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MONITORACAO DOS BFLUENTES LIQUIDOS RADIOATIVOS GERADOS PELO IPENM-
CNBN/SP. OTIMIZACKO DOS METODOS DE CONTROLE BXISTENTES.

CELIA RBGINA SEKI

O alvo principal de uma monitoracdio de efluentes liquidos
gerados en upa instalacdio nuclear, consiste na determinacdo da
quantidade de material radioativo liberado para o meio ambiente,
com a finalidade de confirmar se os lipites de descarga

estabelecidos estdio sendo respeitados.

Enmbora o controle operacional dos efluentes ligquidos seja
realizado rotineiramente desde o inicio do funcionamento das
instalagdes nucleares do IPEN, o crescimento dos diversos
departamentos, bem como a construcdo de novos departamentos de
pesquisa e desenvolvimento, tornaram necessAria uma otimizac#o dos
métodos de controle ja4 existentes e estabelecidos. Para tanto,
desenvolveu-se este trabalho que objetiva dinamizar a rotina da
Divisio de Monitoragdo Ambiental do IPEN-CNEN/SP, procurando
otimizar os procedimentos adotados para a medida da atividade

presente nos efluentes liquidos.
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Todos os efluentes ligquidos radiocativos liberados para o
meio ambiente alcancam o rio Pinheiros, o que implice na
necessidade de uma monitoragidio peridédica dessas &guas, para a
comprovaciio de que n#oc estda ocorrendo nenhum tipo de contaminacio,
planejada ou acidental. Para tanto, foi realizado também um estudo
sobre a viabilidade de se detectar a radioatividade presente na
égua do rio Pinheiros decorrente dessas liberacdes, tendo em vista

a baixa atividade liberada e os fatores de dilui¢#io envolvidos.




MONITORING OF THE RADIOACTIVE LIQUID BFFLUENTS DISCHARGED FRON
IPEN-CNEN/SP. OPTIMIZATION OF THE PROCEDURBS ADOPTED.

CELIA REGINA SEKI

The mpain purpose of a radioactive 1liquid effluents
pmonitoring of a nuclear installation is to determine the amount of
radioactivity discharged to the environment, as well as, to verify
if this activity is below the authorized discharge 1linits

established by the competent authority.

Although this control has been established on a routine
basis since the begining of operation of the nuclear installations
avajilable at IPEN, the growing of such facilities in the last years
has implied in an increase in the number of samples to be analyzed.
The aim of this work is, therefore, to optimize the procedures
adopted in the Environmental Monitoring Division of IPEN-CNEN/SP
for the activity measuresent of the liquid effluents discharged to

the environment.

Since these effluents are discharged to Pinheiros river,
which presents a high dilution factor, a study is also carried out
in order to verify if the activity present can be measured by the

equippents available.
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A indastria nuclear, Eono Qualquer atividade hunana,
apresenta um certo risco para a populacdio. A Coniss¥io Internacional
de Protecdo Radiolégica - ICRP, principal organismo internacional
no assunto, estabelece normas que visam proteger o trabalhador, o
individuo do pUblico ¢ o seu ambiente dos efeitos nocivos da
radiacdio. A ICRP ao fixar os limites de dose de radiag¢#o, procurou
enquadrar a induistria nuclear entre as indistrias

internacionalmente consideradas como as "mais seguras”’<19>,

As Figuras 1.1 e I.2 mostram a frequéncia de fatalidades
por alguns eventos naturais e por outros artificisis produzidos
pelo homen, comparadas con as fatalidades causadas por 100 reatores

nucleares de poté&nciacde),

Os principios bdsicos de Protegcdio Radiolégica sio

relacionados a seguir <(¢.17,108);
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1) Ni#o se deve adotar qualquer atividade

2)

3)

envolvendc radiac#o a nio ser que sua
introduci. produza um beneficio liquido
positivo.

As doses devem ser mantidas em niveis tdo
baixos quanto razoavelpente exequiveis,
levandc-3c en conta fatores economicos e socials.

A dose equivalente para os individuos n#o

cdeveréz r:.eder os limites recomendados.

Ente:ide-s8a ~..r dose equivalente uma grandeza composta,

que procura

avaliar - dano biolégico em funcdio da dissipacdo da

energia no corpo ou r... o6rgdo.

onde:

Analiticamente, & expressa pela seguinte equaciio:

Z 0O O X

H=Dx@xN (1.1)

dose equivalente

dose absorvida

fator de qQualidade

produto de todos os outros fatores

nodificadores

O primeiro requisito, isto é, a adogcdo de gqualquer

atividade ligada 4 energia nuclear, é na majioria dos casos de

competdncia dos Org#ios Nacionais de Energia Nuclear, no nosso caso,

a Comnissdio Nacional de Energia Nuclear - CNEN, pois trata-se de uma

decislo que

além dos fatores sécio-economicos, deve considerar

decisdes politicas.
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O beneficio 1liquido positivo pode ser avaliado pelas

equaciio custo-beneficio que pode ser expresss pela relaciio:

B=V-(P+X+Y) (1.2)

onde: beneficio liquido

V = beneficio bruto

g ]
"

custo da producdio bésica até a desativacdio da

atividade

X = custo para alcancar us nivel selecionado de
protec¢iio

Y = custo do detrimento biolégico causado pela

operac8o ou producdo

A autoridade considerard uba atividade justificdvel, sé

quando o valor de B for positivo.

0 segundo requisito, en que as doses de radiac@io deven
ser nantidas em niveis tdo baixos quanto razoavelmente exequiveis,
implica numa otipnizac¢8io da Prote¢io Radiolégica. Esta é obtida por

pneio de uma andlise diferencial custo-beneficio.

Una vez que & autoridade aprove uma atividade como tendo
beneficio liquido positivo, pode-se em geral, considerar que o
beneficio bruto (V) e o custo total da producdo (P) s#o oconstantes.
Neste caso, o beneficio 1liquido (B) serd méximo quando a soma do
custo da Proteclio Radiolégica e o custo do detrimento (X + Y) for

pninima.




A Figura 1.3 mostra a relacidio entre o custo da Protecio

Rediolégica (X) e o custo do detrimento (Y).

Para se chegar ao terceicro requisito, é necessério
determinar os 1limites derivados a partir dos limites estabelecidos

pelas normas de Frotecdio Radiolégica.

No caso dos individuos do piblico, devems ser determinados
os Linmites Derivados de Descarga (LDD) que representam a atividade
anual de uma dada composi¢io isotépica que, se 1liberada no
spbiente, resultard num compromisso de dose no grupo oritico igual

a0 limite de dose<+.8)>,

Entende-se por grupo critico, o conjunto de individuos da
populacdo que recebe a maior dose e deve ser selecionade visando a
obter um grupo razoavelpente homogéneo no que se refere a seus usos

e costumes.

Para se determinar a dose na populacdio, necessita-se
conhecer o tipo de material que ¢é 1liberado no ambiente pela
instalagdio nuclear, e saber como esse material radioativo se

difunde e chega ao honen.

Os efluentes radicativos eliminados no ambiente peroorrenm
diversos caminhos, por meioc das vias de transfer&ncia, até chegaren
ao homen. Seu movimento pode ser descrito matematicamente por

nodelos de compartimento.




FIG.I.3 -RELAGAO ENTRE O CUSTO DA PROTEGAO RA-
DIOLOGICA E O CUSTO DO DETRIMENTO.




A Figura 1.4 apresenta up Bodelo tipico de vias de

transferéncia para a eliminaciio de efluentes no ar e na aguaceld

As vias de transfer@ncia que produzem a maior dose no
homemn s&o conhecidas como vias criticas. Estas s#io caracteristicas
peculiares de cada instalac@io nuclear e dependem das condicdes
ambientais, da topografia, hébitos alimentares e distribuicdo da

populacdo(e.14.9,18,18,18)>

I.2 - PEROGRAMAS DE MONITORACEO AMBIENTAL PRR-OPERACIONAL

O critério para se avaliar o local de construcdio de uma
instalagcdo nuclear estd baseado nas condigdes apbientais,
especificamente fatores geoldgicos, hidrolégicos e metereolégicos e
outros fatores tais como densidade da populaglo, utilizac#o da
terra pelo homem, hédbitos alimentares, etc. E necesséric também
conhecer a radioatividade natural nesta regiio, com o objetivo de
determinar as varia¢des produzidas por futuras descargas de

material radioativo proveniente da instalag¢#o.

Os principais contribuintes & radicatividade natural s#o
os radioruclideos das séries radioativas naturais, juntamente com o

potdssio-40 e a radiaglio césmica.

A andlise das condi¢cdes ambientais e de outros tatores

nencionados acima é rcnhecida como andlise pré-operacional e &

- IPEN
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necessaria para o estabelecimento de limites e condicles de
descargas radioativas de uma instalac#io nuclear para o ambiente. A
andlise pré-operacional inclui o estudo dos seguintes

tépicost18.18);

- oS tipos e atividades dos radionuclideos [ |
seren liberados pela instalaciio nuclear, suas
propriedades fisico-quimicas e as vias e taxas
de descarga.

- a diluig¢do ou reconcentracdio dos radionuclideos
nos mnodelos de transfer®ncia que descreven
a sua trajetoria no ambiente.

- 0S aspectos naturais e artificiais do ambiente
que afetam o0 movimento dos elementos, tais como

geolégicos, hidrolégicos e metereolégicos.

- a utilizacio do apbiente para agricultura,
suprimento de agua e alimento, induistria e
recreaciio.

- a distribuicio da populacdio de acordo com a
idade, dieta, ocupacdes domésticas e recreativas
nas circunvizinhancas da instalagcdo nuclear.

- o8 niveis existentes de radioatividade natural
e radioatividade produzida pelo homen e suas
variacdes peritdicas.

- a identificacioc de matrizes biolégicas e outros
indicadores de contaminantes radicativos.

- a8 existéncia de poluentes quimicos, o8 quais

poden interferir com oS radionuclideos en sua




dispersi#io ¢ caminho de acio.

- a avaliaciio de doses significativas e
representativas de meabros individuais do
publico.

- a deterainacio de grupos homoglneos na

populacidio, que poderd#io receber as maiores doses

de radiacio.

Essa andalise deve ser rotineira, mesmo apés a instalacidio
nuclear entrar ea funcionamento. Os fins do controle ambiental para
uma instalac#o em operacdio s#o diferentes dos pré-operacionais;

neste caso os objetivos principais s#io<3.18)>:

- controlar as descargas de nmaterial radioativo
no ambiente.

- avaliar a "exposi¢@io potencial”™ do homems &
radiacio e materiais radioativos eliminados
pela instalag@o nuclear.

- demonstrar obedi2ncia aos regulamentos e outros
limnites operacionais.

- possibilitar a detec¢dio de algumas nudancas no
ambiente, resultantes da instalacio, apés ter
entrado em operaciio.

- confirmaer sc¢ os dados utilizados na avaliagido

pré-operacional estdio sendo mantidos.

Para o cumprinento desses objetivos, necessita-se
eslabelecer un Programa de MNonitoragcdio Ambiental especifico para

cada instalacéio, considerando-se as caracteristicas, distribuig¢dio

spspesgp wreocut CFFRELG!E NUCLESR/SP . IPEN




e hébitos da populacdio e o tipo e quantidade de radionuclideos cuja

liberacdo pode ser prevista.

