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ABSTRACT

Este trabalho estd implementando a operacionalizacéo e
otimizacdo da metodologia de determinacdio de ®Sr em
amostras ambientais de agua de superficie, utilizando extracéo
por fase sdlida com resina especifica ( Sr-Spec® ) e a técnica
de Cintilacdo Liquida para a determinagdo quantitativa do
radionuclideo. Os resultados iniciais alcancados demonstram a
eficiéncia de retencdo do radionuclideo pela resna e a
reprodutibilidade do método. As amostras analisadas sdo da
regido de influéncia do Centro Experimental Aramar, loca
onde estéo sendo iniciadas obras de um reator de pesquisa.

I. INTRODUCAO

A determinacdo de concentragtes do radioisotopo
9Sr em amostras ambientais é de importancia fundamental
dentro de um plano de monitoragdo ambiental, visto que
este is6topo € um dos mais importantes produtos de fissao
gerados em operacdes envolvendo energia nuclear e a sua
presenca pode causar danos significativos no homem e no
ambiente em que vive. Além disso, 0 *Sr tendo uma meia-
vida de 28,5 anos e apresentando caracteristicas quimico-
metabdlicas muito semelhantes as do célcio, tende a se
acumular nos 0ssos, podendo ainda causar danos
significativos ao sistema hematopoético [1]. O Centro
Experimental Aramar, na regido de |per6-SP, estainiciando
as obras de construcdo de um reator de pesquisa, ficando
evidente a necessidade de monitorar-se as aguas que estéo

sob influéncia deste centro de pesquisas da Marinha do
Brasil [2].

I.1 Consideracoes Gerais sobre a Técnica de
Cintilagido Liquida. Cintilacdo Liquida € uma técnica que
permite a quantificacdo da atividade de uma amostra
radioativa , onde esta é incorporada a uma solucéo de
cintilador, que possui a propriedade de emitir fétons de luz
como consequéncia da interacdo com a radiac8o. Esses
fotons de luz sdo captados por fotomultiplicadoras e
convertidos em pulsos eétricos. A amplitude do pulso de
saida é proporcional a intensidade de cintilagdo que, por sua
vez, é funcéo da energia da particula ( afa ou beta) que a
produziu. Com esta técnica, pode ser obtida uma geometria
de deteccdo de praticamente 4p , eliminado-se os problemas
de absorc¢do das radiagdes que aparecem em outros tipos de



detectores. ®Sr e ®Y, emissores beta puros podem, dessa
forma, serem quantificados por estatécnica[3,4,5,6].

Como o fenbmeno da cintilacdo baseiase na
transferéncia de energia das particulas ionizantes emitidas
pela amostra para o solvente e o soluto ( cintilador ), os
processos que interferem nessa transferéncia de energia, em
qualquer de suas fases, produzira um decréscimo na
eficiéncia de deteccdo. Este fendbmeno denomina-se
“quenching” ( supressdo de fétons ), sendo o maior
responsavel pelas diferencas de eficiéncia na medicdo de
diversas amostras. Dessa forma, uma curva de “quenching”
deve ser construida para a correcéo das leituras de padrGes
e amostras.

II. PROCEDIMENTO ANALITICO [7]

Para as anédlises de *Sr com extraco por fase sdlida
e determinacéo por Cintilagéo L iquida so necessarios:

- balanca analitica com precisdo de 0,0001 grama;

- cintilador liquido de baixo background com janela
gjustével para 1000 canais ( ver Figural);

- colunas de troca ibnica com capacidade para
10 mL deresing;

- colunas de troca ibnica prontas com a resina
especifica Sr-Spec®;

- vidraria padréo de laboratdrio;

- resina catidnica padrdo 50W-X8 de 100 a 200
mesh, forma hidrogénio;

- carreador de *Sr (110 gr.L™*) a partir de nitrato de
estréncio;

- solugdo padrdo de *Sr . Utilizou-se um padréo
certificado Amersham S7 / 36 / 9 com 432 KBq.gr? de
solucdo — data de referéncia: 15 de setembro de 1987,

- solucdo cintilante Packard Ultima Gold XR ou
similar;

- acido nitrico concentrado; e

- agua destilada/ deionizada.

IL.1 Calibra¢do. Pipetase 0,5 mL do carreador de
estroncio num béquer de 10 mL. Adicionase sobre o
carreador 1,0 mL da solucdo padrdo de *Sr e evapora-se
préximo a secura em chapa de aguecimento ( a evaporagdo
deve-se ser feita lentamente para evitar a projecdo de
materia; aternativamente pode-se utilizar uma lampada de
secagem infravermelha ). Redissolve-se o residuo com
5mL deéacido nitrico 1:1.

