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Resumo

Neste trabalho projetou-se e construiu-se um contador automatico para se
determinar a quantidade de urdnio em materiais biologicos utilizando a técnica de
registro de tragos de fiss&o. Esse instrumento ¢ constituido por trés médulos: (1) fonte
de alta tensdo, (2) scaler (3) circuito de descarga. O sistema ¢ de facil operagdo,
permitindo realizar contagens de tragos de fissdo em Makrofol em minutos.

A calibragiio foi determinada através da irradiagdo de alvos padrdo de urénio,
utilizando néutrons no reator [EA-R1 do IPEN e depois revelados em solugdo basica
de KOH 6,25M. A contagem foi feita em duas etapas. Primeiro ¢ dada uma descarga
de 1300 Volts para o rompimento dos tragos e depois € feita a contagem com uma
tensdo de 650 Volts. Obteve-se duas curvas de calibragdo: uma com uma fonte de
Califérnio e outra com padrdes de urdnio que variavam de 1 a 11 ppb.

Para verificar a aplicabilidade da técnica com material biologico projetou-se
um sistema hidropdnico onde tomateiros receberam nutrientes dopados com nitrato
de uranila. As amostras de fruto, flor, caule e raiz foram colhidas durante um periodo
de 68 dias semanalmente, incineradas e dissolvidas em éacido nitrico 2%. Apos 68
dias constatou-se um acumulo de urdnio no fruto e no caule de 0,4% e 5,7%
respectivamente em relacdo "a concentragao encontrada na raiz.

O método mostrou-se bastante adequado para o estudo de radionuclideos em
amostras biologicas com tempos de operagdo muito inferiores ao da técnica de

microscopia otica.




Abstract

We have developed an automatic counter of fission traces for the measurement
of uranium content in biological materials, based on the fission track technique. This
device is constituted by the 3 following modules: (1) high-voltage source, (2) scaler
and (3) discharging circuit. The system is easy operating, allowing the counting of
fission tracks in Makrofol foils in times of the order of minutes.

The calibration was performed through the irradiation of uranium standard
targets, using the neutron beam of IEA-R1 IPEN reactor and etched in basic
solutions of KOH 6,25M. The scan was done in two phases. In the first scan the
voltage was raised to 1300 Volts in order to open the fragments, and after the scan
the voltage raised again to 650 Volts. Two calibration curves were obtained: one
using a californium source and another using uranium standards between 1 and 11
ppb.

A hydroponic system was designed to test the applicability of the technique
with biological samples, where tomatoes received nutrients doped with uranila
nitrate. The fruit, flower, sterm and root were picked up weekly during a period of 68
days, incinerated and dissolved in 2% nitric acid. After 68 days the uranium present
in fruit and sterm was 0.4% and 5.7% of the uranium concentration found within the
root, respectively.

The method has proved to be very adequate to the study of trace radionuclides

in biological samples, and in handling times much lower than the optical microscopy

technique.
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Capitulo 1

Introducgéo

Neste trabalho a detecgdio do urdnio em materiais biolégicos foi feita através da
técnica SSNTD (Solid State Nuclear Track Detector) com o uso do detector Makrofol
KG e um sistema automético de contagem.

A técnica esta baseada no fato de certos materiais (plasticos, mica, cristais, etc)
serem capazes de sofrer danos permanentes, em escala atbmica, quando sdo
submetidos a irradiacio com ions pesados. Esses danos so identificados como tragos
que, apds uma revelagdo quimica, podem ser ampliados e contados em sistemas
automaticos, ou entfo através de um microscopio 6tico.

As amostras sdo incineradas e dissolvidas em acido nitrico. Uma aliquota ¢
depositada sobre o detector que ¢ irradiado com néutrons para fissionar o uranio
contido na amostra; os fragmentos de fisséo produzidos, ao colidirem com 0 detector,
produzem tragos que sdo contados em um sistema automatico.

A técnica tem como vantagem, a alta sensibilidade, podendo ser aplicada na
determinagdo de baixas concentragdes de urdnio porque as massas relativamente
grandes dos fragmentos de fissdo apresentam uma eficiéncia de 100% no registro de
tracos ¢ rapidez na contagem. Por outro lado, a necessidade de uma distribui¢do
homogénea da amostra sobre o detector é uma desvantagem ja que um sistema
automatico de contagens tem baixo limite de detec¢do de tragos por cm’. Essa
limitagdo ¢ devida as interferéncias que podem ocorrer quando 0s tragos estdo
demasiadamente proximos, fazendo com que o contador ndo seja capaz de identifica-
los distintamente, pois a faisca elétrica dada através do trago interferird na contagem
do outro.

Basicamente a técnica esta dividida em quatro etapas: preparagdo da amostra,

irradiagdo, revelagdo e contagem. Todas estas etapas estdo discutidas neste trabalho.




1.1) Caracteristicas Gerais

O uranio natural ¢ uma mistura de trés radionuclideos (***U, 257 e #*U) com
respectivas abundéncias isotopicas de 0,0054%; 0,72% e 99,274%, e ocorre nos
estados de valéncia 27, 3", 4", 5" ¢ 6"; sendo o urdnio hexavalente associado com
oxigénio, UO*", o fon mais encontrado na natureza.

Ele é um dos principais elementos radioativos emissores de particulas alfa
encontrado em agua, ar, solo, plantas e animais caracterizado pelo alto LET (Linear
Energy Transfer), isto é, diferentemente da radiagdo gama, a radiagéo alfa transfere
sua energia para o meio de forma linear. Apesar da baixa capacidade de penetragéo
dessas particulas, por exemplo, sdo incapazes de atravessar uma folha de papel
sulfite, o urdnio ao ser ingerido passa a apresentar riscos radiobiologicos a saude, pois
a particula alfa pode atingir o nucleo da célula causando dano em seu material
genético.

A mobilidade do ion UQO*" ¢ similar a mobilidade do cétion Ca®*, fazendo com
que oS 0SsOs constituam o “0rgao alvo” de agregag@o do uranio.

Basicamente 95% do urdnio ingerido é eliminado pelas fezes € urina; do
restante, aproximadamente 66% ¢ absorvido pelos 0ssos, 16% armazenado no figado,
8% em rins e 10% em outros tecidos.

Na forma de nitrato de uranila o urnio € muito nefrotoxico. De fato, em um
estudo com ratos Wistar alimentados com ragdes dopadas com nitrato de uranila,
foram verificados danos nos rins dos animais alimentados com concentragdes
superiores a 20ppm [1]. Os animais apresentaram sangue oculto na urina, decorrente

de alguma hemorragia interna nos rins. Isto levou a um aumento na absorgdo de

uranio em diversos 0rgaos.




1.2) Necessidade de estudar biocinética e a distribuicio de urinio em seres

vivos: animais e vegetais

A investigac8io do mecanismo de transporte de substincias radioativas atraves
de diferentes caminhos ambientais e a pesquisa dos mecanismos de transferéncia
pelos quais essas substdncias alcangam o ser humano, sdo de particular importancia
na prote¢do radiologica da populagdo em geral.

Um dos caminhos no qual se tem interesse é o da transferéncia e distribuigdo
de tracos radioativos do meio ambiente para os humanos na seqiiéncia: alimentagdo

— animal— homem, envolvendo diretamente a dieta humana {1].

No entanto, ndo encontramos informagdes suficientes sobre a ingestdo dos
radionuclideos naturais pelo ser humano, sobre sua expulséo, distribui¢do e retengédo
no corpo humano. Esses mecanismos estdo relacionados com o estudo da
biodistribuigdo dos radionuclideos naturais e 0s aspectos fisiologicos, anatdmicos €
metabolicos de sua incorporagdo no organismo humano.

Avaliagdes da presenga de radionuclideos no ser humano € em seu meio
ambiente servem como base para calculos mais eficazes de doses. Modelos
dosimétricos existentes, utilizados para a avaliagdo dessas doses, tém como base 0s
dados experimentais obtidos em experiéncias com animais e extrapolados ao ser
humano. Por isso, é importante concentrar estudos sobre a contaminaco radioldgica
que se encontra No Meio ambiente de maneira natural, que nos permitam fazer uma
avaliagio de sua transferéncia e distribuicdo na cadeia alimentar. Por exemplo,
fazendo uma avaliagdo das doses de radionuclideos que sdo absorvidos por plantas,
transferidos aos animais via alimentagdo € incorporados ao ser humano através de seu
sistema biolégico durante a digestdo.

Dentre os radionuclideos, mmportantes para estimarmos as doses de radia¢@o
interna, temos o urénio um dos elementos toxicos mais pesado encontrado no solo €

nas plantas. Esse elemento € um dos principais precursores de radionuclideos naturais

emissores de particulas alfa.

-~




Agéncias de protecdo ambiental tém proporcionado informagbes sobre a

indugdo radioativa de cancer por is6topos emissores dessas particulas; isso porque
podem provocar mutagdes génicas e quebras em DNA, por agdo direta ou indireta,
através da formagdo de radicais livres ao interagirem, principalmente, com as
moléculas de agua. Esses radicais sdo altamente reativos, em decorréncia da presenga
de atomos cuja tltima camada néo apresenta o nimero de elétrons necessario para lhe
conferir estabilidade. Estes radicais livres interagem quimicamente entre si
produzindo uma outra molécula ou com moléculas que estejam proximas,
danificando-as. Sabe-se que maior ¢ a probabilidade de surgimento de cancer a partir
de células irradiadas, pois a mutagdo é o primeiro passo do processo de cancerizagdo
e, quanto maior a dose absorvida pelo individuo, maior a probabilidade de se
desenvolver a doenga.

Sabe-se que o urdnio se concentra em rochas de fosfato que sdo utilizadas de
maneira extensiva como fonte de fosforo para fertilizantes e no complemento
alimenticio de animais [2]. Isso implica um risco adicional e direto, se levarmos em
conta sua incorporagdo no ser humano através da cadeia alimentar.

No Brasil, o calcio utilizado como suplemento na alimenta¢fo de animais
apresenta-se na forma de fosfato bicalcico (DCP), que ¢ produzido na dissolug¢do de
rochas calcareas com acido fosférico, e este contém urdnio proveniente de rochas
fosfaticas.