A Monitorac#o Ambiental fornece medidas diretas dos
niveis de contaminac#o ambiental. Entretanto, em wmuitos casos, o
Programa de Monitorac#o Ambiental pode somente afirmar que os
niveis ambientais resultantes das emissdes radioativas estdio abaixo

do nivel detectdvel pela sensibilidade do aparelho.

Normalmente, a quantidade de radionuclideos liberada em
una instalacdo nuclear é pequena. Além disso, sua ooncentrac#o
geralmente é baixa, préxima ao valor da radiocatividade natural, o
que torna dificil sua detecedio, exigindo outras técnicas para

avalid-la.

Ep geral, os Programas de Monitora¢do Ambiental si¥o

planejados de maneira a:

- assegurar que os padrdes de Protecdo
Radiolégica pertinentes sejam obedecidos;

- avaliar o impacto ambiental, ¢

- verificar se o tratamento de rejeitos estéd sendo

eficiente.

O controle ambiental dentro da instalacdio é feito
determinando-se a quantidade de npaterial radioativo 1liberado ao
apbiente, para a contabilizaclic da descarga, que ¢é chamada de
Termc-Fonte. A liberagcido de gases radioativos, através de chaminés,

pode ser conhecida colocando-se monitores de radiaclio em locais
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estratégicos e quando necessério, filtros absolutos para pé ou
outros filtros como o de carvio quimicamente ativo para gases.
Controla-se a 1liberacdio de efluentes liquidos radioativos no meio
ambiente, fazendo-se nedidas da radioatividade antes da liberaci¥o.
Controlam-se também os residuos radioativos s6lidos que devem ser
liberados no ambiente ou armazenados, procurando-se evitar a sua

dispersiio.

Alémn desse controle na liberag3o de material radioativo,
deve-se fazer um estudo dos 1limites derivados de descarga de
naterial radiocativo que um ambiente especifico pode receber, comn a

finalidade de otimizar o controle radiologico ambiental.

Para se ter certeza de que o controle ambiental externo a
instalacdo é bem conduzido, s#o realizadas medidas ambientais
externas. A quantidade destas medidas, sua frequéncia e importancia

dependem do programa de cada instalacgdo.

Os principais tipos de medidas s&0¢37):

- nedidas do ar atmosférico, particulados e gases.

- medidas das condigdes metereolégicas do
apbiente, diregdo e velocidade dos ventos,
indice pluviométrico, ete.

- nedidas das precipitagdes radioativas,

- medidas das atividades da 4dgua de rios e
cérregos da redondeza.

- medidas da radioatividade do solo.

- medidas da radicatividade da fauna da redondeza.

13




- medidas da radioatividade da flora da redondeza.
- medidas da guantidade de iodo ou estrdnoio no

leite e em outros alimentos, etc.

Esta snalise ambiental externa pode ser simplificada
criteriosamente se foren estudadas as vias criticas de
transferdncia e os grupos criticos na populag#io. Vale lembrar que
as vias criticas de transferéncia dependen dos diferentes
radionuclideos que podemn ser liberados (Termo-Fonte), como veremos

adiante.

1.3 - ELABORACXO DO TERMO-FONTR.

O Termo-Fonte é normalmente uma descri¢cdio da descarga de
material radiocativo de uma instalacdio nuclear para o meio ambientes,
e descreve o tipo de radionuclideo, sua forma fisica e quimica,
Quentidade e atividade liberadas ao longo do tempo, configuraglo

geométrica da descarga e outras inforrmagdes pertinentes<ei>,

Na indistria nuclear, a wmaior parte das descargas
apbientais de nmaterial radioativo est#io na forma de mnateriais
suspensos ou dissolvidos em efluentes liquidos ou na forma de gases

ou particulados em efluentes gasosos.

0s radionuclideos que se incorporam a0 ar ou a4 Agua estidio

sujeitos a processos cono difusidio turbulenta ou molecular, .que

Comict A0 NACCN/L CE ENERGIA NUCLEAR/SP - IPEN
—————————————S5t




causan dispers#io do material, conforme esquematizado na Figura I.4.

Os radionuclideos presentes no ar ou na dgua estio
sujeitos ao fendmeno de deposicdo. Tal fenOmeno inclui sedimentacdio
gravitacional, remoc¢c#io por precipitacdio, impacto e adsorg¢#io ou

troca quimica.

A maioria dos radionuclideos en varios sistemas
ecolégicos tende a se depositar no solo, sedimentos e em depédsitos
de detritos orglnicos. Portanto, estes compartimentos
frequentemente tornam-se 0o nmaior reservatério de pateriais

radioativos.

Os radionuclideos podem ser introduzidos nas plantas,
através da absorcdo pelo solo, da deposi¢idio pelo ar ou da sorpcdo
na 4gua, no caso de plantas aquéticas. A absor¢lio de
radionuclideos, portanto, implica na incorporacdio interna dentro

dos tecidos do organismo em guestio.

A passagen de material radioativo das plantas aos
herbivoros, se deve principalmente 4 ingest&#o. Se qualquer
componente das plantas é consumido, entdo o material serd absorvido
pelo consumidor. Em alguns casos, o material radiocativo incorporado
dentro da planta pode estar emn uma forma mais solivel que o
naterial superficial e portanto, uma fragdio maior pode ser
absorvida pelo consumidor. Os herbivoros também ingerem os
radionuclideos absorvidos pelos solos ou sedimentos, apdés terenm

sido transferidos & vegetagiio.
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A incorporacfio de radionuclideos pelos animais pode

ocorrer também pela inalaciio direta de aerosséis.

Os radionuclideos contidos nos tecidos dos herbivoros
poden ser ingeridos pelos carnivoros, através do processo de
predac#io. Emn cada passo da cadeia alimentar, os radionuclideos
podem ser canalizados fisiologicamente para certos tecidos,

dependendo de suas propriedades fisico-quimicas.

As taxas nas quais o0& radionuclideos se movem entre os
compartimentos do ecossistema, determinam como o0 m@paterial seré
distribuido e como esta distribuigcd#o serd alcancada. Entretanto, as
taxas de transporte entre 08 compartimentos varia conm o
radionuclideo, natureza e atividade do biota e com as propriedades

do ecossistenma.
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I.4 - PROPOSITO DO TRABALHO.

Cabe & Divisdo de HMHonitoracidio Ambiental como parte da
Protec#io Radiolégica, estabelecer um Programa de Monitoracido
Ambiental, que visa dentre outros objetivos, a smonitoracdio de
efluentes para se determinar a quantidade de material radioativo
("Termo-Fonte”) 1liberada para o ameio ambiente, assim como o
estabelecimento dos 1limites de descarga desses efluentes e ainda a
confirmacdio de que esses limites s#io respeitados, de maneira que a
concentracdo de material radioativo no ambiente ndo ultrapasse os
linites anuais mpéximos admissiveis estipulados para os individuos

do piblico.

Portanto, o objetivo do presente trabalho é reavaliar e
otimizar os programas de controle de efluentes 1liqQquidos e de
nonitoracdio ambiental j& estabelecidos rotineiramente para as

instala¢3es nucleares do IPEN.

No Capitulo II é apresentado o programa de controle de

efluentes liquidos estabelecido rotineiramente.

0 propésito do Capitulo 1II & otimizar os tempos de
contagen desses efluentes liquidos de forma a agilizar a rotina

existente.

No Capitulo IV ¢ apresentado un estudo sobre a
visbilidade de se detectar a radioatividade presente ns égua do rio

Pinheiros, decorrente das liberagdes de efluentes 1liquidos pelo
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IPEN, dentro de um contexto mais amplo de seu Programa de

Monitoracio Ambiental.

COMICELE KACIEN’L CE ENERGIZ NUCLEAR/SP - IPEY
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II.1 - QRIGEM DOS EFLUENTES LIQUIDOS RADIOATIVOQS.

Durante a operacdio de una instalagdio nuclear, é
inevitdvel a produg@ic de efluentes 1ligquidos contaminados com

radioatividade.

Em uma central nuclear, por exemplo, a 4gua de
refrigeracdio do circuito primidrio passa continuamente através de
uma resina trocadora de ions, que remove os produtos de ativacdo e
os produtos de fissdo. O tritio presente na é4gua, entretanto, n¥o.é
retido por este método e a dgua do circuito primario é trocada por
dgua fresca toda a vez que se fizer necessério. Neste processo,
grandes volumes de adgus de rejeito contendo quantidades tracos de
material radioativo, além do tritio, sido gerados e tambén devem ser

tratados antes de sua libcoracdio para o meio ambiente.




Em uma planta de reprocessamento, por outro lado, mais de
98X dos produtos de fissiio se encontram dissolvidos na égua. Os
rejeitos de alta atividade s#o enviados diretamente para um
depositério & espera de um processo de solidificaglio final. Os
efluentes liquidos de média e baixa atividade também ocorrem nas
plantas de clarificaclio da 4gua, na recuperacdio dos solventes
orgdnicos, na purificacdio final do ur8nio e nos processos de
descontaminacio. A quantidade de efluentes liquidos radiocativos de
baixa atividade, por outro lado, estd nais ligada & operacdio dos
laboratérios analiticos, a0 sistema de desmineralizacgido do
combustivel, etc. e depende nmuito pouco da mpassa do elemento

combustivel irradiado.

Finalmente tem-se o0 caso, n#o menos importante, no qual

os efluentes liquidos s#io gerados em instalacdes nucleares e/ou

radioativas tais como, reatores de pesquisa, centrais de produc#o _

de radioisétopos e radiofdrmacos, laboratérios radioquimicos, etc.

Neste caso, podemos enquadrar as instalag¢des do IPEN, que engloban:

- o reator IEA - Ri, tipo piscina, que opera a
uma poté&ncia nominal pdxima de 2HW durante
40h/senana, destinado a producdio de
radioisétopos para emprego nos campos mais

diversos, incluindo a MHMedicina, a Engenharia, a
Indistria e a Pesquisa Fundamental e Aplicada.

- o Centro de Processapento destinado 4 produglio
de substincias marcadas, geradores de 99aTc, ¢
radioisétopos primérios, tais como: 1811, szp,

81Cy, etc. para uso en Medicina Nuclear.
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-0 Laboratério de Descontaminacg#io

Protec#o Radiolégica.

- o Centro aonde sio desenvolvidas as

etapas do ciclo do combustivel,

seguintes unidades: purificacgdo e
enriquecimento, fabricagido do
combustivel e tratamento de
radioativos.

- a unidade de producdio de compostos

tais como 6xido e nitrato de tério.
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I1.2 - PRINCIPAIS OBJETIVOS DA MONITORACKO DE  EFLUENTES

A determinac#oc da radioatividade em efluentes liquidos

gerados em uma instalagcdio nuclear é de interesse gquer do operador

de tal instalag#io, quer do puiblico em geral, pois os

efluentes

liquidos s#o despejados diretamente no sistema de esgoto.

A monitoracdoc de efluentes liquidos pode ser dividida em

tré&s dreas principais<e0):

1 - Monitorag¥o Interna.
2 - Monitoracdo da Emissiio.

3 - Monitorac¥o do Ambiente.




1 - A Monitoraci#o Interna engloba todo o sistema interno
de circuitos de égua, @& saber: efluentes liquidos de processos
radioativos e de laboratérios, efluentes ligquidos decorrentes de
trabalho de limpeza e descontaminagdio, 4guas de regeneracido
de reatores, &dguas de resfriamento, 4guas de rejeito doméstico,

4guas pluviais, etc.