I1.1.1 Elui¢do do Padrdao. A seguir, com a coluna
com resina Sr-Spec® pronta para uso, faz-se uma limpeza
do caminho de €luicdo, percolando-se 5 mL de é&cido
nitrico 1:1. Transfere-se cuidadosamente a solucdo padrdo
processada quimicamente para o reservatério da coluna
( adiciona-se metade do volume inicialmente ). Percola-se
por gravidade. Na sequéncia, adiciona-se a segunda metade
da solugdo com o0 padrdo ( a vazdo aproximada é de
0,7 mL.min?). Lava-se o béquer com 3 mL de &cido nitrico
1:1 e percola-se esta solucdo de lavagem pela coluna, apos

a passagem do padréo. Repete-se esta etapa mais uma vez.
Lavarse a coluna com 10 mL de acido nitrico 1:1 e anota-se
a hora da Ultima passagem da solucéo de lavagem como
sendo o ponto inicial do crescimento do Y. Elui-se 0 s
retido na resina com duas aliquotas de 5,0 mL de é&cido
nitrico 1:319 e coleta-se em proveta de 10 mL. Aguarda-se
o periodo de 14 dias para que o equilibrio secular sga
atingido e conta-se uma aliquota da solucéo €eluida por 60
minutos no Cintilador Liquido. No vial de cintilagdo sdo
adicionados 10 mL de solugdo cintilante e 1 mL do padréo
eluido.

i

Figura 1: Cintilador Liquido Beckman LS-5801

I1.2 Amostras de Agua de Superficie. Adiciona-se
0,5 mL do carreador de estrénecio a1l L de amostra. Sobre a
amostra, transfere-se 5 mL de é&cido nitrico concentrado.
Levarse a solucdo a ebulicdo e resfriarse a temperatura
ambiente. Prepara-se uma coluna de troca i6nica contendo
10 mL de resina catibnica para a retencdo dos cations
presentes na amostra. Precondiciona-se a coluna, eluindo-se
50 mL de é&cido nitrico 1:159. Percola-se a amostra com
uma vazdo de 5 mL.min. Lava-se a coluna com 30 mL de
acido nitrico 1:159. Elui-se o estroncio ( e outros cations )
com 50 mL de &cido nitrico 1:1 para um béquer de 200 mL.
Evapora-se a secura, em chapa de aguecimento. Dissolve-se
os saiscom 5 mL de &cido nitrico 1:1.

A patir dessa etapa, seguese 0O MeSMO
procedimento estabelecido para os padrdes ( I1.1.1 Eluicdo
do Padrio ).

I1.3 Curva de Quenching. Para se corrigir a leitura
das amostras e padrdes lidos no Cintilador Liquido, uma
Curva de Quenching deve ser construida, pipetando em 10
vials de cintilagdo 100 ni. do padréo de *Sr ( atividade de
333 Bg.mL™ — data de referéncia: 07/04/99 ) com adicBes
distintas do quencher tetracloreto de carbono , variando-se a
adicdo de volume em 50 nmbL por vial de cintilacdo. O
volume finad de 11 mL foi preenchido com a solucéo
cintilante.

Observacido: Nos métodos de determinacdo para
9gr, disponiveis na literatura, o procedimento mais
utilizado, apds atingido o equilibrio secular, € o da



separacdo quimica do *Y, seguida da sua contagem em
contador proporcional [8]. A vantagem referenciada a esta
metodologia baseia-se no fato de contar uma particula beta
de energia méxima maior ( 2,28 MeV do *Y comparados
aos 0,546 MeV do ®Sr ), minimizando assim fatores de
auto-absorcdo. Entretanto, nessas condicbes, ha a
necessdade de uma etapa de separacdo adicional,
contribuindo para a diminuicdo do rendimento quimico.
Nesse trabalho, opta-se pela determinagéo da atividade total
de ¥sr + Y presentes na amostra, permitindo uma
avaliagdo com maior rapidez e com menores perdas.

IV. RESULTADOS

IV.1 Operacionalizacio do Cintilador Liquido
Beckman para Anilise de *°Sr. Com o objetivo de
verificar se o equipamento identificaria os picos do *Sr +
9y em equilibrio secular, permitindo posteriormente a
andlise de amostras e padr8es, montou-se um via de
cintilag&o contendo 1 mL do padrdo de *°Sr em equilibrio
com ¥y ( atividade de 333 Bq.mL™ — data de referéncia:
07/04/99 ) com 10 mL da solucdo cintilante. O vial foi
contado e analisado pelo programa Spectrum Anaysis do
Cintilador Liquido Beckman LS-5801. Um via “branco”
(1 ml de &gua deionizada e 10 mL da solugdo cintilante )
foi contado e analisado em paralelo. Os resultados obtidos
s80 mostrados na Figura 2.

