-se os pHs com soluçaes 0,1 K de ácido clorídrico ou 
hidróxido de sódio . Fechou-se os frascos e esperou-se sete dias 
para que ocorresse a reldrataçãa do sedimento . Adicionou-se o 
traçador radioativo estudado , completando-se o volume ate uma 
altura marcada no respectivo frasco, correspondente a cerca de 
100 ml 	Fechou-se novamente os frascos e aguardou-se 15 dias 
quando filtrou-se a suspensão através de dois filtros micropore 
(0,45 um) , previamente pesados , sobrepostos . Neste arranjo, o 
filtro superior retém o sedimento (precipitado) , enquanto o 
filtro inferior , impregnado com a fase aquosa (filtrado) , pode 
ser usado como branco . 

A relação das condições em que foram realizados esses 
experimentos foi resumida da seguinte maneira: 
na de determinações: seis para cada massa em cada pH. 
massa de sedimento: 10mg e 50 mg. 
volume daa soluG;es: 100 ml. 
tempo de espera: 15 dias. 
pHs: 4 ,5 , 6 , 7 e 8. 
tamponamento: NaOH e HC1. 
concentraçaes totais de trocadores i 

-"m Th - 20 x  
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- - 20 x 10 - *M.  
- 1 , 5 x  10M.  

-"Co  - 30 x 10 -4 M.  
ausência de carregadores_  
adição de tetracici.lna.  

4.4-MEDIDAS DAS FASES SÓLIDA E LIQUIDA  

A massa final da face sólida é determinada após secagem dos  
filtros sob vácuo no prdprto cisterna de filtraçlo e permanência  
dos mesmos sobre os discos porta-amostras , na cala da balança  

analiticá , onde a umidade relativado ar é conhecida e controlada  
e, onde ficam expostos antes de sua utilização.  

O volume final da fase líquida é medido , para ser empregado  
no célculo de K„ e depois completado até 100 ml para atender a  
geometria de contagem.  

Precipitado, branco e filtrado foram contados por espectrome-
tria gama e pela reIaçl'fo dessas contagens foram calculados os  
coeficientes de distribuiçáo dos traçadores radioativos  
adicionados  

As frações das determtnacDes dos Kj 9 para o tório foram  
contadas por espectrometria gama num detector HGe acoplado a  
um sistema multicanal NORLAND/IHO-TEC 5400 	e seus espectros  
analisados por uma versáo simplificada do programa SAMPO 	As  
frações das determinaçóes dos M,s do césio e cobalto foram  
contadas.num detector NaI(TL) tipo poço acoplado a um monocanal,  
tendo sido todo o equipamento construido no próprio IPEN.  

5-RESULTADOS  

A 	análise 	granulom4trica 	do sedimento mostrou que é  
constituído basicamente de argilas.  

A capacidade de troca iônica do sedimento é de cerca de  
10 meq/100 g.  

A análise por dirfratometria de raios-X identificou no sedi-
mento argilominerats dos grupos haloisita , ilita e clorita ,como  
mostra a Figura 1.  

A análise por ativação neutrbntca mostrou que as concentra-
c5es de tório e cobalto estZo na faixa de 10- ^M , enquanto que  
a concentração de césio é da ordem de 10- 4M , como mostra a  
Tabela [2].  

Na  análise radtométrica , por espectrometrta gama , da água e  
do sedimento não foram detectados os radionuclfdeos °- Th, 23ATh,  
1234 Th , i9'Cs 	r<37Cs e 44Co , acima dos limites de detecç;lo  
(LIDs). 	Os LIDA foram determinados num detector HGe para  
amostras com as seguintes geometrias de contagem . água em  
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frascos de 850 ml , tempo de contagem de 50 mil segundos e 
sedimento em frascos de 100 g de capacidade , tempo de contagem 
de 15 mil segundos . Para a água oE LIDs sAo : m2mTh=238 Sq/I 
"'"Th=159 Bq/1 "wT1=9,+ Bq/i "+Cs=10,17 Sq/1 
^ O 7Cs=O,2 Bq/l e  aoCo=0,21 Sq/1 . Para o sedimento os LIDs são 
a*u Th=0,24 Bq/'OOg 	acTb=1,3 Bq/lOQg s a+Th-9 i Bq/100g , 
aawCs=2x1Q a Bq/1OOg , }7 Cs=2x10 - =2  Bq/10Og e 
"eCo=3x10- a Sq/100g. 