O alvo principal de uma monitoragdio de efluentes ligquidos
interna, consisle n#o somente em garantir a observAncia das normas
de Protec#io Radiolégica no que se refere ao uso da dgua, mas também

en panter o0s custos da descontaminac#io tdo baixos quanto possivel.

A ponitorac#io interna continua, realizada em pontos
selecionados e estratégicos do escoamento das 4guas de rejeito,
alée de perpitir um controle, ou melhor, uma estipativa da
atividade liberada para o ambiente, fornece indica¢des ao operador
de uma instalacdio nuclear, que possibilitam reduzir o teor da

atividade total de dgua de rejeito.

2 - Ao contrérioc da monitora¢&o interna, cujo controle
depende inica e exclusivamente da iniciativa e do interesse em
Protec#io Radiolégica do operador, a MNonitoragdo da Radioatividade
Emitida ao Meio Ambiente, Juntamente com os efluentes liquidos de
unma instala¢do nuclear, é regida por normas e critérios

estabelecidos pela autoridade competente fiscalizadora - CNEN.

O conceito de monitoragdio aceito, estabelece que todo
efluente ligquido radioativo possivel, seja armazenado em tanqgues de

retencdio e/ou decaimento para andlise antes de ser liberado.
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Efluentes com atividade normalmente alta, devem ser estocados ea
boabonas de polietileno apropriadas, separadamente, a fim de evitar
a contaminac#o de grandes volumes de adgua presentes no

reservatério.

Una medida gama total de 1,0 litro da amostra em Frasco
Marinelli (ver Figura II.2), abrangendo um intervalo de energia
maior que 0,1 MeV (fornece informagdes sobre a possibilidade de
liberacdio total ou parcial do efluente ou estocagem para tratanento

do rejeito radioativo.

3 - Os radionuclideos liberados juntamente com os
efluentes liquidos, s#o despejados na rede de é&guas e poden
eventualmente provocar uma exposi¢dio adicional 4 populagdo.
Verifica-se, portanto, que a determinac3o da radioatividade total
eliminada por uma instala¢dio nuclear na rede de é&guas ¢é de

interesse da populag¢dio como um todo.

Quanto mais confidvel e extensiva for a monitoragdo da
enissdo, menor a necessidade de se realizar medidas de &gua no meio
apbiente, que s#io somente significativas como um controle adicional
e de suporte. Uma monitoragso randdmica da dgua de superficie do
canal principal 4 montante e & jusante do ponto de descarga, deve
ser realizada periodicamente, juntamente com a determinacidio do teor
de atividade presente em peixes comestiveis (quando existentes),
sedimentos e plancton, una vez que uma eventual concentrac#io pode

estar ocorrendo nesses peios.
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A mwmonitoracido de &guas subterrinea e potivel da
comunidade préxima 4 instalacdo nuclear, por outro lado, pode se

limitar a algumas amostras por ano.

I1.3 - TECNICAS DE MEDIDA.

A monitorac#o do teor de radioatividade em amostras de
agua, pode ser realizada por medida direta ou por medida apés sua

concentra¢do.

A vantagen da monitoracd#o direta, isto é, medida direta
da atividade, reside no fato de fornecer resultados continuos e
praticamente instantfineos, 4que s#io indispensdveis por nmedidas de

seguranga.

As medidas realizadas apés concentragdo, por outro lado,
tornam-se necessdrias quando os niveis de radicatividade presentes
sdo muito baixos, ao redor ou inferiores aos limites de

sensibilidade dos equipamentos utilizados para s medida direta.

A técnica de concentragio por evaporag¢idio, enbora
larganente empregada, apresenta a desvantagem de ndo contabilizar
gases e componentes volateis, tritio, carbono-14 e alguns compostos
de iodo. O rendimento da contagem depende muito pouco da gqualidade

da &gua e portanto o método ¢é adequado para se pedir a atividade

-CMIECAO KACICN/L CE ENERGIA NUCLEAR/SP - IPEN
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presente ea efluentes liquidos., cuja composiclio pode sofrer grandes

alteracdes.

Outras técnicas de concentracio da atividade, envolvea a

absorcidio e a co-precipitacio.

A vantagem desses aétodos em relacdo a evaporacdio, é o
processanento de grandes volumes de &gua ea tempos relativamente
mais baixos, razd#io pela qual os métodos s#io aplicados para amostras
de éguas superficiais, subterrfineas, potdveis ¢ pluviais que

apresentam atividades extremamente baixas.

0 ppétodo de Troca I%nica também ¢é indicado para
concentrar a atividade das amostras, embora os ions interferentes
inativos ou agentes complexantes presentes, possam interferir

seriamente na andlise dos radionuclideos.

I1.4 - DESCRICAQ DO METODO JA SXISTENTR PARA A NOMITORACAO DE

A determinacdio dos limites para descargas de efluentes
liquidos radioativos para o ambiente, exige um conhecimento
pormenorizado da instalagiio, da sua drea de influéncia, do Termo-
Fonte, da distribuiclio de populagio e de outros parfpetros

ambientais caracteristicos da regiio.




Para o caso do IPEN e outras instalagles nucleares no

Brasil, o 6rgido fiscalizador & a CNEN.

A ela compete a elaboracidio das Normas Basicas de Protegidio
Radioldégica que, para a eliminacdio de residuos radioativos liguidos
ep redes de esgotos sanitédrios, estabelece no parigrafo 7.4, inciso
7.4.1 que “as descargas didrias de atividades n#o superiores a 10
vezes os limites da coluna 8 da tabela 10, poderd ser feita
mediante licenca genérica, desde que os procedimentos de eliminac¥o
sejamn examinados e aprovados pelo 6rgdio e que a atividade total

anual niio seja superior a 1 Ci"<8>,

Cabivel se torna salientar que atualpente existe uma nova
norpa<8>, j& vigente e que em breve todos os limites de descarga de
paterial radioativo ao ambiente deverdio se adequar & essas novas

diretrizes.

Portanto, é de responsabilidade da Divis#io de Monitorag#io
Ambiental - DMA, controlar os efluentes liquidos que s#o elinminados
através da rede de esgotos e ao mpesno tempo fornecer dados para a

elaboragcdo do Termo-Fonte.

A atividade dos radionuclideos presentes en amostras de
efluentes liquidos gerados pelas diversas instala¢des do IPEN, é

deterninada pela DMA apéds o recebimento e andlise das mesmas.

Os efluentes 1ligquidos que conténm radionuclideos de meia-
vida curta sido arpazenados, para fins de controle, em tanques de

retencldio ou em tanques de decaimento. Para arpazenar os efluentes
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muito ativos, s#o utilizadas bombonas de polietileno, evitando
desta maneira que grandes volumes presentes nos tanques nio sejan
liberados para o meio ambiente devido & sua atividade. As
instalagdes ou laboratérios que n#o possuen seus préprios tanques

de retencio também armazenam o efluente liquido em bombonas.

0 procedimento de coleta das amostras é de extrenma
importfncia, pois a representatividade do resultado final seré
proporcional ao grau de homogeneidade das amostras a serem

analisadas.

No caso das bombonas de polietileno, a homogeneizacdio é
feita por agitac#io prévia manual. J& no caso dos tanques de
decaimento e/ou retencdio, a homogeneizac8o é feita de forma
bastante precéria, pois néio se dispde, no momento, de um sistema de
agitac#o automético e 08 volumes armazenados poden ser

consideravelmnente elevados.

As ampostras para anédlise, coletadas de bombonas de
polietileno e de tanques de decaimento e/ou retengdio sio
provenientes das seguintes instalagdes: Departamento de Reatores e
Circuitos Experimentais (RE); Departamento de Fisica e Quimica
Nucleares (TF); Departamento de Processamento (TP); Departamento de
Rejeitos (NC); Departamento de Processos Especiais (ME);
Departamento de Metalurgia Nuclear (MM); Departamento de Engenharia
(HQ) e PROCON (MP) e s#io coletadas de acordo com a produgéo, com
excegcdio das amostras do Departanmento de Reatores e Circuitos

Experimentais que invariavelmente sdo coletadas quinzenalmente.




A deterninaclio da atividade gama dos radionuclideos
presentes nas amostras ¢é feita por espectrometria e para os
emissores alfa e beta por meio de detectores especificos, sendo que
para esses processos de deteccdio, quando necessério, s&o feitas
previamente separacdes radioquimicas para deterninados

radionuclideos.

0O sistema de contagem utilizado para a identificaci#o e
quantificac@io dos radionuclideos emissores gama presentes nos
efluentes liquidos, ¢é constituido por: (conforme o0 esquema da

Figura 11.1)

. Fonte de alta tensdio ORTEC, Modelo 458.

. Detector seni-condutor de germ@nio-litio:
Ge(Li) Coaxial EG & G ORTEC, Modelo 8.001-0722.

. Pré-amplificador ORTEC, Modelo 120-4.

. Amplificador IPEN/CNEN, Modelo PM-321-2.

. Analisador Multicanal NORLAND de 4.088 canais
ino/tech, Modelo 5.400.

. Microcomputador ITAUTEC I - 7000 PCxT.

A geometria de contagen utilizada para os efluentes
liquidos é o Frasco Marinelli, com as dimensdes especificadas para

o volume de 1,0 litro da amostra, como apresentado na Figura 1I.2.
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0O tempo de contagem dos efluentes liquidos varia desde 1

ks até 4 ks, dependendo da atividade da amostra.

Os dados de contagem (canal x contagem) s&o ent#o
transferidos através de uma porta de comunicacdio serial (interface

RS-232) do multicanal para o microcomputador.

No microcomputador, os dados recsbidos s&o gravados enm

disquetes de 5 1/4” através de um programa especifico.

Esses dados s#o organizados em arquivos e posteriormente
transferidos na ligac#io micro-"mainframe” a um computador IBM 4381.
No computador, o processamento dos arquivos ¢ feito através do
programa SAMP0C(32)>, que produz uma listagem onde sd#o apresentados a
centréide, a energia (keV) e a 4rea dos picos gama com os

respectivos erros.

A identifica¢dio do radionuclideo é realizada através da
comparac#io entre as transi¢cles gama listadas na tabela de energia e
intensidades absolutas dos radionuclideos<28) e as dreas
apresentadas pelo prograna SAMPO, levando-se em consideragd#o as
intensidades e outras possiveis transi¢des de um nesmno

radionuclideo.

E possivel que durante a identificagdo de uma nova
amostra, se encontre um ruadiunuclideo, cuja ocorré&ncia ndo seja

prevista. Neste caso, Ou seja, quando acontecer de serea
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identificados radionuclideos COR pouca probabilidade de
aparecimento ou, ao contrério, néo serem encontrados radionuclideos
con alta frequéncia de aparecimento, é aconselhével contactar o

responsdével pela operac¢do, para se obter informacles sobre

eventuais modificacdes no processo envolvido.

E necessario salientar que extrapolagdes sdo feitas na
identificacdio de alguns radionuclideos. Trata-se do césio-137, cuja
neia-vida é de 30,2 anos e que, apesar de n#o ser emissor gama, é
detectado através do equilibrio com o seu filho bério-137, cuja
nmeia-vida & de 18,5 dias e que possui um fotopico bem definido em

611,7 keV.

Além do césio-137, algumas extrapola¢des sdo feitas nas

cadeias do ur8nio e do tério.