De fato, o acido fosforico € obtido a partir de rochas fosfaticas submetidas a

acio do acido sulftirico. A reagdo resulta na produgdo de éacido fosforico e sulfato de

calcio hidratado|2]:

6. 00D, 0B 80y IR0 = ICE0 \2H,0+6H PO, +2HF
(1)
Na reag#o anterior 0 226R a é precipitado com o sulfato de calcio enquanto que o

2381 & 22Th seguem o fosforo para o scido fosférico que sera usado para manufaturar

diversos fertilizantes.




Para 1ss0, € necessario proceder-se & defluorinagdo para produzir o fosfato

bicélcico, mas o processo de defluorinagiio deixa o fosfato bicalcico com quase todo
o urdnio[3]:

€a(B0,) Car + PO, -3  CaHPO, @

(rocha calcéria) (defluorinagio) (DCP)

Arruda et al. investigaram a concentragdo de urdnio em diversas marcas de
fosfato bicalcico comercializadas no Brasil e usados como ragdo animal[3]. Os
resultados apresentados pelo autor (Tabela 1) s#o preocupantes visto que a
Organizagio Mundial da Satde determina que a presenga maxima de urénio em

fertilizantes ¢ complementos minerais ndo deve ultrapassar concentragoes de 3 ppm.

Marcas DCP | U(ppm) Atividade(Bq.Kg'])
A 198,3 2444
B 174,7 2154
C 1325 1633
D 84,6 1043
E 315 388
F 2,1 26

Tabela 1: Fosfato bicalcico: Quantidade de urdnio em ppm e suas correspondentes

atividades.

A Comissdo Nacional de Energia Nuclear estipula limites anuais de dose
equivalente efetiva para trabalhadores ¢ individuos do publico. Segundo a CNEN
nenhum trabalhador deve receber por ano, €m condi¢des de exposi¢do de rotina, uma

dose equivalente efetiva acima de 50mSv, e para individuos do publico essa dose ndo

deve ser superior a 1ImSv.




1.3) COMO E ESTUDADO?

Diversas sdo as técnicas usadas na determinagdo de urdnio em materiais

biologicos. Neste trabalho é

apresentada uma metodologia para a preparagdo de

amostras bioldgicas para serem analisadas pela técnica SSNTD (Sofid State Nuclear

Track Detector) ¢ desenvolvido um contador automatico de tragos.

A técnica baseia-se no

fato de que policarbonatos como o Makrofol KG séo

capazes de marcar tragos provocados por fragmentos de fissdo. Price e Walker em

1963 [4] mostraram a viabilidade de determinar urdnio com detectores de trago, €

Fleicher et al. [S] estabeleceram como critério para determinar se um (rago ¢

observavel ou nfdo, em um

considera somente a perda de

que
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O U ¢ um elemento fissil com alta secgdio de choque para néutrons térmicos,

582,6 barns e, quando irradiado, a energia de ligagdo do néutron ¢ suficiente para
ultrapassar a barreira de fissdo provocando, na maioria das vezes, o rompimento do
nucleo em dois fragmentos.

Ao colidirem com o detector esses fragmentos provocam danos (tragos) que
sdo ampliados com uma revelagdio quimica em KOH 6,25M [6].

Os tragos nos detectores podem ser contados em um contador automatico, ou
entdo em um microscopio optico.

O proposito deste trabalho consiste em desenvolver a técnica de detecgdo de
urdnio em materiais biolégicos por registro de tragos de fragmentos de fissdo
utilizando detectores pléasticos do tipo Makrofol KG e um sistema automatico de
contagem de tracos, bem como, demonstrar as potencialidades da técnica em um

experimento hidrop6nico.
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Capitulo 2

Materiais e Métodos

2.1) Condicdes Gerais para desenvolver a técnica e o equipamento utilizado na

deteccdo de Uranio em amostras biolégicas.

A técnica de detecgdo de urdnio em amostras biologicas exige uma preparagdo
quimica preliminar que possibilite a quantificagdo do urénio presente na mesma.
Alguns par@metros precisam ser determinados para o bom funcionamento da técnica,
desde a preparagdo das amostras até a contagem a ser feita pelo detector.

Como pardmetros de prepara¢do quimica das amostras temos:

o Temperatura de incineragdo. Neste trabalho a temperatura de incineragdo fo1 de
900 °C.

e Concentragio e volume do acido nitrico usado para dissolugdo. A amostra
precisa ser dissolvida em &cido nitrico 2% para haver formagdo do nitrato de uranila a
partir do urdnio presente na amostra. A solugdo 4cida é usada porque evita a
formagdo de coloides ¢ a adsor¢do do urdnio pelas paredes dos recipientes [7]. O
volume de 4cido foi padronizado em 10 mL para todas as amostras.

Os parametros referentes a preparagdo dos alvos, que foram otimizados estdo
listados a seguir:

e Volume de amostra usado na detec¢ao, dependendo da concentragdo, foi da
ordem de unidades ou dezenas de puL. Volumes muito grandes de solugdo podiam
provocar a formagdo de “anéis” ao redor da regidio onde a amostra fora espathada

provocando a saturaggo do detector.

e Volume do detergente “cyastat’ foi da ordem de unidades de pL. Sem o uso do

detergente era impossivel espalhar a amostra sobre o detector.
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o Area de deposicdo era de aproximadamente 9 cm®. O tamanho do detector é
Jimitado pelo tamanho do recipiente usado durante a irradiagsio. Ha uma densidade de
tragos limite, 1100 tragos/cm’, [8] a partir do qual o contador ndo foi capaz de

diferencia-los, portanto, a 4rea utilizada nos permitiu uma contagem de até¢ 10.000

tragos.

Como parametros de irradiago destacamos:

e Tempo de irradiagfio. A exposicio do detector a irradiag8io no reator foi de 3
minutos. Periodos de exposigdo muito elevados podiam danificar o detector.

e Relagio entre néutrons térmicos e rapidos. A posigdo para irradiagdo escolhida
no reator foi aquela onde tivéssemos um fluxo de néutrons térmicos elevado ¢ um
baixo fluxo de néutrons epitérmicos e rapidos, isso porque somente os néutrons
térmicos contribuem para a fissdo do urdnio, e qualquer outra irradiagdo so
contribuiria para danificar o detector.

Como pardmetros para a revelagéo cito:

e Concentracio de KOH. O uso de uma base forte se deve ao fato desta possuir
uma velocidade de ataque muito maior 'a regido danificada quando comparada ‘a
regifio ndo danificada. A concentragdo utilizada foi de 6,25M.

e Temperatura. Este € um fator muito sensivel da técnica, pois variagdes de 1 5
durante a revelagdo sdo suficientes para alterar o resultado. Para evitar esta
interferéncia, utilizamos um banho termostatizado e revelamos simultancamente
todos os detectores. A temperatura de revelagdo era de 60 °C 8,9].

e Tempo de revelagdo. Outro fator sensivel da técnica € o tempo de revelag@o
conforme pode ser visto na figura 18. Neste trabalho escolheu-se um periodo de 12
minutos porque periodos demasiadamente prolongados provocavam a contagem,
além dos tragos, de danos provocados pela irradiag@o.

Como pardmetros para contagem, cito:

e Tensdo inicial de descarga. Essa descarga deve ser suficiente para romper 0s

tragos formados para que possam Ser contados.




o Tensdo de contagem dos tragos. A melhor tensdo de contagem esta apresentada
na figura 20. Esse parmetro ¢ de fundamental importincia porque evita a contagem

de um trago mais de uma vez.

No capitulo 4 esta explicitado detalhadamente os procedimentos que foram

usados na avaliagdo de alguns dos pardmetros anteriores.

2.2) Procedimentos especificos:

2.2.1) Projetar, construir, instalar e testar um contador automatico de tracos de

fissao

Uma vez atingido por um fragmento, o detector ¢ danificado permanentemente
e é este dano que, apés uma revelagdo quimica, serd identificado como trago pelo
sistema de contagem [10,11]. Como método de contagem usaremos um contador
automatico de tragos, composto de uma fonte de alta tensdo ajustavel, um “scaler” e
um circuito de descarga. A idéia consiste em transmitir através do trago uma faisca
que possa ser detectada.

O circuito de descarga ¢é bastante simples. O detector € colocado entre folhas de
aluminio formando um capacitor; a medida que o potencial sobre este capacitor
aumenta, descargas elétricas através dos tragos ocorrerdo criando um pulso de tensdo
que serd transmitido ao “scaler”. O ntmero de pulsos detectados correspondera ao
nimero de tragos presentes no detector.

O sistema foi testado com uma fonte de califérnio **Cf '. Diversos
detectores foram irradiados e uma reta de calibragio foi obtida comprovando o

funcionamento do sistema. Os resultados estdo apresentados no capitulo 4 deste

trabalho.

! Fonte fornecida pelo IPEN. Atividade 477,92Bq em 27/04/93. Meia Vida 2,6450 anos.
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2.2.2) Viabilidade e vantagens do aparelho em experimentos realizados com
animais e vegetais.

A viabilidade do uso de detectores plasticos na detecgdo de tragos de
fragmentos de fissdo foi demonstrada por Price e Walker em 1963, desde entdo, seu
uso vem se intensificando em diversas aplicagdes, tais como: determinagdo de urénio
em tabaco [12], sangue [13], 4gua [14,15], vegetais [16] e ar [17].

Como vantagens do uso dos detectores plasticos podemos citar: a alta
sensibilidade e eficiéncia na detecgfio de fragmentos de fissdo, resisténcia a altos
fluxos de néutrons, estabilidade dos tragos formados, resisténcia a temperatura, s&o
isolantes e podem diferenciar vérias particulas. Outra vantagem do uso de polimeros
na deteccdo de uranio ¢, principalmente, a alta pureza que estes materiais possuem
em relacdo a elementos fisseis como tério € também o préprio urénio, 0 mesmo nao
ocorrendo com os detectores minerais (mica).

O uso do contador automatico proporciona agilidade, pois em média leva-se
aproximadamente 5 minutos para se fazer uma contagem, enquanto que a contagem
visual com o uso de um microscopio otico pode levar até varios dias. A praticidade e
reprodutibilidade na obtengéo dos resultados também sdo vantagens que este sistema
proporciona.