Os resultados de K„ obtidas estão na Tabela [1] e estAo na 
faixa de resultados relatados na literatura para sedimentos de 
rios (1,2,3,9 e 10). 

6-CO?4ENTAR!OS SOBRE OS RESULTADOS OBTIDOS 

Resultados mais baixos de K„ para o Q -4  Th ,o "+Cs e , o ."Co 
determinados para pHs menores que aqueles encontrados frequen-
temente no meio ambiente podem ser explicados pela tendência que 
as argilas apresentam de se flocularem em baixos pHs _ Neste 
processo, as argilas tendem a fechar seus espaços intersticiais, 
devido ao excesso de cargas positivas dos ions H•- que além de de-
formarem a estrutura das camadas das argila,tendem a deslocar por 
efeito de massa.qualquer fon ligado nas posiçties trocáveis (7). 

Na  faixa de p14 encontrada no meio ambiente as argilas quando 
hidratadas se encontram nas suas formas expandidas facilitando a 
penetraçáo dos Ions pequenos nos espaços basais (7). 

Em pHs superiores a 7 começa a perda de cargas positivas 
presentes nas superfícies das partículas, que assumem seu caráter 
essencialmente coloidal _ Há um acumulo de cargas negativas que 
favorece a ligagAo das cations  dissolvidos na solução nos aftios 
das posiç5es mais externas (7 e B). 

TáRIO  

Os Ko s determinados para o tório estAo dentro do esperado 
porque sua afinidade pelos sedimentos .é táo grande que seu 
coeficiente de difusão é considerado praticamente nulo (7). 
Como aparece no meio ambiente sempre com carga 4+, é facilmente 
ligado ao sedimento nas pos1çbes mais externas das arestas das 
camadas basais dos argilomineraic , podendo ser quelado pelos 
radicals (OH)- das argilas ou das partfculas de origem organica 
devido ás forças moleculares e eletrostáticas . Dado ao seu tama-
nho ,não consegue penetrar no espaço intralamelar para ocupar .as 
poaiçees internas das camadas de halotsita (7 Á) , iltta (10 A ) 
e clorlta (14 A) (7). 

Cí510 

Os Ko s determinados para o césio estAo abaixo dos valores 
médios citados na literatura (1, 5 e 9). Sabe-se que os Ions Cs'- 
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nMo conseguem penetrar no espaçamento basal da ilita , nem na es-
trutura inexpan fvel da haloicita-2 V_O (7 e 9). Seu comporta-
mento em relação à clorita não foi encontrado na literatura. 

Assim , a Unica explicação que pode ser dada para os 
resultados obtidos se baseia na relaç3o entre as distSnclas de 
espaçamento das camadas basais dos argllominerais e suas ca-
pacidades de troca jônica . Na Tabela E4] ,podemos notar que o 
único argilomineral totalmente favorável à corço dos íons de 
césio seria a 'clorits ,porém o exeessn de Tons g.. e NL pod e 

 ter interferido neste processo . Nesse caso a maior contri-
buiç3o para a sor0o do césio seria devida à presença da llita, 
já que a contrihufçáo da halozslta-2H00 aeria muito pequena 

COBALTO 

Os valores de K,i s obtidos para o cobalto cresceram com o pH. 
Er.se comportamento pode ser explicado pela facilidade de comple-
xa0o de algumas das suas formas i8nicas. Segundo MADRUGA (5),o 
cobalto seria absorvido na forma de cation monovalente Co(OH)•, 
enquanto que CLANTON (1) considera que o fator preponderante para 
a sorgo do cobalto seria sua complexação pelas moléculas orgAni-
cas presentes no sedimento ,num comportamento caracterfstjco de 
partículas coloidais . Dessa maneira ,o cobalto náo seria trocado 
com outros Tons presentes no sedimento, mas sim "filtrado" a-
travás dos poros do sedimento . Acreditamos que os dois processos 
possam ocorrer: o comportamento do cobalto como (on simples na 
faixa de pH Inferior a 6 e como colólde na faixa de pH entre 6, 
e 8 - 
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TABELA Cil-Resultados dos parametros e indicadores de qualidade 
das águas para o rio PinheirosC7). 