O cédlculo da atividade dos radionuclideos serd descrito

posteriormente.

Ap6és a determinac#o da concentracdo dos radionuclideos
presentes na aliquota amostrada, o resultado é corrigido para o
volume total do efluente armazenado. Nesta etapa ¢é feita a
cosparagdio do valor encontrado com o limite de descarga diario
adotado pelo IPEN - CNEN/SP, quando entdio é tomada a decisidio de

liberagiio Unica ou fracionada.
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Para se fazer este levantamento ou seja, uma descricdio do
tipo de radionuclideo, bem como sua atividade liberada ao longo do
tempo, langcou-se n#o co Termo-Fonte elaborado pela DMA, sendo que
os dados obtidos si#io referentes ao periodo de 1.884 a 1.966 e lista
todos os radionuclideos 1liberados como efluente 1liquido pelas

diversas instala¢des do IPEN, conforme Tabela II.1.

Pode-se notar pela tabela, que o0s radionuclideos gque
apresentan maior porcentagen de atividade liberada, em termos de
efluente liquido gerado por cada instalagdio e que s#o os pais
frequentes en termos de aparecimento, s#o os seguintes: tritio,
sédio-24, cromio-51, cobalto-80, niébio-85, 2zircObnio-95, antimdnio-
122, teldrio-123m, antimdnio-124, iodo-131, césio-137, chumbo-212,
rédio-228, tério-234 e urfnio natural. Esses radionuclideos podem
ser divididos em quatro grupos principais que s#o relacionados a

seguir:

Grupa 1: sédio-24, cobalto-60, antimdnio-124,
iodo-131 e césio-137 que sdo
provenientes do processo de regeneracido

das resinas do sistena de retratamento
da &gua da piscina do reator. O sédio-24
e o cobalto-60 sio produzidos através da

ativaciio por neutrons; antimdnio-122 ]
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ATIVIDADE LIBERADA RO PERIODO DE 1984 A 1986
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JABELA 11.1- RADIOWUCL(DEOS LIBERADOS PELDO IPEN CONO EFLUEWTYE LIQUIDO (ER TERNOS DE X DE ATIVIDADE) - Comtinuaclo.

1 I | 1 1) ¥ I ¥ ] ]
1r-192 x x ® ® 0,11 l " * J * ] ©.36 \ 0,01 "
{ 1 1
Aw-190 ] ® X ® X ] % ® ® % ] " i % 44.9
' \ M } T
Hg-203 : * * ® n ] * ) ® ] n | 49.5 | n | ] | ©.1% )
H 1 ¥ 1} 1 ] | ]

| T1-208 l 0,14 0,03 0,02 *x 1 *x | 0,01 1 *x ] *x l % | x | " l " i
i 13 i f I { { I | |
H B1-212 x ® 9,52 ] ©.04 * ] ©.,01 ) ] 1 * | X 1 * | * 1 4 |
M ] { { 1 1 i 1 1
! Pb-212 0,30 0,01 16,0 l 0,03 n l 0,02 l N ] N | x l 0,01 | x { x ]
1 1 1 T i T T 1 1
Pb-214 0,02 0,01 » X 1 ] I 0,01 | X x | x | x ] x x ]
11 { { | { 1 )
Th-227 2,69 0,06 x 0,54 | ] 1 *x | ©.02 x l ] | x ] x ] |
1 | | i 1 1 i
Re-220 0,01 0,10 l 7,03 I 0,14 l ] ] 0,01 l ] J ] ] x | 0,01 ] ] | o |
. k] | l T ] } i 1 ] |
Th-231 x 0,97 x l 0,09 ] ] l * 1 0,01 | * 1 % | x l 4 1 " ]
{ | { i T I 1§ ] H ]
Th-234 18,6 32,2 | 24,9 | 9,97 )] *x | 003} 48,9 | x ) x | S04 ) x | Kk |
i | . 1 { 1 { I 1 { ]
Onat 75.8 66,2 I 42,6 | 46,4 i ® l x I 5.0 l 2,66 l * ‘ 15.08 l x ‘ x j
H | i ] { | i { I | 1
lT!II’II. (%) 99.76 99,80 1100.07 l 98, 22 L799.73 1 99,88 1 99,93 ] 97 .27 ]100,00 | 99,11 1 99.99 | 90.70‘1

¢h RADIONUCL{DED NXO FO! DETECTADO CONO EFLUENTE L/QUIDO NESTE DEPARTANENTOD)
ONDE: ME = DEPARTANENTO DE PROCESSOS ESPECIAIS

BN = DEPARTARENTO DE RETALURGIA NUCLEAR

HP = PROCON

NQ = DEPARTARENTO DE ENGENHARIA QUIRICA

NC = DEPARTANENTO DE REJEITOS

NP = DEPARTANENTO DE PROTECXO RADIOLAGICA

RC = CICLONE

RE = DEPARTANENTO DE REATORES E CIRCUITOS EXPERINENTAIS

TE = DEPARTARENTO DE APLICACXO NA ENGENHARIA E NA INDUSTRIA

TF = DEPARTAMENTO DE F(SICA E QUINICA NUCLEARES

TP = DEPARTARENTO DE PROCESSANENTO

TP1 = DIVISXO DE RADIOFARMACIA

TPF = DIVISKO DE RADIOISATOPOS
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antimdnio-124 si#o produzidos por ativaci#io de
antindnioc metdlico; iodo - 131 e césio-137 siko

produtos da fiss#io nuclear.

Grupo 2: cromio-51 e iodo-131 que s#io provenientes du
drea de produgcéo d# substlncias marcadas (com-
postos quimnicos aos quais se incorpora o
radioisdétopo). Essas substfncias marcadas sdo
utilizadas em medicina nuclear para diagnés-

ticos.

Grupo 3: telirio-123m e iodo-131 que s#io provenientes da
producdo de radiois6étopos prinmérios, assim
chamados porque s#o agqueles que sofren
processamento quimico logo apés sua produg#o no

reator.

Grupo 4: chumbo-212, r&4dio-228, tério-234 e urfnio natu-
ral que s#io provenientes das diferentes etapss
do ciclo do combustivel reslizadas no IPEN e da

unidade de produ¢dio de compostos de tério.

O tritio e outros radionuclideos tais como bromo-82,
niédbio-85, zircdnio-895, ruténio-103, prata-110m, telirio-121,
telirio-127m, telirio-131im, ouro-198 e mercirio-203, n#o foram
citados en nenhum dos grupos acina por serem provenientes das

diferentes pesquisas realizadas nas diversas instalagdes do IPEN, o



portanto ndo serem gerados rotineiramente como efluente ligquido e

ndio se enquadraren no propésito do presente estudo.

Ressalta-se que foram deixadas de lado as instalacdes que
geram cCoRO efluente 1liquido determinados radionuclideos en
quantidades de atividade muito baixas, bem como aquelas que ni#o

gerae residuos radioativos.

A DMA recebe um volume grande de amostras das diversas
instalagles para seren analisadas, de modo que a rotina da Divis#o
fica sobrecarregada, pois os tempos de contagem determinados para
as diferentes amostras s#o aleatérios por nd#o se conhecer a
atividade gerada de cada radionuclideo como efluente 1liquido,
dificultando assim, o andamento do processo. Portanto, o objetivo
do presente estudo é agilizar a rotina da divis#o, determinando
assin oS tempos de contagem otimizados para os diferentes

efluentes gerados nas diversas instalag¢des do IPEN.
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IIT - QTIMIZACKO DO METODO DE CONTROLE DOS EFLUENTES LIQUIDOS RA-

IIT.1 - INTRODUCAQ.

Os radionuclideos selecionados para o presente estudo si#io
agueles que apresentaram paior porcentagem de atividade liberada,
bem como mpaior frequéncia de aparecimento no periodo de 1.884 a

1.888, conforme visto no Termo-Fonte e apresentado na Tabela II.1.

Esses radionuclideos s#io relacionados a seguir: sédio-24,
cobalto-80, antimBnio-124, iodo-131 e «c¢ésio-137 provenientes
principalmente do Departamento de Reatores e Circuitos
Experimentais; cromio-51, telirio-123m e iodo-131 provenientes

principalmente do Departamento de Processamento de Radioisétopos.

A Tabels II11.1 lista todos esses radionuclideos, bem como

suas caracteristicas nucleares e fisico-quimicas.




JABELA 111.1- CARACTER(STICAS DOS PRINCIPAIS RADIONUCL (DEOS ENISSORES GARA
LIBERADCS CORO EFLUENTT LIQUIDO PELAS DIVERSAS INSTALACOELS DO IPEW.

¥3dl - dS/MVIIONN VIOYINI 33 1INDIIVN OYSSINGY

(X | B 108 (¥ 1 R 108 {iasad {mon) toeny
WAD)OWUCL (DED NEIA-VIDA DECAIRERTO EWERGIA INTENS | DADE URIDADE DE ACIO DEZ | FORNA QUINICA
GANA DE PICO PRODUCXO DO PRODUCRO DO | PROVAVEL DD
(koV) [$°3) RADIOWUCL(DEO { WADIONUCL(DEO| WADIONUCL (DED
ATIVACNO POR
Na-24 15,0 h P 1.368,9% 100,0 REN NEUTRONS Neg 80,
‘= PRODUCKD DE
Cr-%1 27.7 4 EC 20,1 2.8 TPF @ TPC BUASTANC IAS CrCl,
NARCADAS
ATIVACXO POR CoS0,
Co-60 %73 a p 1.173,2 100,0 REN NEUTRONS )
Co, (80,4,
tmas NISTURA DE
Te-123 119,7 d T 1%9,0 84,1 TPI PRODUTOS DE HaTeO,
F1SSX0
| ATIVACXO DE 8b,y (80, ,
| Sb-124 0.2 d P €02,7 97,9 REN ANTINENIO °
METALICO Sh, (80,0
P
] REN Pr
\ -1 a.0 q P 364, % f,2 TPF & TPC | PROD.SUR.WARC. Nal
| TPI MISTURA DE PF
tons PRODUTO
Ce-137 20,2 a Y €61,6 20,0 REN (1] 4 Co,80,
1 FI1SSX0

‘e EC = Captura de Elétrone
T = Traneiclo lsceéricy

(es=! Dador fornecidos pelos Supervizores de Proteclo Radioldgica da respectiva instalaclo

tawd
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Nesta tabela n¥o foram considerados os elementos urfinio e
tério e respectivos filhos gerados no Ciclo do Combustivel Nuclear,
por serem predominantemente emissores O e B » Ssendo portanto

determinados com detectores especificos.

Como a DMA recebe muitas amostras das diversas
instalagdes para serem analisadas, a rotina da Divisdio fica muito
sobrecarregada. Assim, o sistema 1ie contagem fica superutilizado,
pois os tempos de contagem determinados para as diferentes amostras
sfio aleatérios por ndo se conhecer a atividade gerada de cada
radionuclideo como efluente 1liquido, dificultando assinm, o

andamento do processo.

Portanto, neste capitulo que visa agilizar a rotina da
Divis¥o, estudos serdo feitos sobre os vérios tempos de contagen
otimizados para os diferentes radionuclideos em questd#o, sendo
estes tempos dependentes de dois paré&metros fundamentais, a Taxa
de Contagen Especifica (Nesp) em cps/L calculada a partir do Limite
Didrio de Descarga (LDD)<®> em uCi/dia e o Limite Inferior de

Detecclio (LID) do sistema de contagem en cps/L.