Como limitagdo devemos destacar a resolugdo do sistema automético de
contagens, pois caso tenhamos uma densidade de tracos muito grande, isto €, tragos
muito proximos um do outro, a identificacdo de um trago podera interferir na

contagem de outro, saturando o sistema. A densidade limite de tragos admitida em

Makrofol KG esta em torno de 1100 tragos/ cm’.
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Capitulo 3

Técnica de detecgiio de uranio em material biologico

O material a ser analisado precisa ser incinerado e suas cinzas dissolvidas em
10mL de 4cido nitrico 2%. Uma aliquota da solugdo formada ¢ colocada sobre o
detector ¢ irradiada com néutrons no reator IEA-R1 de pesquisas do Instituto de
Pesquisas Energéticas e Nucleares.

O néutron por ndo possuir carga ndo sofre repulsdo coulombiana € sua
interacdo com a matéria se da praticamente com o nicleo atdmico. Essas reagoes
podem ser de captura ou espalhamento. Quando a captura for pelo 25U o nicleo
composto formado, 2361y, decaira majoritariamente por fisso.

Na maioria das vezes a fissdo do nucleo composto formado ocorre com a sua

divisdo em duas partes com nameros de massa ao redor de 95 e 140.
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Figura 2: Rendimentos nos produtos da cadeia de fissdo do 55y em fungio do numero de

massa




A reago de fissdo do U ¢:

235 1 236 ]
Utn ->(CU) > B+ F+0 n+Q
onde: F, e F, representam os fragmentos de fisséo,

v é aproximadamente 2,5, e

Q ¢ aproximadamente 200 MeV.

Os fragmentos de fissdo do *°U marcam o detector pléstico.

Depois de irradiados os detectores sdo revelados em uma solugdo de KOH por
12 minutos’ para a ampliagdo dos tragos, possibilitando serem contados ou por um
contador automatico ou no microscopio optico. A regifo danificada passa a reagir
mais rapidamente com a solugdo reveladora desenvolvendo-se segundo uma forma
geométrica muito parecida com a do cone. O reagente, a medida que ataca a regido
danificada, vai desgastando o detector até que toda parede da cavidade ndo apresente
mais danos por radiagdo. A partir dai, a velocidade de ataque do reagente dentro da

cavidade formada e na superficie do detector passam a serem as mesmas [18].

Direcio de incidéncia

Figura 3: Evolugio geométrica do trago dJurante a revelagiio. A partir da profundidade de Lt o trago

passa a apresentar uma forma abaulada.

‘0 tempo de revelagao depende do detector usado
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Sendo v a velocidade de ataque normal & superficie e v; a velocidade de ataque

‘a regido danificada, Hencke ¢ Benton [19] adotaram como &ngulo limite para

detecgdo aquele que é dado por:

ey
v, ©

Sin@ =

/
/

i

1

]

P

: Diregdo de incidencia

Figura 4. Angulo de incidéncia limite para a detecgfo do trago.

Os tracos formados pelos fragmentos no makrofol KG, por exemplo, ocorrem
devido a ionizacfio dos atomos do material detector [20]. Os atomos ionizados irdo se

deslocar devido & repulsdo coulombiana para posigdes intersticiais, formando

“yazios” nas posi¢des iniciais.
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ela ionizagao

Figura 5: Deslocamento dos 4tomos devido 4 repulsdo coulombiana, provocada p

resultante da incidéncia de um fragmento.
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A formagdo de tragos ocorrera quando a forga coulombiana entre os 4t0mos superar a

forga de ligagdo entre 0s mesmos. A forca eletrostatica entre os ions é dada por :

& a2 (4)

onde: » € 0 numero médio de ionizagdes,
e ¢ a carga do elétron,
¢ € a constante dielétrica do material, e

a é a distancia interatdomica.

O detector deve possuir uma tensdio mecénica inferior & pressdo eletrostatica
devida as ionizacdes, como condi¢do para a produgdo de tragos. Isso porque os jons

formados podem se recombinar, apagando o trago.

te= 0 (5)

e =
M =10 (6)

onde Y é o modulo de Young

Conhecendo-se a forga eletrostatica entre os jons, a presséo eletrostatica

(P.) pode ser determinada por:
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PM Yea'

Beie 0 v
Sendo o coeficiente de relaxacéio
_ yea'
10e”

A produgdo de trago ocorrerd se P, > Py, , equivalendo a

n* >R, (8)

O numero total de tragos (T) formados em um detector estd diretamente
relacionado com o nimero de fissdes (N) ocorridas na amostra. A constante de
proporcionalidade (E) representa a eficiéncia de todo o sistema: detector, cimara de

revelagdo e a cAmara de contagem. Entdo,

Ly 9)

Devido & grande diferenga na segéo de choque de captura de néutron térmico

entre 2>°U e **U, praticamente somente 0 2% sofrera fissdo. O nimero de fissdes €

dado por:

Nf = 235 ) 1 Az (10)

onde: A é o nimero de Avogadro,

5 ~ 2 235
2353 r & 2 massa atdmica do ~U,

~ 235 235 —
o2 ¢ a segdo de choque de fissdo do U, %% =582,6 barns,

® é o fluxo de néutrons térmicos,
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t € o tempo de radiagfo,
¢ a porcentagem isotdpica em massa do 2°U. 6 = 0.72%
C € a concentragdo da amostra, e

V o volume da amostra irradiado.

Substituindo (10) em (9) [14]

| mpdme
235M i (11)

A determinac@o do urdnio em amostras desconhecidas € feita por comparagoes

com um padréo [14]. Assim,
i
C,==C (12)

onde: C, é a concentragdo da amostra desconhecida,
C, ¢ a concentragdo do padrdo,
T4 é o nimero de tragos da amostra desconhecida, €

T, ¢ 0 numero de tragos do padrdo.

3.1) Reacgio (n,f) com microscopia otica

Quando deseja-se medir ou verificar a distribui¢do de urdnio em uma

determinada 4rea o detector comumente usado € 0 Makrofol E de 200pm de

espessura. Mas, para esta espessura os tragos formados nfo podem ser avaliados em

um sistema automatico de contagemn, sendo esta uma das desvantagens do uso este

detector pois a contagem em um microscopio 6tico pode levar dias. Por outro lado, o

uso do Makrofol E tem como vantagem, em relagdo ao Makrofol KG, uma maior
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capacidade de formagdo de tragos por cm’, permitindo uma determinagdo mais
precisa quando se quer determinar a distribui¢@o de urdnio em uma seg¢éo transversal
da amostra; como exemplo, a distribui¢io de urdnio em ossos. Nas condigdes de
nosso sistema automatico, somente nameros de até aproximadamente 1100
tragos/cm2 podem ser contados com o uso do Makrofol KG, enquanto que em
contagens manuais com um microscopio 6tico é possivel contar 10 vezes mais.

Depois de irradiado o detector é revelado em solugio 1M de hidroxido de
potassio (KOH) a 65 °C por 5 minutos.

Posteriormente os alvos sdo lidos em um microscopio optico de projegdo com

lente de aumento 63 vezes que permite contar tragos com varredura de campos com

areas de 0,18 x 0,18 mm”.
3.2) Reagiio (n,f) com contador automatico

Para que a contagem dos tragos possa ser feita num contador automatico €
necessario a utilizagdo de um detector com espessura que néo pode ser maior que
poucas dezenas de pm, pois no processo de determinagdo dos tragos utilizam-se
descargas elétricas que possam atravessa-los; seria preciso um potencial elétrico
muito elevado para se conseguir uma descarga elétrica em detectores com centenas
de pm como ¢ o caso do Makrofol E, muito usado na determinagdo de urdnio com
microscopia otica, como ja foi mencionado antes. As descargas séo contadas em um
contador de pulsos.

O Makrofol usado neste experimento foi do tipo KG cuja espessura ¢ de 10

um. A revelagio quimica do detector foi feita a uma temperatura de 60°C em 6,25M

de hidréxido de potassio (KOH) por 12 minutos.
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3.3) Reacdo(n,y) com GeLi

A técnica ivaca A : :
de ativa¢fo neutrdnica se baseia no fato de um nucleo atdémico ser

capaz de absorver um néutron pela agfo da forca nuclear forte, formando um nicleo

composto. A energia do novo estado desta reagfio é dada por:
AE = AR, +F, (13)

onde: E; ¢ a energia de ligaco do néutron e

Eca € a energia cinética do néutron.

A equagdo (13) é valida quando a massa do néutron € muito menor que a massa

do nucleo em questdo. Caso contrario, a energia do novo estado sera:

M
b=y er E, (14)

onde: M é a massa do nucleo e

m é a massa do néutron.

Um néutron pode interagir com a matéria de diferentes formas: dispersdes
elasticas, inelasticas e reagéo nuclear. Quando n#o ha mudanga do nucleo resultante e
a energia cinética do sistema € conservada a dispersdo € elastica, sendo considerada
inelastica quando o sistema ndo conservar energia cinética, deixando o nicleo em um
estado excitado. Se o nuicleo decair emitindo uma particula que no seja um néutron,

tem-se uma mudanga do nucleo resultante € nesse caso dizemos ter ocorrido uma

reacdo nuclear.
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Existe um caso especial quando o resultado da captura do néutron produz um
isotopo do nucleo original e este decai emitindo um gama (y). Essa reagéio € muito

- utilizada em andlise por ativagio neutrénica e uma analise mais apurada é
apresentada.

Suponha que um nucleo qualquer A absorva um néutron produzindo um isétopo B.
A+n— B (15)

O numero de atomos (N) do elemento B formados por unidade de tempo
depende da sec¢do de choque (o), do fluxo de néutrons (¢), € do numero de atomos

(N,) do elemento A presentes na amostra. Ent#o,

N = o¢N 4 (16)

Se o elemento B for radioativo, temos que desconsiderar os atomos que
decaem ao mesmo tempo em que B é formado. Supondo A como sendo a constante de
decaimento, a velocidade de formagdo do elemento B dependera do nimero de

elementos B formados em (16) menos o numero de elementos que decairam.

dN , )
=cdN , — AN
7 ¢N , B (17)

Esta equagdo diferencial € resolvida considerando, como condi¢do inicial, a
ndo existéncia de atomos radioativos no inicio do experimento, isto €, emt =0, N =

0. Resolvendo 17 e impondo a condi¢do anterior tem-se:

opN .
NB:'%—/L(IFQ i as)

2

20




onde Np representa o nimero de 4tomos do elemento B formados no tempo t. A

' atividade 4 do elemento formado ¢ determinada pela relagdo NpA.