LOCAL: Usina Elevatória de Pedreira 	DATA:08.06.88 (8:30 h) 

Temperatura da amostra (°-C) - 17 
pH - 6,7 
Oxigénio dissolvido - 0,0 * 

88OaA.Zm, — 8A 
Coliformes fecais (NMP/100 ml) - 2,3 x 10A 
Nitrogenio total (ng/m1) - 34,0 

• Fosfato total (mg/1 de PI - 1,080 

Resíduo total (mg/1) - 529 
Turbldez (UNT) - 45 
índice de qualidade da agua - 14 

Rario (mg/1) - <0,10 
Cadmio (mg/1) - .f0,005 
Chumbo (mg/1) - 0,10 
Cobre (mg/1) - 0,07** 
Cromo (mg/1) - 0,05 
Herciiro (mg/1) - 0,002** 
Zinco (mg/l) - 0,27** 
Fenol (mg/i) - 0,002** 
índice de toxicidade (IT) - 0 

Temperatura do ar (2C) - 15 
DQO (mg/1) - 184 
Codutividade específica (us/cm) - 30/. 
Collformes totals (NMP/100 ml) - 2,3 x 107 
Nitrogénio/nitrato (mg/1) - <0,02 
Nitrogénio/nitrito (mg/i) — <0,005 
Nitrogénio amoniacal (mg/1) - 6,40 
Nitrogénio/Kjedahl (mg/1) - 344,0 
Resíduo rito filtravel (mg/i) - 363 
Ferro Cmg/i) 	12,9 
Manganês Cmg/1) - 0,27 
Níquel (mg/I) - 0,05 
Cloreto Cmg/I) - 27,5 
Surfactantes (mg/1) - .0,72 
Coloraçllo - TURVA 
Chuva nas intimas 24 horas - SIM 

COTAS LIMNIMÉTRICAS 
Vazio instantãnea (mtm/s) - 150 

IMO  ATENDEM AOS LIMITES : DA CLASSE * : DO IT * ; 
DA CLASSE E DO IT ** 



Tabela 	[2]- 
• 

ELEMENTO  

Resultados da anhlise química elementar 
do rio Pinheiros pelo método de 

CONCENTRAÇA'0 DD ELEMENTD 

do sedimento  
ativaçéo neutr8n)ca 	.  

N" DE DETERM1NAÇ8ES  

Al 	(%) 9,86 + 	0,83 3  

Fe 	( %1 3,82 + 	0,09 4  
Mg 	(X) 2,12 + 	0,09 3  
H 	(X) 1,65 + 	0,20 3  
Ti 	( % ) 0,53 + 	0,06 3  
Na 	(ug/g) 1817'+ 	70 4  
Mn 	(ug /g ) 366 '+ 	30 5  
CI 	(ug/g) 248 + 	56 2  
V 	(ug/1}) 102 + 	8 3  
La 	(ug/g) 41,3 + 	0,2 3  
Co (ug/g) 32,8 + 	1,5 4  
Th 	(u9/g) 16,8 + 	0,5 4  
Sc 	(ug/g) 13,4 + 	0,3 5 
U 	(ug/g) 4,54 	+ 	0,20 5  

Sb 	fug/g) 3,30 + 	0,14 5  
Ce 	(ug /g) 4,25 + 	0,38 3 

Tabela  [33-Resultados de Coeficientes de Dtstrtbuiçffio obtidos  
pelo "Método do Batch Estático ".  

Radiaml- 

Old,* 

Razia 

massa  

[d  Wig]  

rQlume  
p1i 4 pH5 p116 pH7 p!(8  

2344m  10g/100m1 137 	x 103 741 r l0i 	2 .56 >< 	10^ 

.1
  

L
P

  

2,20 x 19 á 

148 x 19 59g/ 100m1 320 x 10 2.09 x 	10 
 1,76 x 	1 0  

• 

134C4 
10g/100 m1 197 968 15 21 118  

509/100 ml 7 9 179 12 33 219  

"Ca 
109/100 ml 

500/100 ml 

r  57 

23 

50 

146 

63 

230 

358 
623 

I,$B i 	10 3  
2,20 x 10  



Argitomineral 	Capacidade de Troca  Espaçamento Basal  
lônica (meq/100 g) 	 ( eixo c l  

COIWRI111ìNTR0 DR ONDA DA RADIAÇÃO X (R)  

F1gura CS] -  Resultado da análise da composiOo mineralógica do  

sedimento do rio Pinheiros , obtido por dirratome-
tria de raias-X , onde estão assinalados os picos 
caracterfstitos da llIta a . haioisita i e clofi-
ta 

Tabela [4] - Comparaçto entre as propriedades estruturais e as  
capacidades de troca i8nica dos argilominerals  
presentes na amostra (7). 

Ha3ela i ta-2H.,^ o 
llita  
Clorita  

3 - 15  
10 - 40  
10 - 40  
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