A determinacio da taxa de contagem especifica dos
radionuclideos em questdio, tem por finalidade determinar um valor
de atividade mais restritivo que possa ser liberado ao nmeio
ambiente, com base no limite didrio de descarga das Normas Bdsicas
de Protegdio Radiolégica para cada radionuclideo e no sistema de
contagem utilizado. Calculou-se desta forma a taxa de contagem
especifica em cps/L Qque seria medida no caso de uma liberagido

equivalente ao limite didrio de descarga.

A taxa de contagem ¢ calculada através da seguinte

eguagiio:
N=IxAxE©€ (I11.1)
onde: N = taxa de contagem em cps
I = intensidade gama do fotopico ¢28>
A = lipite didrio de descarga em dps<®>
€ = eficiéncia calculada através da egquacio da
curva de efici@ncia, en cps/dps, do sistemna
de deteccdoco nas condi¢des normais de uso do
aparelho para o presente estudo (ver itens
I11.2.1 e 111.2.2).
Portanto, a taxa de contagen especifica é assim
calculada:

Nesp = _N_ (I11.2)

41



JABEL) 111.2- TAXA DE COWTAGEM LSPEC(FICA (Nesp) EN cps/L DOS RADIOWUCL (DEQS LIBERADOS COWO
EFLUENTE C&S g !

LIQUIDO,LEVANDO-SE EN {DERACXO O LINITE DILRIO DE DESCARGA (LDD)
ER uCavzdie.
teee) ta>
URIDADE LIRITE DIARIO EFICIERCIA TAXA DE VOLURE TAXA DE CONTA-
RADIONUCL (DEO DE DE DESCARGA CONRTAGERN TOTAL GEN ESPECIFICA
PRODUCXO (LDD) (ec) RAXINO (Nesp)
(uCizdte)d (cps/dps) (cpe) (3% (cpea/l)
tw) -
Ra-24 REN 100 7,0 x 10 2.590 100.000 0,03
teoa) -
Cr-31 TPF e TPC 1000 4,6 x 10 16.731 8.000 2,09
-
Co-60 REW 100 8,0 x 10 2.960 100.000 0,03
tea) -@
Te-123m TPI 10 1,2 x 10 J.641 8.000 0,46
-
Sb-124 REN 10 2,0 x 10 724 100.000 0,01
-
1-13 REN 10 3,9 %x 10 1.172 100.000 0,01
-
1-131 TPF/TPI 10 3,9 x 10 1.172 8.000 0,13
TPC
-3
Ce-137 REN 100 1,8 x 10 5.994 100.000 0,06

b REN = Departamento de Reatores e Circuitos Experimentais.

bkl TPF/TPI = Departamento de Processamento de Radiolsdtopos.
TPC

{wee' Eesses radionuclfdeos s¥o armazenados como ef luente lfquido em tanque de retenclo.

A4



onde: Nesp = taxa de contagen especifica em cps/L
N = taxa de contagenm em cps
v = volume total do tanque de retenciio e/ou

bombona pléstica em L

Os resultados obtidos se encontram na Tabela I11.2.

III1.2.1 - DETERMINACKO DA RETA DE CALIBRACKO.

Os equipamentos utilizados para a identificacdio e
quantificacio dos radionuclideos presentes nos efluentes liquidos

J4 foram descritos anteriormente, no Capitulo Il - item II.4.

Comn 0o detector Ge(Li) obteve-se uma resoluc#io de 4,2 keV

para a energia de 1.332,5 keV do cobalto-80.

Para se determinar a reta de calibra¢i#io, utilizaram-se
2.048 canais dos 4.098 canais disponiveis do analisador e as fontes
de bArio-133, césio-137, cobalto-60 e eurépio-154 de energias

conhecidas.

As energias correspondentes a cada radionuclideo e o

respectivo canal estdic representados na Tabela III.3.
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TJABELA 111.3- ENERGIAS DAS FONTES UTIL1ZADAS
RA CALIBRACXO E O RESPECTIVO

CARAL.

FONTE ENERGIA (keV) CANAL
Co-60 1.173,2 1.030
1.332,5 1.170

Ba-133 81,0 S9
160,6 129

276,4 231

302,8 256

356,0 303

383,3 327

Cs-137 661,6 573
Eu-134 121,8 95
244,7 208

344,3 292

443,9 381

778,9 679

867,3 757

964,0 844

1.085,8 983

1.112,0 979

1.497,9 1.237

merte w1 CNL C0 ENEFGIE NUCLE AR/ SP - 'PEA
————————e—e———eeeee— e - o o
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Com os dados da Tabela III.3, foi construida a rets de
calibraciio, energia (keV) em funciio do nimero do canal, como mostra

a Figura III.1.

Do gré&fico, energia (keV) em funcidio do nimero do canal,

tirou-se a reta de calibrac#o:

y = 1,13x + 15,22 (I11.3)

Onde y é a energia em keV e x 0 nimero do canal.

-

II1.2.2 - DETERMINACKO DA CURVA DE RFICIENCIA.

Para se deterninar a eficifncia do detector Ge(Li), fez-
se a contagen de uma soluc#o padr#io de eurépio-152, num volume de
1,0 litro, utilizando-se a geometria de contagem do Frasco
Marinelli que ¢é utilizado rotineiramente, cor tempo de contagenm

igual a 58.400 segundos.

O sistema de contagem utilizado, bem como o procedimento,

Ja foram descritos anteriormente.

A andlise dos dados de contagem, através do programa
SAMPO, produz uma listagem energia x édrea dos fotopicos existentes
na amnostra. Desta forma, foram identificados os vérios fotopicos do

eur6pio-152 de maicr intensidade gama, conforme a Tabela III.4.
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JABELA 111.4- EFICIENRCIA PARA CADA ERERGIA DO EURGP10-132.

RADIONU- INTERSIS;;; AREA DO FOTO- EN. GANA ;;-, EFICIENCIA
CL(DEO GAHNA (1 PICO (cont.) FOTOPICO (E) (€)
(%) (§-9) (keV) (cps/dps)
Eu-152 0,41 773 488,7 0,27
0,48 838 564,0 0,22
0,84 1.024 688,6 0,17
0,86 2.455 367,7 0,39
1,38 720 1.212,8 0,08
2,21 5.019 411,1 0,33
4,16 3.411 867,3 0,12
10,00 6.987 1.085,8 0,09
12,74 11.547 778,9 0,14
13,30 8.215 1.112,0 0,09
14,40 10.659 964,0 0,11
20,70 9.943 1.407,9 0,07
26,50 65.803 344,3 0,42

cemStA0 KRCICN/L CE ENERGIA NUCLEAR/SP - IPEN



Nesta tabela, a efici&ncia foi calculada para cada

energia do eurédpio-152, através da seguinte equaciio:

€ = S (II1.4)
37 xI xTxAxV

onde: € = efici&ncia em cps/dps

S = édrea total do fotopico dada pela listagem do
programa SAMPO

37 = fator de convers#io de unidades (dps/nCi)

I = intensidade gama relativa de cada
fotopico<28>

T = tempo de contagem da amostra gque é igual a
58.400 s

A = atividade especifica do eurépio-152 na
solucdio padr#o que é igual a 32,37 nCi/L

V = volume da amostra em L

Con base nas energias e nas efici&ncias obtidas para a
solucdio padrdio de eurépio-152 (Tabela I11.4), definiu-se uma curva
de efici@ncia através de um programa de computador S.A.S.
(Statistical Analysis System<?4>) no Centro de Processamento de
Dados do IPEN, que proporciona um ajuste estatistico dos dados

fornecidos.

Através do programa S.A.S., verificou-se que a reta que

melhor se ajusta a es3tes valores é a seguinte (ver Figurs 1I11.2):

In € = 2,222 - 1,316 ln E (111.5)
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onde: € efici8ncia em cps/dps

energia do fotopico em keV

Desta maneira, tem-se a possibilidade de se determinar as
eficiéncias de contagem para as respectivas energias dos
radionuclideos en questio. Pode-se, portanto, determinar as

eficiéncias no intervalo de energia de 100 keV até 2,3 MeV.

Esta reta, eficiéncia em funcdo da energia, € =
f(E), é caracteristica de parfmetros especificos do sistema de
dulecedo (detector, pré-amplificador, amplificador e analisador
Multicanal) e da geometria de contagem. A alteracdio eventual de
qualquer um desses parfmetros, implica em se construir outra curva
de eficiéncia. Além disso, ela deve ser recalculada periodicamente
para verificar se ndo est3o ocorrendo alteragdes no sistema de

contagen.

111.2.3 - CALCULO DO LIMITR INFERIOR DE DETECCXO.

0 Limite Inferior de Detecgdio (LID) do sistema de
contager é o0 menor valor de atividade de uma amostra que pode ser

detectado com um certo nivel de confianca estatistico.

A fin de se determinar a contagen da radia¢iio de fundo
(BG) que serd utilizada pars o cédlculo do LID dos radionuclideos ex

questiio, fez-se a contagem de Adguu de torneira, num volume de 1,0

Agaresle wALENL CE ENEFCIE NUCLERR/SP - 'PEN
e



litro, utilizando-se a geometria de contagem do Frasco Marinelli, e

tenpo de contagem igual a 1.000 segundos.

Para as apostras liquidas, a equaci#io seguinte ¢

utilizada, considerando-se un nivel de confian¢ca igual a 85%

(26.2.7.11);

onde: LID =

4,66

LID = 4,86 x £ x Vo x Hu (111.8)
T

limite inferior de deteccdio do sistema de
contager em cps/L

valor tabelado que corresponde a 2 Kq = KB
(supondo que a e [ sejam escolhidos para
un mespo nivel de confianga igual a 85%)

nivel de confianga estatistico correspondente a
um risco pré-selecionado em se cometer um erro
de priceira espécie (a= 0,05). Este erro leva en
conta a decisdio de que existe un certo nivel de
atividade na amostra, quando na realidade
n#o existe.

nivel de confianca estatistico correspon-
dente a um risco pré-selecionado emn se cometer unm
erro de segunda espécie ( = 0,05). Este erro
leva em conta a decisdio de que n#o existe
atividade presente na amnostra, qQuando na
realidade existe.

fator de calibraci#o = 1
ex I
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onde: € eficiéncia em cps/dps

I

intensidade gama do fotopico¢(2s>

h = nimero de canais que corresponden & largura

na neia altura do pico do cobalto-60
(1.173,2 keV). Nesse caso, analisando-se a
listagen contagen x canal, obteve-ge um

valor para h igual a 4 canais (Ver iten
I111.2.3.1)

T = tempo de contagem da amostra em s

Nu = nimero médio de pulsos da radiagdio de fundo

(BG) por canal em cont/canal.
Portanto,

Nu = z£n Cs (II1.7)
i*1 2.5 x h

onde Ci & a contagem obtida no intervalo de 2,5 x h.

A Tabela III.5 apresenta os resultados obtidos para os

Linites Inferiores de Deteccidio.

I11.2.3.1 - DETERMINACAO DA LARGURA NA MEIA ALTURA PABRA Q
EOTOPICO DO COBALTQ-80.



TABELA 111.5-

LINITE INFERIOR DE DETECCXO (LID) PARA TEWPO DE

CONTAGER IGUAL A 1000 SEGUNDOS EN cps/L.