At :O'¢NA(1—€_/U) (19)

O numero de 4tomos estiveis N em uma amostra é determinado pela massa

do elemento A presente na amostra, em gramas, e pela abundéncia isotopica 6 do

- is6topo que sofre a reagdo. Assim,

i 6,023x1023.8.CV

N
i M

(20)

Onde:
M ¢ a massa atomica do elemento A,
C é a concentragdo, €

V é o volume da amostra.

A equagio geral de ativagdo fica determinada substituindo a equagdo 20 na 19.

A equagdio 21 representa a atividade imediatamente ap6s o fim da irradiagdo de uma

massa m= C.V do elemento A.

6.023x1024CV h.o(l—e ™)
T M

21

A técnica por ativagéo neutrénica apresenta a vantagem de proporcionar a

detecgdo de varios elementos simultaneamente. Utilizando um detector de radiagéo

gama tipo GeLi calibrado em energia pode-se identificar diversos elementos

presentes na amostra, 0 qué ndo ocorre com a detecgdo por tragos.
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Capitulo 4

Projeto e constru¢ao do contador automstico

4.1) Descrigio

Para determinar o ntimero total de tragos registrados nos detectores de fissdo,
projetamos € construimos um contador automatico composto de uma fonte ajustavel

de alta tensdo, um médulo de contagem® e um circuito de descarga [8,21] que é
apresentado na figura 6.

HV
Q & R2
470 K R1
100 pF
B AERD
| I’__‘:F Saida de pulsos
mylar
% makrofol KG R3 470)

Figura 6: Circuito de descarga. O Mylar forma com 0 Makrofol um capacitor que ¢ carregado pela
fonte de alta tensdo juntamente com O capacitor de 100 pF através de R= 470 KQ. Quando o
potencial sobre o Mylar for suficiente para Tomper o dielétrico (Makrofol), uma descarga elétrica ¢

produzida fazendo o capacitor de 100pF descarregar-se através dos tragos no Makrofol criando

pulsos de tensio negativos no resistor de saida.

* Fonte: ORTEC e Scaler
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O Makrofol, apd lacio &
» POS a revelagio ¢ colocado entre duas laminas aluminizadas
toras, fazen ielétri
condu do papel de dielétrico, e uma mascara isolante ¢ usada para limitar e
manter constante a area de contagem em cada detector

Ao ser ligada a fonte de alta tenso, o capacitor C1 juntamente com o sistema
Mylar-Makrofol comega a carregar-se através da corrente que atravessa o resistor R1;
a0 atingir um potencial suficiente para romper os tragos, descargas elétricas os
atravessam pelo Macrofol fazendo com que o aluminio colocado acima e abaixo do
detector evapore, dificultando uma nova descarga pelo mesmo. Esta tensdo necessaria
para o rompimento dos tragos denomina-se “tensdio de ruptura dos tragos”. Quando
uma descarga pelo Makrofol ¢ executada, o potencial sobre o detector cai
imediatamente, pois uma corrente o atravessa descarregando-o e descarregando o
capacitor C1, fazendo com que um pulso negativo aparega sobre R1. O capacitor
formado pelo sistema Mylar-Makrofol tem uma baixa capacitancia [8], e isso faz com
que 0 mesmo volte a se carregar rapidamente at¢ atingir novamente um potencial
suficiente para uma outra descarga através de um outro trago. Esse processo repete
até que todos o0s possiveis tragos sejam rompidos; chega-se a romper
aproximadamente 9000 tragos em 10 segundos.

A formagdo de um trago no Makrofol dependera da carga, da energia cinética ¢
do angulo de incidéncia do fragmento, ¢ sua detecgdo, dependera do tempo e da
temperatura de revelag@o do detector em solugdo basica; por isso, a tenséo de ruptura
ndo ¢ a mesma para todos 0s tragos. A medida que a tensdo da fonte aumenta,
percebe-se que a partir de 500 volts aproximadamente alguns tragos sao rompidos,
aumentando o nimero de tragos rompidos gradativamente & medida que o potencial

sobre o detector cresce. Existe um patamar de tensdo a partir do qual o numero de

tragos rompidos n3o se altera mais, pois todos 0s tragos possiveis de serem detectados
foram rompidos [22].

Determinado o potencial para esta primeira descarga, a contagem dos tragos

deve ser feita com um outro valor de tensdo, pois a tensdo de ruptura ndo podera ser

usada pelo seguinte motivo: Suponha que um trago necessite para ser rompido de um

23



potencial 700 volts e que a tensio de ruptura utilizada seja de 1300 volts. Ao
Jigarmos a fonte o potencial na saida crescers gradativamente por alguns segundos
até atingir 1300 volts, mas, ao chegar a 700 voits teremos uma descarga através do
trago em questdo, contabilizando-o no contador e abaixando o potencial no detector.
A tensdo voltard a subir até atingir o potencial de 1300 volts podendo provocar uma

carga s ) . o :
nova descarga por este mesmo trago, ja que a tensdo anterior podera ndo ter sido

suficiente para evaporar todo o aluminio que est4 acima e abaixo deste, provocando
assim uma nova descarga. Para evitar este fendmeno a contagem deverd ser feita com

uma tensdo menor, pois deseja-se que somente uma descarga atravesse cada trago.

4.2) Calibracio com a fonte de califérnio

Para testar o contador usamos uma fonte de “*Cf. Diversos detectores foram
iradiados a uma distdndia de 2 mm da fonte de *°Cf com diferentes tempos de
exposi¢do que variavam entre 2 min e 60 min, e depois revelados em 6,25M KOH
por 60 minutos. Uma descarga inicial de 1300 volts ¢ dada para a abertura completa
dos tragos sem comprometimento do Makrofol [8,22]; em seguida, a contagem ¢ feita
com uma tensdo de 550 volts que foi escolhida a partir dos resultados da figura 7.
Este grafico foi obtido fazendo-se contagens em um MESMO detector que fora
irradiado por 30 min. com diferentes tensoes de descarga. Podemos perceber a
existéncia de um patamar a partir do qual 0 numero de contagens passa a permanecer

constante, ja que a partir de 500 volts todos os tragos possiveis sdo contados. Assim

sendo, qualquer tensdo entre 500 ¢ 7 00 volts podera ser usada sem comprometimento

dos resultados.
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Figura 7: Variagdo da contagem em funcfo da tensio de scan em volts

Nas figuras 8 ¢ 9 sdo apresentados um detector ja revelado e o Mylar usado
para a sua ruptura e contagem. Repare a diferenga nos didmetros das marcas feitas no
Mylar quando sdo usadas tensdes de 650 e 1300 volts. Se a contagem fosse feita com
tenses superiores a 800 volts (veja figura 20 item 43.5) a éarea de aluminio
evaporado n#o seria suficiente para impedir que uma outra descarga ocorresse atraves

do mesmo trago @ medida que o potencial aumentasse.
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2841

Figura 8: Makrofol Kg com trggosﬁoriundos da colis@io com os fragmentos de fissdo. Os pontos
escuros originaram-se da “queima” do detector quando submetido a uma tenso de 1300 volts.

Figura 9: Mylar usado para contagem do detector acima. A esquerda temos as marcas provocadas
pelas descargas provenientes de um potencial de 650 volts e a direita de 1300 volts.
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4.2.1) Resultados

A tabela 2 apresenta os resultados

tempos diferentes com a fonte de 2Cf

obtidos irradiando-se varios

detectores por

Tempo de exposi¢do do Makrofol | Numeros de tracos obtidos
KG 4 fonte de **Cf em minutos com o contador
2 75(9)
S 198(14)
10 398(20)
20 834(29)
30 1198(35)
40 1614(40)
50 1928(44)
60 2253(47)

Tabela 2: Variagdo da contagem em fungdo do tempo de exposigdo do Makrofol KG a fonte

252 = . v .
de 22Cf Os resultados evidenciam o bom funcionamento do contador, como pode ser visto na

figura 10. Os erros estatisticos de cada medida entdo entre parénteses.

Na figura 10 temos os resultados das contagens em fun¢do do tempo de

exposigdo ao > °Cf Os dados foram ajustados usando o método dos minimos

quadrados.
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Figura 10: Numero de contagens em fungdio do tempo de exposi¢do em minutos, do
Makrofol  fonte de Califonio. A grande diferenga entre a meia vida do Califérnio (2,645 anos) € o

tempo do experimento (3 horas ¢ 37 minutos) nos permite desconsidera-la para efeito do ajuste.

Pode-se perceber pelos resultados a qualidade do ajuste com y = ax, onde
a=39,11(42), Yea = 1,6 € probabilidade 13%. Neste experimento o “background”

medido foi nulo, dai a opgdo do ajuste da reta com coeficiente linear nulo.

43) Calibracio com padrdes de urinio

4.3.1) Preparacdo dos padroes

Frascos de vidro com capacidade volumétrica de 20mL foram devidamente

lavados com agua deionizada4, ficando em banho por uma Scmana. Depois de

s i r uma semana, sendo a &
4 0s recipientes foram lavados com 4gua ultrapura e depois permaneceram preenchidos por um gua

trocada a cada dia.
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vados, os frascos for ;
L ’ am novamente preenchidos com 4gua deionizada e uma

aliquota de 20uL. desta agua foi retirada, Alguns alvos foram preparados, irradiados,
revelados e contados. Nosso objetivo foi avaliar a qualidade da limpeza efetuada,
comparando com o fundo (BG) que encontramos quando irradiamos 20pL de HNO;

com 10pL de detergente cyastat. O resultado correspondendo & agua de trés
recipientes distintos ¢ apresentado na figura 11,

200]

180

160 -

|
e

140 +

3
1
H-o—

T T T T T
1 2 3

Frasco

Figura 11: Comparagdo dos tragos devidos ao fundo da lavagem, com o BG e com os danos
e imperfeigdes do Makrofol. O BG estd representado pela linha vermelha; ¢ encontrado quando
irradiamos 20uL de acido nitrico 2% com 10uL de detergente cyastat. A linha em azul representa
os tragos devidos aos danos de radiagdo € as imperfeigdes do préprio Makrofol; neste caso, 0
detector foi irradiado sem qualquer amostra sobre sua superficie. Os alvos foram irradiados por 3

minutos na posi¢io EIRA 24B, prateleira 05 do reator [EA-R1 IPEN.