Espectros: Padrao de Sr-90+Y-90 e "Branco"
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Tabela 1 — Eficiéncia de Retencdo da Resina

Especifica Sr-Spec®
Padrao Percolado Padrao Adicionado Eficiéncia de
( contagens ) no Vial ( contagens ) Reten¢ao ( % )
151032 150593 100,3
13651 14499 94,2
1495 1593 93,8

IV.3 Constru¢do de Curva de Calibracio.
Construiu-se uma Curva de Calibracdo, percolando-se trés
padrdes de diferentes atividades de *°Sr em equilibrio com
Y para permitir a interpolacio das leituras das amostras
posteriormente analisadas. O coeficiente de correlaco
atingido foi R = 1,0000 e a curva é mostrada na Figura 3:
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Figura 3 — Curva de Calibracio de *°Sr +°°Y

IV.4 Curva de Quenching . Montada a Curva de
Quenching e inserida dentro do programa de analises do
Cintilador Liquido Beckman, uma série de 10 padrdes de
95r+Py foi analisada pelo equipamento para verificar a
reprodutibilidade da andlise. A Tabela 2 mostra os
resultados obtidos:

Tabela 2 — Anilise de Padrdes de °'Sr+’'Y
( atividade: 1998 cpm )

CANAIS Padrao Contagens ( cpm )

—+— Branco —=— Padréo 01 2054

02 2057

. . 03 2045

Figura 2 - Espectro obtido pelo Programa 04 1968

Spectrum Analysis do Cintilador Beckman LS-5801. 05 1923

IV.2 Verificacao da Eficiéncia de Retencio da 06 1916

. . 90 07 1970

Coluna com Resina Especifica para “"Sr ( Sr-Spec® ). 08 12

Foram lidos no Cintilador Liquido padroes de *Sr+%Y 964
percolados pela coluna de resina e adicionados diretamente 09

a0s vias de cintilagdo. Os resultados obtidos estdo na 10 1939

Tabelal:

Valor Médio = 1975 +/- 54 cpm
Erro Relativo = -1%
Desvio Padrio Relativo = 3%




IV.5 Analise das Amostras de Agua de Superficie
da Regiio de Influéncia do Centro Experimental
Aramar Todas as amostras andisadas, tanto por
interpolacdo na Curva de Calibracdo como pela andlise
direta no Cintilador Liquido, utilizando a correcdo de
eficiéncia pela Curva de Quenching, apresentaram
contagens anivel de background.

O limite de detecczo deste método €0,1 Ba.L™[7].

V. CONCLUSAO

A resina Sr-Spec® é funciona e pode ser utilizada
na extracdo do ®Sr em amostras ambientais de &gua de
superficie. Sua eficiéncia de retengdo atingiu um valor
médio de 96 +/- 4%. O Cintilador Beckman identifica os
picos caracteristicos ao ©°Sr + Y em equilibrio, permitindo
a quantificacdo das amostras andisadas. O coeficiente de
correlagdo R=1,0000 obtido na Curva de Calibracdo
construida a partir de padrdes de diferentes concentragdes
de ®°Sr e percolados através da coluna de resina, demonstra
a reprodutibilidade dos dados. Embora necessitando ainda
de refinamentos, a correcdo pela Curva de Quenching
demonstra exatid&o nos resultados obtidos ( Tabela2).

Novos testes deverdo ainda ser redizados para
melhorar os niveis de deteccdo das amostras analisadas,
porém é notério que o méodo é aplicavel as andlises
ambientais e que caracteriza-se pela menor complexidade
dos métodos convencionais de andlise de *Sr, baseados em
precipitaces sucessivas.

VI. REFERENCIAS BIBLIOGRAFICAS

[1] - Eisenbud, M. Environmental Radioactivity,
Academic Press, Orlando, 1987.

[2] - Hiromoto, G. et a. Programa de Monitoracio
Ambiental da Usina de Enriquecimento de Urénio
Almirante_Alvaro Alberto, Publicacdo IPEN - PUB —
233, 1988.

[3] - Libby, W. F. Measurement of Radioactive Tracers:
particularly C-14, S-35, T, and other Longer-Lived
Low-Energy Activities, Anaytical Chemistry, (19)1,
p 2-6, January 1947.

[4] - Glendenin, L. E. Determination of the Energy of
Beta Particle and Photons by Absorption. Nucleonics
2 (1), p 12-32, January 1948.

[5] - Sartoratto, M. Pratica Operacional SN11-AR001
“Analise de Tritio em Aguas” , CTMSP-ARAMAR, S&o
Paulo, 1995.

[6] - Pane, L. Estudo de um Sistema para Anilise de
Tritio em Agua por Enriquecimento Eletrolitico e

Cintila¢do Liquida — Dissertaco de Mestrado, IPEN, S&o
Paulo, 1978.

[71 - Annua Book of ASTM Standards - Water and
Environmental Technology, Standard Test Method for
Strontium-90 in Water - Sequential D5811-95, 1995.

[8] - Figueira, R, Cunha, |. Determinacio de Sr-90 em
Amostras Ambientais - Dissertacio para Obtencio do
Grau de Mestre em Ciéncias na Area de Tecnologia
Nuclear, |IPEN , S50 Paulo, 1994.