CANAL CORTAGEN TOTAL NORERO MegDIO LIRITE INFE-
RADIORUCL (DEO CENTRGIDE RO INTERVALO DE PULSOS DO RIOR DE DE-
DE 10 CANALIS BG POR CANAL

tZ oo (Nu) (LID)

(cps) (cont/canal) (cps/L)
Ra-24 1.185 2,0 0.2 0,004
Cr-51 270 20,0 2,0 0,013
c°-6° 1-031 2.2 072 0.004
Te-123m 126 68,1 6.8 0,024
Sb-124 522 5,9 0,6 0,007
1-131 305 13,3 1,3 0,011
Cs-137 575 6,3 0,6 0,007




5S4

Para se obter o nimero de canais que correspondem A
largura na mpeia altura (h) que vai ser utilizado para o cédlculo do
Limite Inferior de Detecgcdic dos radionuclideos em estudo, contou-se
1,0 litro de uma solugdio de cobalto-80, utilizando-se a geometria
de contager do Frasco Marinelli, e um tempo de contagem igual a

1.000 segundos.

0 sistena de contagemn utilizado, bem como o procedimento,

jd foram descritos anteriormente.

A andlise do espectro obtido, através do programa SAMPO,
produz uma listagem energia x Area dos fotopicos existentes na
amnostra. Desta forma, foi identificado o fotopico do cobalto-80

(1.173,2 keV) de intensidade gama igual a 100%X.

Através da 1listagem contagen x canal foi construida a
curva apresentada na Figura III.3, e levando-se em consideragdio 15
canais de cada lado da centréide, calcnlou-se graficamente o
nimero de canais (h) que corresponden & largura na peia altura
(FWHM). Este valor é utilizado para o cédlculo do Limite Inferior de

Detecgcdio (LID) conforme descrito anteriormente.

II1.3 - CALCULO DO TEMPO OTIMIZADO DE CONTAGEM.

Como citado anteriormente, esse eostudo sobre o tempo
otimizado de contagem, visa agilizar a rotina da Divisio e depende

de dois pardAmpetros fundamentais que sdo a Taxa de Contagenm

ApereeAn CACICNIL CF E%TCRA NUCLEARR 'SP - TN
R e e - . - - -
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Especifica (Nesp) calculada no item II1.2 e o Limite Inferior de

Deteccidio (ver item 111.2.3).

A equacdio que serd utilizadu para o cédlculo desse tempo &

demonstrada abaixo.
Sabendo-se que o Limite Inferior de Detecc#io é definido
pela equac#o I11.6 (ver item III1.2.3):

LID = 4,66 x £ x Vb x Bu
T

Pode-se reescrevé-la da seguinte forma:

LID = Ci VBG

T

onde: Ci = constante = 4,68 x ¢
T = tempo de contagem em s
BG = radiacdo de fundo em cps/L

Considerando-se que o0 que se dctecta de uma amostra de
efluente liquido e uma certa taxa de contagem, que para efeito de
cédlculo equivale A taxa de contagem especifica mais a radiaclio de
fundo (BG), o tempo otimizado de contagem pode ser obtido por meio

da seguinte express#o:

Nesp + BG 3 LID = C1 VBG’
T Tot
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Chamando BG de Ca e BG° a radiac#io de fundo
T

para o tempo otimizado de contagem e resolvendo a inequacdo acima,

ten-se:

Nesp + C2 3 C: VCzTot

Tot

Portanto,

Tot 3 Ciz C2 (II1I.8)

(Nesp + C2)2

Onde Tot = tempo otimizado de contagem em segundos.

0Os resultados obtidos se encontram na Tabela II1.8.

Os resultados obtidos mostram que um tempo razoavelmente
baixo de contagem (5 min.) jA é suficiente para se detectar os
radionuclideos em quest#io, com atividades superiores ao Limite

Didrio de Descarga.

Se neste tempo de contagem n¥o for identificado nenhum
pico, a amostra pode ser liberada, com a certeza de que o Linmite

Diério de Descarga ndo estd sendo ultrapassado.



58

TABELA 111.6- TENPO OTINIZADO DE CONTAGER (Tot) ER min.

RADIORUCL{DED URIDADE RADIACXO DE TAXA DE CUONTA- TENPO CTIAI-
DE FUNDO GER ESPEC(FICA ZADO DE COR-
PRODUCXO (C») (Rewsp) TAGER (Tot.)
(cpa/L) (cps/L) (min)
(@) -‘
Na-24 REN 9,0 x 10 0,03 <1
toae)
-3
Cr-351 TPF e TPC 2,8 x 10 2,09 <1
-
Co-60 REN 9,0 x 10 0,03 <1
(m)
Te-123m TP 5,2 x 10 0,46 <1
-~
Sb-124 REN 1.5 x 10 0,01 )
-
1-131 REN 2,3 x 10 0,01 4
e B
1-131 TPF/TPI 2,3 x 10 0,135 <1
TPC
- 3
Cs-137 REN 1,6 x 10 0,06 < 1

M REN = Departamento de Reatores e Circuitos Experimentais.

¢e=> TPF /s TPl = Departamento de Processasento de Radioisdtopos.
TPI

(eene> Egses radionuclfdeos s3o armazenados como efluente ]fquido
en tanque de retenc¥o.
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Os valores das taxas de contagem especifica (Nesp)
apresentados na tabela III.2, para os diversos radionuclideos enm
estudo, s#o valores limitantes baseados no Limite Didrio de
Descarga (LDD), ou seja, o efluente 1liquido de uma determinada
instalacdo do IPEN terd a aprovacdo para a sua liberagdo na rede de
esgotos e posteriormente para o meio ambiente gquando o valor
encontrado para a sua atividade, estiver abaixo deste valor
limitante. Caso contrério, ou seja, quando nesta andlise se
verificar gque o valor da atividade estd acima do valor limitante, a
liberac#o implicaré num estudo posterior que visa comparar a taxa
de contagem para os radionuclideos em quest#io com os respectivos
Linites de Incorporacd#o Anual por Ingestdio (LIAI)<®>, assumindo-se
uma hipétese restritiva de que todo o efluente liquido gerado seja
soldivel no meio ambiente e que o individuo do puiblico possa

consumir normalmente essa &gua.

Portanto, esse estudo visa complementar as conclusdes j4
obtidas (item III.3) no que se refere & 1liberagdo dos efluentes

liquidos provenientes das instalacdes do IPEN.

A taxe de contagem (M) é calculada através da seguinte

equagdio:

. PEN
COMISSAD NACICN/L Ce ENERGIA NUCLEAR/SP Pt



M=IxLxe¢ (111.9)

onde: H = taxa de contagem em cps/L

I = intensidade gama do fotopico¢28)>

L = limnite de incorporacéo por ingest#o en
dps/L. Este valor foi obtido a partir do
LIAI e levando-se em consideracdo que o0 homen
referéncia ingere aproximadamente 2,0 litros
de liquido por dia <20>

€ = eficiéncia calculada através da equacgiio da
curva de efici&ncia do sistena de deteccdo
nas condi¢des normais de uso do aparelho para
o presente estudo, em cps/dps (ver ftens

111.2.1 e 111.2.2)

A Tabela II1.7 apresenta os resultados obtidos.

II1.5 - CALCULO DO "FATOR DE SEGURANCA"

Com a finalidade de se comparar os resultados obtidos nos
dois estudos no que concerne a liberacdo de efluentes liquidos para
o neio ambiente, definiu-se un fator denominado “Fator de
Seguran¢a” que representa a relac#io entre a Taxa de Contagem (M),
obtida a partir do Limite de Incorporacdio Anual por Ingestdio (LIAI)
e a Taxa de Contagem Especifica (Nesp), obtida a partir do Limite
Didrio de Descarga (LDD).



JABELA 111.7- TAXA DE CONTAGEW (W) EM cgulL DOS RADIONUCL (DEOS LIBERADOS CONO EFLUENTE L(QUIDO,
LEVANDO-SE EN CONRSIDERACXO OS LIRITES DE INCORPORACKO ANUAL POR INGESTXO (LIAD)
EN puCi/eno.
tese ) (R R}
RADIORUCL (DED UNIDADE LINITE DE INCORPO- LIRITE DE IRCORPO- EFICIERCIA TAXA DE
DE RACKO ANUAL POR RACXO POR INGESTXO CORTAGEN
PRODUCXO INGESTRO (LAl (e) (R}
(pCizano? (dpe/L) (cpes/dpe) (cpe/L)
t-) @ e
Na-24 REN 1.5 x 10 7.7200 7,0 x 10 53,4
(o)
cr-s1 TPF © TPC 1,3 % 10 65.860 4.6 x 10 29,7
- a
Co-60 REN 3.9 = 10 1.68%50 8,0 » 10 1,9
-8
Sb-12¢ REN 1,8 x 10 740 2,0 » 10 1,9
-
-1 REN 1.6 81 3,9 » 10 0,3
-2
-1 TPP/TPI 1,6 81 3,9 x 10 0.3
TPC
-2
Ce-137 REN 1.2 x 10 740 1,8 x 10 1,2

REN = Departamento de Reatores e Circuitos Experimentals.

TPF//TPl * Departasmento de Processamento de Radiolesdtopos.
TPC

Esses radionucl {decs 230 armazenados como ef luente Ifquido es tanque de retencdo.

19
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Os resultados obtidos encontram-se na Tabela 111.8.

Os valores encontrados para o Fator de Seguranca indicam
que, embora se esteja trabalhando com hipéteses menos restritivas,
estes fatores podem ser utilizados para a decisd#o sobre =a
eliminac#io dos efluentes liquidos em questdo, desde que seja obtida

upa licenca especifica por parte da autoridade competente.

Neste caso, deve-se levar en conta todos oS

radionuclideos que est#io sendo liberados simultaneamente.

comicSAC NACCN/L CE ENEFGIA NUCLEAR/SP - PEN




TABELA 111.8- FATOR DE SEGURANCA.

TAXA DE CONTAGER ESPECIFI- TAXA DE COWTACEN (W) (cpe/L), FATOR DE
RADIONUCL (DED CA (Reap) (cpa/L) ,LEVARDO- LEVANDO-6K CONSIDERACXO O SEGURANCA
SE EN CONSIDERACXO O LINI- LINITE DE INCORPORACKO ANUAL (R/Reep)
TE DIARIO DE DESCARGA- LDD POR INGESTXO - LIAI
ER  ucCisdis ER pCi/ano
Ne-24 0,03 S,4 180
Cr-31 2,09 29,7 14
Co-60 0,03 1,5 %0
Sb-124 0.01 1.5 1%0
-1 0,01 0.3 30
1-131 0.1% 0,3 2
Ce-137 0,06 1,2 20

£9



IV - ESTUDO DOS NIVEIS DE CONTAMINACKO EM AMOSTRAS LIQUIDAS

IV.1 - INTRODUCRO.

Com 0 objetivo de se controlar a descarga de material
radioativo para o sistema aquitico do rio Pinheiros sob influncia
do IPEN - CNEN/SP, ¢é feita a monitorac#io dos efluentes liquidos
gerados por suas diversas instala¢des nucleares, antes de sua
liberagcdio para o meio ambiente. Como jé& discutido anteriormente,
este controle ¢é feito medindo-se primeiramente por espectrometria
gana a atividade de cada:- um dos radionuclideos contidos nos

efluentes (Termo-Fonte), a seguir os resultados s#o comparados com

os limites de descarga adotados pela CNEN, quando enti#o ¢

autorizada a sua liberaciio.