Podemos perceber na figura 11 0 baixo nivel de contaminagdo devido aos
recipientes.
Uma soluggo de 1& de uranio em éacido nitrico 2% foi preparada a partir de
L

nitrato de urdnio hexahidratado fornecido pela empresa J. T. Baker Produtos

Quimicos Ltda. As caracteristicas deste sal podem ser vistas no rotulo seguinte:
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NITRATO DE URA
sl Wexahidratado-gris: s
§ UO_(NO.) .6 0 Cristais
remGal § 2 2 P.M.502,1
RADIOATIVO : Baker Analyzed' #zacen7s
m -
comzﬁoﬁggﬂmm g ;“"“’"‘ ? TR i
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: KA PELE . PN d8 solugio 58 a 252C.,2,8 - Sdio(N
" Sulfat (s ’ o(Na)...... 0,001 %
PRIMEIRO SOGORRO: Em caso -llealio' 0,)..0,003%-Metals Pesados(como Pb).. 0,005 %
B ¢

de contato lave o8 olhog ou JT s = calinos Terrosos(como $0.) ......,, 0,09 %
a pele com bastante agua 4 b ubstancias redutoras de KinO {como %rﬁnio(lvko 060 %

'S JT.Baker Produtos Quimicos Lt 3
rante pelo menos 15 mixatos. “ FARNICA : a.

DISTMEUICAD A FLAREIRA VIANA I - SOCOARO - CEPDATIE

; AV, DAS NACOUU'“DAS.:“CGI-'a,AVlllU-C[r‘Dﬂr:"J
Chanme um medico, FONE 217 0832 (PAUX) - C.G.C. 49 125 25,0001.07

Figura 12: Caracteristicas do nitrato de urdnio hexahidratado. O peso molecular de 1 mol de urénio

hexahidratado (UO,(NO;),.6H ,0) € 502,1 gramas e sua impureza chega a 0,1613%,

Usamos uma balanga analitica® com precisdo de 0,1 mg para pesar 20mg de
urdnio a partir do sal. Levando-se em conta as impurezas, podemos dizer que o peso
molecular do sal € 502,91g e, conhecendo-se o nimero de atomos de urdnio presentes
em cada molécula de nitrato de urénio hexahidratado, determinamos qual a massa de
sal que corresponde a 20mg de urdnio®. Essa massa é 42,3mg de UO,(NO,),.6H,0,
pois para cada 502.91g de sal temos 238g de U.

Com o objetivo de diminuir os erros na preparago do padréo, resolvemos usar
o método gravimétrico. Ao invés de colocarmos a massa no recipiente de vidro e

completarmos com acido nitrico 2% até obtermos o volume de 20mL, que daria uma

concentragdo de 1£ , preferimos trabalhar com massa, isso porque o desvio padrdo
L

que encontramos usando um baldo volumétrico de 10mL é ¢ = 0,5mL, muito superior

a0 erro gerado pela pesagem na balanga.

3
Marca Sartorius modelo BL120S

b g
Preparou-se 20mL de solugo 1 =
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Consultando um “handbook’” de quimica e fisica’ encontramos a densidade do

nitrato de urénio hexahidratado, p = 2,807%_ A densidade do acido nitrico 2% foi
m

calculada a partir da solugdo acida 65%°, sendo o valor encontrado p =1’012_gf'
m

Usando os dados acima, preparamos 20 mL de uma solugdo de nitrato de

uranila em 4cido nitrico 2% com concentragio de 1 % No preparo da solugdo

descontamos do volume final o volume ocupado por 42,3 mg de UO,(NO;),.6H,0,
que era de 15,1 pL.

Portanto, tivemos que pesar 19,9849 mL de 4cido que corresponde a uma
massa de 22,2247 g. Primeiro pesamos 42,3 mg de UQ,(NO,),.6H,0 e adicionamos 0

4cido até obtermos uma massa de 22,2670 g. Isso fornece uma concentragdo de um

grama de urnio para cada litro de 4cido nitrico a 2%.
4.3.1.1) Preparacio de padroes IE[ji e 10%i a partir da solucio de l—f— de uranio

em acido nitrico 2%

Usando a expressdo (22), preparamos diversos padrdes de urfnio a partir da
solucdo 1—% de uranio.

NG, =Gy, (22)

onde:

C, : concentragio do padrédo 1%.

: m
C, : concentragdo do padréo que desejo obter, por exemplo10 Tg

¥, : volume da solugdo padrio l-ﬁ— usado para preparar C, com volume /.

v, : volume de 20mL do padrfio que desejo preparar.

7 . B rd
7 Handbook of Chemistry and Physics, David R. Lide ’{3 :

g
® Dados fornecidos pelo fabricante MERCK: p = 1,40 ;1_1?
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Por exemplo, para prepararmos um padrio de 10%% com 20 mL de volume

- procedemos da seguinte forma:

Com a equagdo (22) determinamos o volume que devemos tirar da solugdo I-gL—

- de urénio para prepararmos 20 mL com uma concentragdo de 10%5. Esse volume €
200 pL. Pesamos 20,2400 g de 4cido nitrico 2% que corresponde ao volume de 20
mL e com uma micropipeta’ de alta precisdio retiramos desse volume 200 pL.

Medimos 200 puL da solugdo 1% e adicionamos ao acido obtendo um padrdo de

10mg de uranio por litro de acido nitrico 2%. O outro padrdo seguiu 0 mesmo

procedimento.
A partir da solugdo de 1 preparamos padrdes de 0,1; 0,25; 0,5; 0,75 He
L i

Padroes de 1; 2; ... 11 —”fi foram preparados a partir da solugdo lo%g—. O

procedimento na preparagdo dessas solugdes foi 0 mesmo usado anteriormente.

4.3.2) Confecgio dos alvos e teste do alcance dos fragmentos de fissdo em

Makrofol KG

O detector foi cortado retangularmente com dimensdes de 4,6 x 6,0 cm”.
Adicionou-se sobre cada detector um volume de 20 ul da solug#o padrdo e 10
pl de detergente Cyastat, para facilitar o espalhamento da solugdo sobre uma area de

10,2 cm®.
Para evitar a saturagdo do sistema de contagens as gotas precisavam ser

espalhadas sobre o circulo de detecgfo. Para espalhar essas gotas usou-se a propria

micropipeta.
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Area de .'\':,
deposicio da :
amostra i

e %
Figura 13: Area de deposigdo da amostra |

Para se verificar o alcance dos fragmentos de fissdo, foi preparado um alvo

com 20 ul de um padrdo de nitrato de uranila com concentracdo de 1 %‘3. Atras e

sobre o detector que contém a amostra, foi colocada uma séric de detectores

Makrofol KG sem qualquer soluggio. Os resultados estio apresentados na figura 14.

[TESTE DO ALCANCE |

2500 i
2000

] 11
1500

CONTAGEM

1000 -

500

500 ; : & T T T T T T T T 1

POSICAO

Figura 14: Contagem nos detectores em fungfo da posi¢do que cada detector ocupa. Na
posicio 6, temos o detector com a solugdo de urdnio. Imediatamente na posi¢do 7, colocamos outro
detector sem padrdo e assim sucessivamente nas posigdes 2,3,4,5.8 e 9: Os fragmentos, ’é_me‘ﬁd.a
que atravessam os detectores sdo freados, e pela figura pode-se SE e
detectores para blindar os fragmentos de fissdo. A clevada contagem no detector da posigdo 7 se

deve ao fato deste estar em contato direto com a solugio de urdnio. As setas indicam o

“background”.

e 0,
> Micropipeta marca BOECO de volume ajustével com precisao de 0,74%
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Os detectores com as solugdes padrdes sdo colocados sob uma ldmpada de
infravermelho para secagem. Um outro detector é colocado como cobertura, e entre
esses “sanduiches” colocam-se duas folhas de Makrofol para evitar que os
fragmentos de fissdo possam atingir os outros detectores, visto que uma tnica folha
de Makrofol KG nédo ¢ suficiente para evitar a passagem dos fragmentos de fissdo.

As amostras s#io enroladas em um Makrofol E e colocadas em um cilindro de
aluminio. O cilindro ¢ lacrado e imerso em glicerina a 250 °C para a verificacdo de
possiveis vazamentos que possam contaminar a piscina do reator. Se o detector
estiver em contato com a parede do cilindro, esse aquecimento o danificaria. Com o
intuito de evitar esse inconveniente, além de colocar-se a prote¢io do Makrofol KG,

colocam-se dois anéis de borracha.

4.3.3) Irradiacao

Os alvos foram irradiados por 4 minutos no reator IEA-R1 de SMW do IPEN
(Instituto de Pesquisas Energéticas e Nucleares). Os tragos obtidos nos detectores s&o
provocados pela fissdo do *°U devido a sua alta seccdo de choque para néutrons
térmicos. Para verificar esse fato uma irradia¢do sem neutros térmicos foi feita, isto &,
com cadmio blindou-se o fluxo de néutrons térmicos; os resultados obtidos mostram
uma queda significativa no nimero de tragos nos detectores, como mostrado na tabela

3.

Volume Contagem sem Contagem com
(1) blindagem blindagem
10 815(29) 52(7)
30 1900(44) 128(11)
40 2478(50) 157(13)
50 2777(53) 185(14)

Tabela 3: Resultados obtidos com os mesmos padrdes em diferentes situagdes. A coluna 3

apresenta os tragos contados quando os néutrons térmicos sdo atenuados em cadmio.
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Na figura 15 apresentamos os resultados da tabela 3 com as retas de ajuste aos
pontos. Verifica-se uma significativa diferenca nos resultados, pois a alta se¢do de
choque do cadmio para néutrons térmicos impede que estes fissionem os atomos de
U presente na amostra. Assim, a escolha da posigdo no reator para irradiagdo deve
ser aquela onde h4 a maior relagfio entre neutros térmicos e rapidos, porque isso

propiciara um menor tempo de irradiagdio e conseqilentemente menores danos ao
detector.

3000
B Amostra sem blindagem

. B Amostra com hlindagem de cédmio

2500

2000

Contagem
&
(=]
o
1

1000

S00

0 1 > 1 2 1 = I
10 20 30 40

3,
o ~

volume em microlitros

Figura 15: Contagem em fung¢do do volume da solugdo irradiada.

A sensibilidade da técnica estd associada entre outras coisas a intensidade do
fluxo de néutrons. Como a irradiagdo € feita por periodos curtos, os danos ao
Makrofol devem ser minimos. Na detec¢do de baixas concentragdes de urénio sdo
necessarios altos fluxos de néutrons para obter-se uma contagem de tragos razodveis
em relagdo ao “background”(BG). Em uma irradiagdo de 4 minutos com um fluxo de
1.10"° n/ecm?s o BG tem estado em 200 contagens. O problema esta no fato do BG

ndo ser o mesmo para todos os detectores, dependendo da manipulagdo, do fluxo de

néutrons e dos danos de fabricagéo.
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Quando uma irradiagfio é feita em baixo fluxo, uma reta de calibragdo fica
dificil de ser obtida. A tabela 4 ¢ 3 figura 16 mostram um resultado obtido com

padrdes de uranio variando de 1 a 10 ug/L. que foram irradiados com um baixo fluxo
de néutrons. i?

Concentragdio em pg/L | Contagem
1 166(13)
191(14)
329(18)
392(20)
341(18)
363(19) |
415(20)
479(22) ‘
472(22)

O O N O O A~ DN

—
(@)

Tabela 4: Resultados obtidos com padrdes de urdnio com um baixo fluxo de néutrons.

De fato, fica claro na figura 16, a pior qualidade do ajuste por uma reta,
comparativamente, as situagdes em que obtivemos contagens mais altas. Esta
circunstancia deve-se ao fato de que varia¢des, principalmente no BG, devido aos
danos por radiagdo e a contaminagdo do detector quando manipulado incorretamente,
interfere de forma significativa nos resultados, sendo este um fator limitante da

técnica.
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Figura 16: Contagem em fungio dos padrdes de urénio.

4.3.4) Revelacio e evolucio dos tragos em funcio do “background”

Utilizando baixos tempos de irradiagdo é possivel minimizar os danos no
Makrofol ¢, sendo assim, uma verificagdo do tempo ideal de revelagio ¢ necessaria. i
Fez-se entdo uma estimativa do nimero de tracos em fung¢io do tempo de revelagéo,
com o objetivo de determinar o tempo de revelagdo que permita a contagem de um

maior nimero de tragos provocados pelos fragmentos de fissdo, e também evitar a

contagem de “tragos” originados por qualquer outro dano que ndo seja o provocado
por um fragmento.
A distribuigdo angular dos fragmentos € isotropica , por isso, quando o tempo

de revelagdio é pequeno, somente os tragos do tipo A sdo detectaveis, pois fica mais

dificil romper o dielétrico através dos tragos tipo B. Aumentando o tempo de

revelagdo, as perfuragdes dos tragos tipo B tornam-se possiveis de serem

mensuraveis, como mostrado na figura 17.
Tipo A Tipo B

Makrofol

Figura 17: Diferentes tragos




A revelagio dos detectores ¢ feita em solugdo de KOH com uma concentragdo
de 6,25 M, por 12 minutos, tendo em vista os resultados obtidos na tabela 5 e figura
18. A partir do 18° minuto, a revelagdo comega a fazer com que os danos de
fabricagdo, e/ou danos devido a irradiagdo comecem a interferir no processo de
contagem. Isso se deve ao fato da base corroer todo o Makrofol. Apesar da
velocidade de ataque na superficie ser menor do que na regido danificada, a revelagdo
prolongada provoca uma corrosdo desses danos, que passardo a ser contados.

Doze alvos foram preparados em condigdes idénticas para este experimento.
Usamos 10 uL de Cyastat ¢ 10 pL de solugdo HNO; a 2%, a mesma utilizada na

preparagdo dos padroes de urénio, e irradiamos por 3 minutos. Os alvos foram

revelados em KOH 35% a 60 °C em tempos diferentes como apresentado na tabela 5.

Tempo de Revelagdo em minutos | Contagem

0 0

1 0

3 55(7)

6 76(9)

9 97(10)
12 1562(12)
15 204(14)
18 214(15)
21 372(19)
24 457(21)
27 637(25)
30 1764(42)

Tabela 5: Evolugdo do nimero de tragos em fungio do tempo de revelagdo em KOH a 60 6}

Podemos perceber que a partir de 18 minutos hda um aumento acentuado do
namero de tragos detectados, pois provavelmente, a partir deste ponto, a técnica

comega a ficar sensivel a danos por irradiagdo ¢ de fabricagdo. Esse resultado fica

evidente ao observarmos a figura 18.
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Figura 18: Evolug@o da contagem do BG em fun¢#o do tempo de revelagdo em KOH.

4.3.5) Determinacio da melhor tensido de ruptura e varredura

Alguns parimetros precisam ser ajustados para o bom funcionamento do
contador: a tensdo inicial de descarga, usada na ruptura dos tragos presentes no
Makrofol e a tensio de contagem, para que estejamos dentro das condigdes que
permitam um funcionamento adequado do contador e, consequentemente, uma boa
avaliaciio quantitativa do elemento que se deseja detectar em uma amostra bioldgica.

Em um mesmo alvo, descargas foram realizadas a partir de 650 volts foram
dadas e os tragos contados visualmente. Podemos perceber que a partir de uma
descarga de 1300 Volts o niimero de tragos fica constante e, por isso, escolheu-se a
tensio de 1300 Volts como tensdo de ruptura. Tensoes acima de 1600 V criaram

tragos esplrios por danos ao Makrofol e com uma tensdo inferior a 1300 V néo se

conseguiu romper satisfatoriamente a maioria dos tragos formados.
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Figura 19: Varia¢do do namero de tragos em funciio da tensdo inicial de descarga. Na figura
percebemos uma regido entre as linhas tracejadas onde o nimero de tragos ¢ constante com a tensdo
de descarga

Como ja mencionado antes, a tensdo de contagem deve ser determinada de
maneira a garantir uma unica descarga através de cada trago ¢ evitar interferéncias
sobre outros tracos que estejam proximos do local onde ela ocorreu. Ocorrida uma
faisca, o aluminio presente no Mylar evapora evitando que uma nova descarga seja
dada pelo mesmo lugar. Mas se a tenso for grande o suficiente, uma nova descarga
pode ser produzida através desse mesmo traco, ou entdo, a drea do aluminio

evaporada pode atingir uma area respectiva a um outro trago que esteja proximo,

prejudicando a descarga pelo mesmo. A tabela 6 mostra os resultados obtidos na

contagem de um mesmo detector que foi revelado em KOH 35% por 12 minutos e

submetido a uma tensdo de 1300 volts para a ruptura dos tragos. Podemos perceber

que o niimero de contagens fica constante quando tensdes entre 650 e 800 volts sdo

utilizadas. Tensdes superiores a 800 volts comegam a provocar mais de uma descarga

por alguns tragos, 0 que explica 0 acréscimo observado no grafico da figura 20.

Tensdes inferiores a 650 volts né@o s3o suficientes para contar todos os tragos.
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Tensdo Contagem | erro

400 871 30
450 1216 33
500 1388 37
550 1521 39
600 1637 40
650 1683 41
700 1690 41
750 1693 41
800 1693 41
850 1789 42
900 1861 43
950 1963 44

Tabela 6: Resultados obtidos variando-se a tensio usada na contagem em um mesmo alvo.
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Fi 20: Contagem em fungdo da tensdo de “scan”. A partir de 650 volts a contagem fica
igura 20:

constante at¢ 800 volts. L
O ntimero méximo de tragos que podemos contar em uma determinada area

. . 2 . st
detector, sem que haja a sobreposigdo dos tragos, ¢ de 1100 tragos/cm”. Mais que isto,
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a saturagao Ocorre porque g 3 ini
i porque a area de aluminio evaporada pode atingir uma éarea que
corresponde a um outro trago que esteja muito pProximo

4.3.6) Resultados

A calibragdo do contador foi conseguida irradiando-se diversos padrdes de
urénio e utilizando todas as caracteristicas da técnica determinadas anteriormente,
isto ¢, a revelag@o por 12 minutos em KOH 6,25M, tensdo de ruptura de 1300 volts e

tensdo de varredura de 650 volts. Os resultados estdo na tabela 7 e na figura 21.

Perceba a linearidade da curva demonstrada pelo ajuste.

Padrdo de urdnio em ppb | Numero de tragos
0 200(14)
1 308(18)
J 617(25)
5 945(31)
7 1139(34)
9 1401(37)
11 1718(41)

Tabela 7: Resultados da irradiagfio de varios detectores (Makrofol KG) com padrfes de uranio.




N

Contagens

T T T 1

0 2 4 6 8 10 12

Concentragio de uranio em ppb

Figura 21: Reta de calibragdio de um contador automatico de tragos para urdnio em amostras

biologicas. Na figura temos contagens em fungfo da concentragiio de urdnio em ppb.

Pode-se perceber pelos resultados a qualidade do ajuste, y = ax + b, onde a
=138 (7) e b =193 (11) com Y.eq = 1,5 € probabilidade 19%.
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Capitulo 5

Determinacao da d‘Strib“i‘}ﬁO de urdnio em microtomates

5.1) Descri¢iio do experimento

No experimento utilizamos um sistema de hidroponia para simular a
transferéneia do urénio do solo para o vegetal. Esse sistema tem a vantagem de
permitir que todas as plantas de um mesmo recipiente estejam sujeitas 4 mesma
concentracdo de urénio devido a4 homogeneidade da solugdo na qual estdio imersas,
além da maior facilidade na dopagem da solu¢do nutritiva. Foram montados quatro

sistemas com capacidade de 5 litros, recebendo cinco plantas cada. As figuras 22 e 23

mostram o sistema utilizado.

Figura 22: Microtomateiros em sistema Figura 23: Surgimento de frutos, indicados pelas
hidroponico. O isopor tem a finalidade de setas vermelhas
sustentar as plantas e evitar a formacdo de algas

no interior dos recipientes

As sementes foram cultivadas em vermiculita esterelizada e agua destilada,

onde permaneceram por vinte dias quando, apos germinarem, foram transplantadas

para as cubas. Apods os transplantes, as folhas comegaram a apresentar ressecamento

nas extremidades; isso ocorreu porque o pH da solugéo nutritiva era 4,7. Com KOH
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ajustou-se O PH para 5,7, esse valor fo; esc
0

nutrientes pelo vegetal.