A fin de verificar se estas liberacdes estdio sendo feitas
de forma controlada, e gque portanto resultan em um grau de risco
aceitdvel para a populagdio ep geral, deve-se realizar a monitoragio

apbiental, medindo-se "in loco” o nivel de radiostividade ao quai

—



os membros do publico estido expostos. Este programa de monitoracio
ambiental tem, portanto, um carfiter confirmatério e ird avaliar se
as suposicdes feitas no cédlculo da dose a partir do Termo-Fonte

estdio corretas.

De acordo con este programa<22>, todos os efluentes
radioativos liquidos autorizados para 1liberagdo alcancam o rio
Pinheiros, o que implica na necessidade cde uma monitoragido
periodica dessas 4guas, para a comprovacdio de gque n#io esta

ocorrendo nenhum tipo de contaminac#oco acidental.

Portanto, o objetivo do presente capitulo é verificar a
viabilidade de se monitorar as &guas do rio Pinheiros, tendo em
vista a baixa atividade dos radionuclideos liberados e os fatores

de diluic#io envolvidos.

Para tanto, torna-se necessério estahelecer um método de
concentracio dos radionuclideos eventualmente presentes, a fim de
que sejapn alcancados os limites de sensibilidade dos equipamentos

usualmente disponiveis nos laboratérios de medida.

0 método escolhido deve necessariamente submeter a
apostra a ser analisada a uma pré-concentracdio, pois 0s elementos
tracos tais como, s6dio-24, cromio-51, cobalto-80, teluirio-123m,
antimdnio-124, iodo-131 e césio-137 se encontram normalmente

presentes em baixas concentragdes, da ordem de 0,44 Bq/L.
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Os rudiovnuclideos listados anterioramente, foram definidos
com base no levantamento da atividade liberada dos radionuclideos
gerados como efluente 1iquido pelas diversas instalacdes do IPEN,
no periodo de 1.984 a 1.986, conforme apresentado no Capitulo II do

presente trabalho.

Varias técnicas de pré-concentracdio para a determinacido
de elementos tracos e radionuclideos ea amostras liquidas tém sido

descritas na literatura¢38.21.33.1.8.13,28-31,308.42.,10),

As resinas de troca idnica tém sido muito eficientes em
separacdes quimico - analiticas e té&m sido extensivamente usadas na
purificacio de #4guas, na concentracdio de radionuclideos e na
renoc8o de ions especificos¢21), sendo portanto a técnica de Troca

Idnica selecionada para o presente propésito.

No item 1IV.2 do presente capitulo serdo apresentados os
ensaijos realizados com solucdes simuladas contendo os
radionuclideos selecionados para o presente trabalho. Essas
solucdes serd#o percoladas por resinas catidnica e anidnica a fim de
se deterninar as porcentagens de retenc3io e de recuperagidio desses
radionuclideos, com o0 objetivo de se avaliar a sua capacidade de

concentracdo.

No iten 1V.3 serdio avaliadas as concentragdes desses

radionuclideos nas 4&guas do rio Pinheiros e a seguir, item 1V.4,
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estas concentracdes seridio cosparadas coa 08 Lisites Inferiores de

Detecclio dos equipamentos disponiveis.

Levando-se ea consideracidio os fatores de concentracidio
obtidos no item IV.2, sers avaliado o volume de 6&gua do rio
Pinheiros que deve ser amostrado. Desta forms, verificar-se-& se a
monitoracdio da 4&gua do rio Pinheiros é realaente viével, dentro de

ul contexto mais amplo de um controle radiolégico ambiental<¢22)

IV.2 - DETERMINACAQ DOS FATORES DE CONCENTRACKO.

Neste item seré descrita a Parte Experimental referente a
concentracdo dos radionuclideos presentes em amostras simuladas,
utilizando-se Colunas Trocadoras Anifdnica e Catidnica, visando a

deterpninac#io dos Fatores de Concentracgio.

IV.2.1 - REAGENTES UTILIZADOS.
1V.2.1.1 - Acido Cloridrico, Para Andlise, da Merck S.A.
Indistrias Quinmicas.

Iv.2.1.2 - Cloreto de Sédio Cristalino, Para Andlise, ds

Chimie Test Produtos Quimicos Ltda.

COMISSAO NACICN/L CE ENERGIA NUCLEAR/SP - wEN
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IV.2.1.3 - Hidréxido de S6dio enm Lentilhas, Para Andlise,

da Carlo Erba - Divis#o Quinmica.

IV.2.1.4 - Resina Anidnica Fortemente Bé&sica, 1 x 8, 50 - 100 Mesh,

Forma Cloreto.

IV.2.1.5 - Resina Catibnica Fortemente Acida, S0W x 8, 100 - 200

Mesh, Forma Hidrogénio.

Ambas resinas da Dow Chemical Co. Midland, Michigan,

U.S.A.

IV.2.1.8 - Iodeto de Sédio Seco da Hoeschst do Brasil -
Quimica e Farmac8utica S.A.

IV.2.1.7 - Nitrato de Cromio-IIl nona hidratado da
Hoeschst do Brasil - Quimica e Farmac8utica S.A.

IV.2.1.8 - Oxido de Antimdnio da Carlo Erba do Brasil S.A.

1V.2.1.9 - Carbonato de Cobalto da Carlo Erba do Brasil

S.A.

1V.2.2. - TRACADORES RADIOATIVOS.

Os radionuclideos 81Cr (tisax = 27,7d), 3311 (tis2 = 8,0d) e

12%0Te (tis2 = 118,7 d) foram fornecidos pelo Departasento de
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Processapenio de Radioisétopos do IPEN; 137Cs (tisz = 30,2 a) foi
fornecido pelo Departamento de Protec#io Radiolégica do IPEN; 2¢4Na
(tis2= 15,0 h), 8Co (tisz = 5,3 a) e 2245H (tisz = 80,2 d) foran

obtidos por irradiacdo no reator nuclear IEA-R1 do IPEN.

x tis2 - neia-vida fisica do radionuclideo.

IvV.2.2.1 - PREPARO DA SOLUCEQ DE TRACADQR DE 24Ng.

Iv.2.2.1.1 - IRRADIACKQ.

A solugido de tragador de s6dio-24 foi preparada
dissclvendo un sal de sédiov, irradiado no reator IEA-R1 do IPEN,

onde o fluxo de neutrons & du ordem de 1012 ncm-2g-1,

Para isso, cerca de 20mg de cloreto de sédioc em pé foram
envolvidos em um invélucro de papel aluminio 1limpo e depois,
acondicionados num recipiente de 1irradiac#o de polietileno, com
tampa rosqueada e dimcunsdes de 25 milimetros de didmetro e 70

nilimetros de comprimento.

O tempo de irradiagdc necessério foi de cerca de 30

minutos.
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Iv.2.2.1.2 - DISSOLUCKQ.

Apés un tempo de resfriamento de cerca de 12 horas, o
s6dio irradiado foi transferido para um bequer. Este tempo de
resfriamento foi necessério, para evitar a exposig¢iio do operador a
dose de radia¢d#io, proveniente da ativagdio do invéolucro de papel

aluminio e do préprio sédio.

O cloreto de sédio irradiado, foi ent#o dissolvido en

10mlL de agua deionizada em um baldio volumétrico.

IvV.2.2.2 - PREPARO DA SOLUCAO DE TRACADOR DE ®9Co.

1v.2.2.2.1 - IRRADIACAO.

A solugido de tragador de cobalto-60 foi preparada
irradiando-se cerca de Smg de carbonato de cobalto durante 8 horas,

sob um fluxo de 1012 ncm-2s-1,

ApOs uma semana de tempo de resfriamento, o sal foi
dissolvido com HCl O0,5N a quente e diluido a 10olL en baldo

volumétrico.
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IV.2.2.3 - PREPARO A SOLUCKQ DE TRACADOR DE 1245)h.

IV.2.2.3.1 - IRRADIACAO.

A solu¢do de tragador de antimdnio-124 foi (preparada
irradiando-se cerca de Smg de 6xido de antim®nio durante 8 horas,

sob um fluxo de 1012 pcm-2s-1,

Ap6s uma semana de tempo de resfriamento, o sal foi
dissolvido com HC1l O0,5N a gquente e diluido a 10mlL em balso

volumétrico.

IV.2.3 - EQUIPAMENTOS.

Neste capitulu, os aparelhos utilizados para a medida da
contagem dos radionuclideos emissores gama presentes nas amostras
.iquidas s#o aqueles j& descritos anteriormente - item II.4, com

exceg¢#o do detector de germénio.

0 detector utilizado para esta série de medidas foi o
detector semi-condutor de germ@nio de alta pureza: HPGe Coaxial da
EG & G ORTEC, Modelo GEM 20.200, com uma resolucdio determinada no

pico de 1.332,5 keV do cobalto-60 de 3,2 keV.
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Toda a vez que se trabalhou com radionuclideos de meia-
vida curta, foi feita uma correcdio para o tempo de decaimento,

utilizando-se a seguinte equac#o:

A = Ao e-0.883t/%,,y (Iv.1)
onde: A = atividade no instante t
Ao = atividade inicial no instante t=0
tis2 = meia vida fisica do radiocnuclideo
t = intervalo de tempo, desde o instante t = O

até o instante t.

0 sistema de detec¢d#io foi calibrado diariamente, usando-

se para tanto uma fonte padr#io de cobalto-80 e uma de césio-137.

IV.2.4 - METODOLOGIA.

I1V.2.4.1 - PREPARO DA SOLUCAQ SIMULADA.

Foi preparada uma solugdio contendo os tragadores

radioativos, 24Na, 81Cr, ©80Co, 123mTe, 1245hH, 131] e 137Cs numa




concentracdio tal que se tenha cerca de 5.000 contagens de cada

radionuclideo em 30 minutos de contagen.

O pH da solug¢dio foi condicionado entre 1 e 2. Este pH
baixo é necessério para a eliminacdo dos possiveis carbonatos
presentes, pois esses se ligam efetivamente &s colunas de resinas e

assin diminuem a ligag#o dos radionuclideos as resinas<30>,

Antes de percolar essa solu¢do simulada pelas colunas de

resinas, o pH foi ajustado entre $5 e 6<30)>,

Essa solug¢doc foil levada a um volume de 1.000mL em baldo

volumétrico.

Recolheu-se uma aliquota de 25ml dessa sclug¢dio e levou-se

a4 contagem por 30 minutos em frasco de vidro de 120mL.

Na Figura 1IV.1 apresenta-se o espectroc obtido dessa

solue¢do.

IV.2.4.2 - PREPARO DA COLUNA TROCADORA CATIONICA.

Dez gramas de resina catidnica DOWEX 50W X 8 foram pré-~

condicionadas, percolando-se cerca de 25oL de uma soluc¢do de

. 1ot
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cloreto de s6dio 10X e Agues deionizads até que o efluente estivesse

neutro.

O tratamento final da resina catidnica, foi feito de
fornma a deixar a resina na forra ibﬁica desejada, ou seja,
percolaram-se cerca de 25mL de uma soluc#o de Acido cloridrico 2M

e agua deionizada até que o efluente estivesse neutro.

I1V.2.4.3 - BREPARO DA COLUNA TROCADORA ANIONICA.