Cinco dias depois de efetuado ¢ transplante (tom
ou-

L _ se o transplante como
condigéo nicial do experimento, isto ¢ t— p
> T 0 =

0), as cubas f i
: . > oram contaminadas com
nitrato de uranila em respectivamente

. . Sppm, 20ppm e 60 ppm. Uma outra cuba néo
contaminada foi usada como controle,

i solu;ao nutr1t1.va foi oxigenada continuamente com bombas pneumaticas, a
temperatura da sala foi controlada em 23°C € a iluminagdo foi feita com l4&mpadas
fosforescentes.

Ap0s serem colhidas, as plantas foram seccionadas em 9 partes: foliolo, raquis
da folha, raiz, flor, raquis da flor, fruto e caule, que era dividido em trés partes:
medial, apical e basal.

O experimento foi projetado para um periodo de 90 dias, tempo que o
microtomateiro leva para completar um ciclo. A retirada dos compartimentos era feita
semanalmente com exce¢do do caule, pois a sua retirada implicava na morte da planta
e por 1ss0, 0 mesmo era retirado a cada 15 dias.

Os nutrientes sfo elementos quimicos considerados essenciais para a planta.
Um elemento é considerado essencial quando o vegetal ndo consegue completar seu
ciclo de vida, isto é, quando o vegetal ndo é capaz de produzir sementes viaveis.
Atualmente foram determinados 17 elementos essenciais para as plantas, sejam elas
quais forem. S#o eles: carbono, oxigénio, hidrogénio, nitrogénio, fosforo, potassio,
magnésio, calcio, enxofre, ferro, boro, zinco, cobre, manganés, cloro, molibdénio e
niquel.
formula conhecida como “solugdo de

A solugdo nutritiva usada € uma

Hoagland” [23], apresentada na tabela 8.
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Macronutrientes Concentragfo: (%j
Ca(NO;),4H,0 1,18
KNO; 0,505
MgS0,7H,0 0,493
KH,PO, 0,136
Micronutrientes
CuSO45H,0 0,00008
H;BOs 0,03
H,MoO4H,0 0,00009
MnClL4H,0 0,00181
ZnSO47H,0 0,00022
FeEDTA

Tabela 8: Solugdo Nutritiva de Hoagland usada em Hidroponia. FeEDTA ¢ uma solugdo que

contém ferro.

O FeEDTA foi preparado da seguinte forma: dissolveu-se Na;EDTA em
100mL de agua quente e em outro recipiente dissolveu-se o FeSO,4.7H,0.
Acrescentou-se 200mL de 4gua 'a primeira solugdo, adicionando-se em seguida a

solugdo de FeSQ4.7H,0; agitou-se ¢ completou-se com agua ate a quantidade de 1
litro.

Desta solugdo final utilizamos 10mL para cada litro de solugdo de nutrientes.

Sais : BB
Quantidade: [f]
Na,EDTA 3.2
FeS0,.7H,O 2,78

Tabela 9: Quantidades usadas de sulfato de ferro hidratado e Na;EDTA

46




Os célcul A
e 0s da dopagem de uranio foram feitos com base na massa de
nutrientes. Em cada cuba foram usados 3,5 litros da solu¢do de Hoagland que

d
corres-pon ea u-ma massa de 8,131g. As contaminagdes foram de 5, 20 € 60 ppm. A
quantidade de nitrato de uranila adicionada a cada cuba foi:

5ppm = 5.10° x 8,131 = 0,0406 mg

20ppm = 20.10° x 8,131 = 0,1620 mg

60ppm = 60.10° x 8,131 = 0,4880 mg
A retirada das partes da planta teve inicio 5 dias apés o transplante. Com
excegdo do caule, as outras amostras foram retiradas de trés plantas para ter-se uma
média. Feita a primeira coleta, as amostras passaram a ser retiradas a cada 7 dias e, 0
caule, em periodos variados. Se a coleta das amostras fosse feita num periodo menor,
seria impossivel completar o ciclo de 90 dias do tomateiro, pois o experimento
contou com cinco plantas em cada cuba. Os frutos apareceram 17 dias apos o

transplante. A tabela 10, a seguir, resume as etapas do experimento:

Tempo em dias
Semeadura 0
Transplante 24 Inicio do experimento.
1° coleta e Sacrificio de uma planta de cada cuba
2% coleta 12
3% coleta 19 Sacrificio de uma planta de cada cuba
Aparecimento de frutos no 17°dia
4° coleta 26 Troca da solucdo de nutrientes
5% coleta 33 Sacrificio de uma planta de cada cuba
6 coleta 40
7% coleta 47 As cubas foram lavadas. A partir daqui a
solucio de nutrientes usada ndo continha
uranio. Somente amostras de folha foram
coletadas.
8% coleta 54 Sacrificio de uma planta de cada cuba
9* coleta 61
10° coleta 68 Sacrificio de uma planta de cada cuba

Tabela 10: Periodos de coleta e respectivas decisdes. * Os periodos de coletas t€m como

referéncia o dia do transplante. O tempo total do experimento foi 92 dias.
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As amostras depois de pesadas foram incineradas a 900 °C e suas cinzas
dissolvidas separadamente em 4cido nitrico concentrado, para recuperar-se o nitrato
de uranila. Apos a dissoluggio, a solugdo foi colocada em um bequer para evaporagéo,
e o residuo dissolvido em 4cido nitrico a 2%, completando um volume de 10 m/ para

todas as amostras. Essa segunda dissolugfio é necessaria para evitar a destrui¢do do
detector plastico pelo acido concentrado.

5.2) Resultados

A evolugdo da absorgio de urdnio em frutos do tomateiro ¢ apresentada abaixo.
Os resultados estdo normalizados para a massa de tomate.

Inicialmente a concentra¢do de urdnio no fruto ¢ alta, caindo rapidamente at¢ o
33° dia. Entre o 19° e o 33° dia tivemos um crescimento acentuado do fruto e isso
pode explicar a queda na concentragdo de urdnio. Se observarmos a tabela de massas
em anexo, veremos um aumento de aproximadamente 7 vezes na massa do fruto.
Além disso, a concentragiio de uranio diminuiu com o passar do tempo, a medida que
as plantas o absorvia.

Com a adi¢iio de nova solugdo de urdnio no 26° dia, e a estagnagdo no
crescimento do fruto, percebemos um pequeno aumento na absor¢do de urénio entre o
33 0 54° dia. No 47° dia a adigdo de uranio foi interrompido e uma diminui¢do na

- 0 i1:
concentragfio é notada a partir do 54" dia.
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Variacio da co
neentracdo de urinio em frutos de tomateiros dopados

com 60ppm
40 & 4,0 ]
1 3.5
2 35‘; 3,0 1 I
g 30 : 25
§ 25 'y 1 t I
= 1 ’5_
la 20 E 1,0 1 I
] ] 0,5 - T
% 15 f el : : : :
S 10 1 26 33 40 54 61 68
@ 5 3
(@) ] =
O 4 : : - : == Ll e - -
19 26 33 40 54 61 68

Dias ap6s o transplante

Figura 24: Variagio da concentragdo de uranio em frutos.

A solugio de nutrientes ndo manteve-se constante ao longo do experimento,
podendo assim explicar parcialmente o comportamento visto na figura anterior. Uma
outra questdio esta relacionada ao surgimento dos frutos. A fecundagdo das flores
dava-se em momentos diferentes, por isso, os frutos apareciam em momentos
distintos ao longo do experimento, provocando uma absor¢do tardia em relagéo aos
frutos que surgiram anteriormente.

A absorciio de urénio pelas flores segue um comportamento semelhante a
absor¢do da raiz no mesmo periodo, veja as figuras 26 e 27. Vale ressaltar a alta
concentragio de urénio nas flores, muito superior aos frutos.

A flor do tomateiro apos a fecundagéo transforma-se em fruto. Podemos nos
perguntar onde foi parar todo o urdnio presente nas flores visto que a concentragdo no

fruto ¢ muito inferior. Algumas hipoteses precisam ser investigadas. Primeiro

podemos pensar em translocamento do urénio, isto é, a transferéncia de urdnio de

uma parte para outra da planta de acordo com a sua necessidade. Essa hip6tese se

confirmada estaria em desacordo com O fato j4 estabelecido do urdnio mimetizar o

célcio e. definitivamente, o cdlcio ndo transloca na planta. Outra hipotese € termos
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@a e co;lcerjtragao de urénio nos orgios reprodutores da flor; isso explicaria a
. Com,:en 4¢do encontrada nos frutos, A flor de um tomateiro esta dividida em
pétalas, sépalas, estames e carpelos, sendo 0 estame o Orgdo sexual masculino
enquanto 0 carpelo, o feminino. Se o actmulo de urdnio em uma flor se der
preferencialmente nas sépalas e pétalas das flores, esse uranio nfo sera transferido ao
fruto, pois este € o resultado do ovario hipertrofiado. Uma terceira possibilidade seria
o acimulo de urénio nas sementes do tomate; isso explicaria a alta taxa de mutagéo
observada nos tomateiros.

Na figura 25 estdo representadas as partes e evolugdo de uma flor ao fruto.

Repare que as sépalas permanecem junto ao fruto, entretanto, elas foram retiradas

quando preparou-se a dissolug@o deste em acido nitrico.