Dez gramas de resina ani8nica DOWEX 1 x 8 foram preé-
condicionadas, percolando-se cerca de 25 mL de uma solugfio de
hidréoxido de sdédio 2M e 4agua deionizada até que o efluente

estivesse neutro.

O tratamento final da resina anidnica, foi feito de forma
a2 deixar a resina na forma idnica desejada, ou seja, percolaram-se
cerca de 25nL de uma solugdo de dcido cloridrico 2M e agua

deionizada até gue o efluente estivesse neutro.

As colunas assip preparadas, foram scopladas ao sistenma,

conforme a Figura IV.2,
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FIGURA I¥.2 - SISTEMA DE TROCA IONICA.

LEGENDA:

1- Balao Volumeétrico de Vidro de 1.000 ml.
2- Solucdo Simulada.

3- Coluna de Vidro com as seguintes dimensdes: 13,0 mm
de didmetro e 200,0 mm de comprimento.

4- Resina Cationica DOWEX S0W x 8, 100 - 200 Mesh, Forma
Hidrogeénio,

5- Resina Anidnica DOWEX 1x8, 50 x100 Mesh, Forma Cloreto.

6- L3 de Vidro.

COMISSAD NACCHS T L Lhlnuis  U=elh
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IV.2.4.4 - ELUICKO DA SOLUCAO CARGA.

Os 1.000eL da solucdio carga foram percolados pelas
colunas trocadoras catidnica e anidnica, & uma vazdio constante de

aproximadamente 4,0 mL/min.

Recolheu-se uma aliquota de 25mL dessa soluc#o efluente e
levou-se a contagem por 30 minutos, utilizando a meska geometria de

contagen da solugdo carga.

As colunas foram Separadas para se realizar a eluigdio dos

radionuclideos retidos pelas resinas.

IV.2.4.5 - ELUICKO DAS COLUNAS TROCADORAS CATIONICA E

Foram realizados experimentos nos quais os tragadores
radioativos retidos nas Resinas Anidnica e Catidnica foram eluidos
com 50 gL de HC]l 6N, e os efluentes foram coletados es duas fra¢des

de 25 gL para cada coluna utilizada.

Estas condi¢des experimentais foram definidas com base no
trabalho de Krieger e Frishkorn<28)>, gue utilizaram as resinas
Dowex 50 x 8 e Dowex 1 x 8 para concentrar os radionuclideos

presentes em amostras ambientais 1liquidas nas proximidades de um
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reator de poté&nciu. De acordo com esses autores, os radionuclideos
cobalto-60, estrdncio-85, césio-137 e iodo-131 foram gquantitativa-
aente eluidos com &cido cloridrico 8 N, partindo-se de um volume de

40 L de uma amostra ligquida de dureza de 150 ppm.

A vazdo foi mantida & 4,0 mL/min durante a operacido.

Cada fracéo coletada foi 1levada & contagem por 30

minutos.

IV.2.4.6 - CALCULO DAS PORCENTAGENS DE RRTENCAQ K
RECUPERACEQ

Os resultados obtidos para a reten¢dio e recuperac¢fio dos
radionuclideos en estudo nas colunas trocadoras anidnica e

catidnica siio apresentados na Tabela IV.1.

Como era de se esperar pelos dados da 1literatura<d3d,
24Na, S1Cr(III), ©9Co(II) e 137Cgs foram fortemente retidos na
resina catidnica em meio #cido cloridrico 10-8 a 10-® M, sendo

facilmente eluidos com HC1l 6M.

Embora a retengiio do 131] tenha sido satisfatéria, a sua
eluiclio 86 & possivel com concentracdo de HCl acima de 10 Mc32),

Essa concentracg#io, entretanto, n#io seria indicada para a elui¢dio do
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TABELA 1V.1-PORCENTAGEN DE RETENCXO E RECUPERACXC NAS COLUNAS
TROCADORAS ANIONICA E CATIORICA,UTILI1ZARDO-SE UNA
SOLUCXG DE HC! 6N CONMO ELUENTE.

te)>

RADIONUCL (DEO PORCENTAGEN DE PORCENTAGEN DE
RETENCXO RECUPERACXO

Ne-24 100 9%
Cr-51 98 78
Co-60 100 88
Te-123m 11 18
Sb-124 63 27

1-131 100 --
Cs-137 100 91

¢=? Fgta Porcentagem e Recuperacdo foi calculada com base
na atividade de cada radionuclfdeo presente na solugdo
carga.




123aTe, cujea retenc#o na resina catidnica¢¥3) e na resina

anidnica¢12.38)> nio foi quantitativa em meio HC1l 10-5 a 10-® N.

No caso do 224SHb(Il11), a retencéo nesse mesmo meio ocorre
parcialmente nas resinas anidnica e catidnica, sendo sua eluicdo

com HC1 6 M também parcial<33>.

IV.3 - AVALIACAQ DA CONCENTRACEQ DE MATERIAL RADIOATIVO NAS

De acordo com o prograpa de ponitoracdio ambiental
estabelecido<22>, todos os efluentes 1liquidos radioativos gerados
pelo IPEN-CNEN/SP autorizados para liberacdo alcan¢cam o rio
Pinheiros. A equac#&o¢3¢> que fornece a concentracdio de material

radioativo no ponto de descarga no rio Pinheiros é apresentada a

seguir:
Cw.1 = P Hp LQs e- N j tp (IV.1)
— !
F
onde: Cw.1 = concentragdo do radionuclideo i na agua
do rio em Bq/L
P = fator de convers#o que relaciona as

unidades usadas para a taxa de liberacdo
e vazio do rio, en unidades de
concentraclio na d4gua (no caso, P ¢é igual

a l)




Qs = taxa de entrada do radionuclideo i no
rio em Bg/ano
F = volume total anual de efluentes em L/ano

Mp fator de mistura que equivale ao inverso

do fator de diluigdo (adimensional)
(Mp € igual a F/R, onde R & a vazdo
média anual do rio - no caso, R é igual
a 2,2 x 1022 L/ano¢22>
tp = tempo de transito médio para os
radionuclideos atingiren 0 ponto de
interesse (tp foi estimado em 1 hora = 3.600 s)
Ai = constante de decaimento do radiononuclideo

i em s-2

A Tabela 1V.2 apresenta o0s valores obtidos para a
concentracdo dos radionuclideos em estudo nas 4guas do rio

Pinheiros.

1v.4 - DETERMINACKQ DOS VOLUMES DE AGUA DO RIO PINHEIRQS A

Com 0o objetivo de se determinar a quantidade minima de
apnostra de a&gua do rio Pinheiros que deve ser coletada, calculou-se
iniciclpente a relagc#o entre o Limite Inferior de Detecclio e a

Concentracéo do radionuclideo na &gdua do rio Pinheiros.




JABELA 1V.2- CORCENTRACKXO DOS RADIONUCL{DEOS EW
ESTUDO NAS £GUAS DO RIO PINHEIROS.

CORCENTRACXO NA £GUA

RADIONUCL {DEQ DO RIO PINHEIROS (C_ »

(Bg/L)

Na-24 0,92
Cr-51 0,21
Co-60 0,46
Te-123» 0.45
Sb-124 0,28
1-131 0,53

Cs-137 0,21

PP LR UL AN MRS I
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Una vez estabelecida esta relacdio, foram levados ea
consideraciio os fatores de concentraciico obtidos no estudo referente
4 concentracdio dos radionuclideos em colunas trocadoras anidnica e

catidnica.

A partir da relacdo entre essas grandezas obtidas, foi
possivel determinar os volumes minimos da dgua do Rio Pinheiros que
devemn ser amostrados para se detectar uma eventual descarga nido

planejada.

Os volumes a seren amostrados sd#io apresentados na Tabela

Iv.3.

Pela andlise dos resultados, verifica-se gque os volumes
de dgua do rio Pinheiros que devem ser coletados para que sejam
alcancados os Limites Inferiores de Deteccdio dos radionuclideos,
utilizando-se o0s equipamentos de medida disponiveis, variaranm

consideravelmente (10 a 180 litros ).

Considerando-se as dificuldades inerentes a coleta das
anostras de Agua do rio Pinheiros e os tempos necessérios para se
concentrar essas amostras em laboratério, definiu-se como limite o

valor de 50 litros de amostra.

Nestas condig¢des, o0 método de concentrag¢dio proposto

permite a avaliac#io de praticamente todos os radionuclideos que




poderiam estar presentes na &gua do rio Pinheiros, excecdio feita ao

radionuclideo cromio-51.

0 método proposto pode portanto, ser estabelecido
rotineirapente dentro de um contexto mais amplo de um programa de

monitorac#io ambiental das instala¢des nucleares existentes no IPEN.
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TABELA 1V.3- VOLUNE DE £GUA DO RIO PINHEIROS A SER ANOSTRADO.

CONCENTRACXO LINITE INFE- _LID

RADIONU- NA ACUA DO RIOR DE DE- C... FATOR DE VOLURE A SER
CL{DEO RIO PINHEIROS TECCXO CONRCENTRACXO ANOSTRADO

(C...? (LID)

(Bq/L) (Bq/L) (L)
No-24 0,92 5,7 6,2 0,96 6
Cr-51 0,21 28,8 137,3 0,78 175
Co-60 0,46 5,0 10,9 0,88 12
Te-123n 0,45 2.4 5,3 0.18 29
Sb-124 0,28 3,6 12,8 0,27 47

1-131 0,53 3,5 6,6 -- --

Cs-137 0,21 4,3 20,6 0,91 23

t®» Fator de Concentrac3o calcul ado no

uma eolucgBo de HC! 6N como eluente

item 1V.2.4.6, utilizando-se




V - CONCLUSAQ.

Os resultados obtidos para o estudo de otimizacdo do
método de controle dos efluentes 1liquidos gerados pelo IPEN,
postraran que um tempo razoavelmente baixo de contagem ( 5 min ) ja
é suficiente para se detectar os radionuclideos ¢. questdio, cos

atividades maiores que o Limite Difrio de Descarga.

Se neste tempo de contagem n&o for identificado nenhum
pico, a amostra podera ser liberada para o wmeio ambiente, com @
certeza de que o0 Limite Didrio de Descarga n#o estiéa sendo

ultrapassado.

Quando, no pesmno teegc de contagem, for encontrada uma
atividade abaixo do Limite Didrio de Descarga, a apostra também

poderd ser liberada para o meio ambiente.

Quando a atividade encontrada for superior ao Lipite
" Didrio de Descarga estabelecido pelas Normas, poder-se-& ainda
utilizar hipéteses nmenos restritivas baseadas nos Limites de

Incorporaci#o Anual por Ingestfio, para se tomar a decisdio sobre s




liberaciio do efluente em questiio. Neste caso, entretanto, deve ser
requerids uma licenca especifica por parte da autoridade competente
ap6s um estudo criterioso da capacidade radiolégica do meio

receptor.

No estudo referente &4 otimizac#io do método de controle
ambiental, verificou-se a viabilidade de se monitorar as é&guas do
rio Pinheiros que é o corpo de &gua receptor dos efluentes liquidos

gerados pelo IPEN.

Os resultados obtidos, utilizando-se como método de
concentracdio resinas trccadoras de ions e considerando-se os
fatores de dilui¢cdio do meio receptor, mostraram que 50 L de Agua
sfio suficientes para se analisar uma possivel contaminacio de 24Na,
80Co, 123=Te, 1245h e 137Cs, levando-se em consideracdio os Limites

Inferiores de Deteccdio do equipamento de medida.
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