I for nmndura
Duds.an desamy ol imente T lorcs ndnre

: - \ Q

\
b , ,\'.
Flor Lernlpzada \

Dresenvedvimantes Jda it

1t madunn
I utas naturas

Figura 25: Partes de uma flor de tomateiro e sua evolugio até a formagéo de um fruto maduro.
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Variacio
¢do da concentracfio de uranio em flores de tomateiros
dopados com 60ppm

70 -
60

50 - I

40 - 3

30
20 -+

Concentragio em ppb

3 12 19 26

Dias apos o transplante

Figura 26: Variag8o da concentragdo em flores do tomateiro

A evolucgdio da concentragfo de urdnio na raiz pode ser vista na figura 27. A
raiz pode funcionar como um reservatério de nutrientes para a planta. Por ficar
mergulhada na solugdo nutritiva é esperada uma grande concentragdo nessa amostra.
Comparando a evolugdio na concentragdo de urfnio presente na raiz e nos frutos,

verifica-se a existéncia de uma forte correlag@o entre ambas.
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Variaco da
¢a concentra¢iio de uranio em raizes de tomateiros

a
600 - Opatlos com 60ppm

500 -

&

Concentragio em ppb

- N W

o o o

o o o
L i L

5 12 19 26 33 40 54 61 68

Dias apés o transplante
Figura 27: Variagéio da concentrag@o de urdnio na raiz
A concentragio no caule, com excegdo do resultado do 54° dia, manteve-se

constante. Observando-se a evolugdo ocorrida nos dias 33, 54 e 68 verifica-se um

comportamento totalmente contrario, levando-se em conta os resultados obtidos para

o fruto.
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Varia &
¢40 da concéntracio de uranio em caule de tomateiro
contaminado com 60ppm
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5 19 33 54 68

Dias ap6s transplante

Figura 28: Variagdo da concentragdo de urdnio no caule medial

As figuras 24, 26, 27 e 28 sugerem a existéncia de correlagdo entre os
compartimentos, pois € evidente a dependéncia das concentragdes de urdnio em
caule, flores e frutos, com a concentragdo presente na raiz. A variagdo da
concentragdo de urdnio nas flores segue exatamente o comportamento apresentado
pela raiz nos primeiros 26 dias de experimento, € a variagdo da concentragdo nos
frutos, com excec¢do do ponto referente ao 54° dia, também. Esta evidéncia contribui
para comprovar a qualidade da técnica utilizada. Primeiramente poderiamos pensar

que os resultados apresentados podiam ser apenas flutuagdes estatisticas e ou algum

problema quanto 'a reprodutibilidade na obteng@o dos resultados. Observados esses
vinculos, provavelmente pode-se concluir que os comportamentos apresentados pelos
graficos de concentragdo devem ter ocorrido porque ocorreram variagdes na

concentragdo de urénio presente na solugdo de nutrientes.
O futuro deste experimento consiste em avaliar a distribuicdo de urdnio em

outros compartimentos tais como folhas e raquis e, assim, determinar s¢ existem

translocagdes do mesmo no vegetal. Pretende-se também determinar como se da a

evolugiio dos coeficientes de iransferéneia, principalmente dos frutos, em fungéo da

concentragdo de urdnio presente nos nutrientes. Um novo experimento devera ser

feito para verificar a hipotese jevantada neste trabalho no que diz respeito a
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ntra¢do de urénio - . . i ,
concentrag em frutos, e assim avaliar se esse radionuclideo & responsavel

pela alta taxa de mutagio verificady em plantages de tomates.

A taxa de transferéncig integrada de urénio absorvido pela raiz e transmitido ao

fruo e caule € de 0,4% e 579, respectivamente. Esse resultado é obtido

comparando-se as concentragdes do 68° dig.

Esse tipo de investigacdo ests além dos objetivos deste trabalho de mestrado,
qual seja, o de projetar, construir e testar um contador automético de tragos e,

subsidiariamente, desenvolver todos os procedimentos de preparagdo de amostras
biologicas, irradiagdo e revelagdo de tragos de fisséo.
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Capitulo 6

Conclusées

A técnica adotada neste trabalho s¢ mostrou bastante conveniente aos
propdsitos deste projeto. Foi possivel detectar concentragdes de unidades de ppb que
corresponde a uma massa de urdnio da ordem de 10”gramas em cada grama de
solu¢do. Essa sensibilidade pode ser melhorada aumentando-se o tempo de irradiagéo
ou 0 volume da amostra irradiada.

O dano feito no detector & permanente, iSso permite que se armazene os
detectores, podendo eles serem revelados e contados em qualquer oportunidade,
diferentemente da técnica de ativagdo, onde a amostra logo depois de irradiada
precisa ser analisada.

O alcance dos fragmentos provenientes da fissio do uranio ¢ de 20um, isto €,
duas folhas de Makrofol KG sdo suficientes para barrar a passagem do fragmento,
como mostrado na figura 14.

A técnica € muito sensivel aos danos de radiagdo e "a manipulagdo. Qualquer
contaminagdo devido ao manuseio indevido do detector poderd contamina-lo,
principalmente no momento da pipetagem e do espalhamento da amostra na
superficie Makrofol. Para diminuir os danos de irradia¢@o usou-se tempos pequenos
de irradiagéo, de 3 ou 4 minutos.

Os pardmetros usados para irradiacdo, revelagdo e descarga no contador,
mostraram-se adequados, em vista dos resultados apresentados na figura 21.

Para verificar a aplicabilidade do aparato utilizamos um sistema hidroponico,
com tomateiros, dopado com nitrato uranila. Foi possivel detectar urdnio em frutos,

raizes. flores e caule. A taxa de transferéncia do urénio absorvido pela raiz para o
. .

fruto ¢ de 0,4% e para o caule de 5,7%.
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ANEXO 1

DIAS 5 12 19 26 33 40 47 54 61 68
1CONTROLE MASSA (g) | MASSA (g) | MASSA (g) | MASSA (g) | MASSA (g) | MASSA (g) | MASSA (g) | MASSA (g) | MASSA (g) | MASSA (g)
Folha foliolo 1,60540 1,86220 2,60460 1,97411 331264 2,34871 2,39400 1,23955 0,95700 0,80636
Raquis da folha | 0,52722 0,73778 0,87023 063018 1,24947 0,94983 0,89572 0,38908 0,38380 0,26012
Ruiz raiz 0,54800 0,54375 2,13022 1,22504 2,08800 0,20023 2 0,72325 0,14500 0,47500
Flor botiio floral 0,35959 0,25916 0,43532 0,38305 z g - - - 0,29884
raquis da flor 0,12800 0,15169 0,69261 021147 0,52249 0,19754 : 0,76442 z 0,52021
fruto S : 0,57430 2,35362 6.46448 6,25602 L 8,88005 z 3,44437
Caule basal (roxo) 027516 - 0,43150 5 0,67843 S : 0,86462 z 0,46969
medial 0,29300 g 0,43400 = 046131 3 : 0,99020 2 0,55449
apical (fino) 0,13700 z 0,74245 - 0,67846 - = 0,67377 - 0,72083
CONJUNTO | MASSA () | MASSA () | MASSA (g) | MASSA (2) | MASSA (g) | MASSA (g) | MASSA (g) | MASSA (g) | MASSA (g) | MASSA (g)
Folha foliolo 1,82900 233480 2,48042 2.44729 2,69361 3,45923 1,91000 1,43051 0,80700 0,79653
raquis 0,72000 0,94041 0,85669 0.74353 0.84469 0.99178 0,62561 0,50667 0,18437 0,25568
Raiz raiz 0,75700 1,57000 0,87900 1,10160 1.01900 0,17362 - 0,64776 0,13700 0,14500
Flor botiio floral 0,40353 0,45510 0,33202 0,23057 = - z z 5 0,01455
raquis da flor 0,24820 0,30010 0,16368 0,09086 0,46164 0,14535 z 1,02516 - 0,41590
fruto z = 0.99556 1,79322 7.23973 741406 Z 8,77450 3,75882 6,71872
Caule basal (roxo) 0,21900 4 0,56781 z 0.46544 - 2 0,49365 : 0,39728
medial 0,29687 = 0,94836 2 0,55900 g 2 1,04611 5 0,51958
apical (fino) 0,23058 : 0,61454 L 1,04681 = 2 0,61949 B 1,06270
CONJUNTO 2 MASSA () | MASSA (g) | MASSA (g) | MASSA () | MASSA (g) | MASSA () | MASSA (g) | MASSA (g) | MASSA (g) | MASSA (g)
| Folha foliolo 1,56909 1,87855 2 44330 2.58518 3,22591 4,07728 1,45900 1,90756 1,22638 0,74544
[ raquis 0,64000 0,73983 0,90417 0,87707 1,00224 1,28913 0,46300 0,58089 0,85963 0,27483
| Raiz raiz 0,83300 0,73200 1,37600 1,48629 1.13200 0,19578 2 0,98320 0,16700 | 0,03258 |
| Flor botio floral 0,24630 0,50125 0,41321 0.34178 < Z E 2 z | 020652 |
| raquis da flor 0,13588 0,73983 0,34643 0,16665 * 0,35342 z 1,75828 z 085900 |
| fruto : - 1,36256 2,06629 838178 6,55305 . 8,01218 5,66400 14,40653 |
| Caule basal (roxo) 011616 - 0,26368 z 0,51261 - 2 0,38644 z 0,66105
| medial 0,16754 : 0,48905 - 0,57831 5 2 0,53984 < 1,18403
| apical (fino) 0,14700 Z 0,98640 - 1,13871 2 = 0,46331 2 0,73202
| CONJUNTO 3 | MASSA (g) | MASSA (g) | MASSA (g) | MASSA () | MASSA (g) | MASSA (g) | MASSA () | MASSA (g) | MASSA (g) | MASSA (g)
| Folha | foliolo 149315 2,10110 254416 2,20800 261069 3,27043 3,14000 1,86521 1,00900 0,77165
| | raquis 0.68603 0,96463 0,93039 0.76965 0,92038 1,15078 1,09100 0,66146 0,22624 0,26337
| Raiz | raiz 1,22400 0,25428 0,78137 102524 0.97100 0.52550 = 0,96456 0,58400 1,06300
| Flor botdo floral 0,32859 0,34555 0,41500 0,17828 : 2 2 2 E =
raquis da flor 0,14256 0,23695 0,43371 0,05390 0,46796 0,21247 : 0,90900 2 0,97662
fruto = Z 0,81820 1.52464 7.34787 4,98936 - 2,19367 - 436745
Caule basal (roxo) 0,15276 - 0,23304 : 0,67619 - L 0,82603 5 0,67569
medial 0,24113 2 0,45455 = 0,73121 - - 0,85476 - 0,82053
apical (fino) 0,20025 : 0,52039 z 1.25537 = E 0,87132 - 0,59731

Tabela 4: Os erros das medidas sdo 5,107, erro da balanga utilizada. O conjunto | corresponde ao sistema contaminado com 60ppm, 0 2 com 20ppm ¢ o 3 com Sppm.
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P;lrd;veglﬁcar a dispersdo das medidas irradiamos simultaneamente 8 detectores com
padrao de 1,5 ppm. A tabela ¢ a figura a seguir apresentam o resultado. Na figura a
reta horizontal representa o valor médio das medidas. O valor do desvio padrio é 48.

Irradiagio de oito alvos de padrdes iguais

450 1
400 +
350 + . ®
300 +
250 + ® &
200 +
150 +
100 +

Contagem

Dispersdo dos dados: Oito detectores foram irradiados simultaneamente.

O valor médio € 331, portanto o desvio padrdo representa 14,5% deste valor.
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