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R E S U M O

O alvo principal de una monitoração de efluentes líquidos

gerados eu una instalação nuclear, consiste na determinação da

quantidade de material radioativo liberado para o meio anbiente,

COB a finalidade de confirmar se os limites de descarga

estabelecidos estio sendo respeitados.

Embora o controle operacional dos efluentes líquidos seja

realizado rotineiramente desde o inicio do funcionamento das

instalações nucleares do IPEN, o crescimento dos diversos

departamentos, bem como a construção de novos departamentos de

pesquisa e desenvolvimento, tornaram necessária uma otimização dos

métodos de controle já existentes e estabelecidos. Para tanto,

desenvolveu-se este trabalho que objetiva dinamizar a rotina da

Divisão de Monitoração Ambiental do IPEN-CNEN/SP, procurando

otimizar os procedimentos adotados para a medida da atividade

presente nos efluentes líquidos.

COMISSÃO NACXN/L CE ENERGIA NUCLEAN/SP • IPEN



Todos os efluentes líquidos radioativos liberados para o

•eio aabiente alcança* o rio Pinheiros, o que iaplica na

necessidade de una monitoração periódica dessas águas, para a

coaprovaçlo de que nio está ocorrendo nenhua tipo de contaminação,

planejada ou acidental. Para tanto, foi realizado tanbéa UB estudo

sobre a viabilidade de se detectar a radioatividade presente na

água do rio Pinheiros decorrente dessas liberações, tendo em vista

a baixa atividade liberada e os fatores de diluição envolvidos.



MONITORING OF THB RADIOACTIVE LIQUID EFFLUENTS DISCHARGED FROM

IPBN-CNBN/SP. OPTIMIZATION OF THB PROCEDURES ADOPTED.

CE'LIA REGINA SEKI

A B S T R A C T

The main purpose of a radioactive liquid effluents

monitoring 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 limits

established by the competent authority.

Although this control has been established on a routine

basis since the begining of operation of the nuclear installations

available 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 measurement 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

equipments available.
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C A P I T U L O I

I - IHTRODDCIO.

I . I - PRINCÍPIOS BÁSICOS PR PROTBÇJTO RADIOLtfolCA.

A indústria nuclear, como qualquer atividade humana,

apresenta UB certo risco para a população. A Conissão Internacional

de Proteção Radiológica - ICRP, principal organismo internacional

no assunto, estabelece normas que visan proteger o trabalhador, o

indivíduo do público e o seu anbiente dos efeitos nocivos da

radiação. A ICRP ao fixar os limites de dose de radiação, procurou

enquadrar a indústria nuclear entre as indústrias

internacionalmente consideradas como as "mais seguras "<19>.

As Figuras 1.1 e 1.2 mostram a freqüência de fatalidades

por alguns eventos naturais e por outros artificiais produzidos

pelo homem, comparadas com as fatalidades causadas por 100 reatores

nucleares de potência<**>.

Os princípios básicos de Proteçio Radiológioa slo

relacionados a seguir <«»*?.**>:
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1) Nlo se deve adotar qualquer atividade

envolvendo radiação a nlo ser que sua

introdução produza un beneficio liquido

positivo.

2) As doses devem ser nan tidas ea niveis tio

baixos quanto razoavelnente exeqüíveis,

levando-Jt. en conta fatores econonicos e sociais.

3) A dose equivalente para os indivíduos não

teverè f.';eder os linites reconendados.

Enteade-s«« ? r dose equivalente una grandeza composta,

que procura avaliar dano biológico em função da dissipaçio da

energia no corpo ou r. órgão.

Analiticamente, é expressa pela seguinte equação:

H = D x Q x N (II)

onde: H = dose equivalente

D = dose absorvida

Q = fator de qualidade

N = produto de todos os outros fatores

modificadores

0 primeiro requisito, isto 6, a adoção de qualquer

atividade ligada à energia nuclear, é na maioria dos casos de

competência dos Órgãos Nacionais de Energia Nuclear, no nosso caso,

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

decisão que além dos fatores sócio-economicos, deve considerar

«..!.».. » ° » " « ' u | K M I I «««M/IP • r •



O beneficio liquido positivo pode ser avaliado pela

equação custo-beneficio que pode ser expressa pela relaçlo:

B « V - ( P * X + Y) (1.2)

onde: B = beneficio liquido

V = beneficio bruto

P - custo da produçlo básioa até a desativado da

atividade

X = custo para alcançar UB nivel selecionado de

proteção

Y = custo do detrimento biológico causado pela

operado ou produção

A autoridade considerará usa atividade justificável, só

quando o valor de B for positivo.

0 segundo requisito, en que as doses de radiaçio deves

ser mantidas eu niveis tio baixos quanto razoavelmente exequiveis,

implica numa otimização da Proteçio Radiológica. Esta é obtida por

meio de uma análise diferencial custo-beneficio.

Uma vez que a autoridade aprove uma atividade como tendo

beneficio liquido positivo, pode-se em geral, considerar que o

beneficio bruto (V) e o custo total da produção (P) são constantes.

Neste caso, o beneficio liquido (B) será máximo quando a soma do

custo da Proteção Radiológica e o custo do detrimento (X + Y) for

minima.



A Figura 1.3 Bostra a relaçio entre o custo da Proteção

Radiologies (X) e o custo do detriaento (Y).

Para se chegar ao terceiro requisito, é necessário

deterninar os liaites derivados a partir dos unites estabelecidos

pelas nornas de Proteção Radiologies.

No caso dos indivíduos do público, deves ser determinados

os Liaites Derivados de Descarga (LDD) que representas a atividade

anual de una dada composição isotópica que, se liberada no

anbiente, resultará nun compromisso de dose no grupo oritico igual

ao liBite de dose<*-8>.

Bntende-se por grupo critico, o conjunto de indivíduos da

população que recebe a maior dose e deve ser selecionado visando a

obter UB grupo razoavelaente homogêneo no que se refere a seus usos

e costumes.

Para se determinar a dose na população, necessita-se

conhecer o tipo de material que é liberado no ambiente pela

instalação nuclear, e saber como esse material radioativo se

difunde e chega ao homem.

Os efluentes radioativos eliainados no ambiente peroorrea

diversos caminhos, por meio das vias de transferência, até chegarea

ao hoaea. Seu aoviaento pode ser descrito matematicamente por

Bodelos de compartimento.



FIG.1.3 -RELAÇÃO ENTRE O CUSTO DA PROTEÇÃO RA-
DI0L06ICA E O CUSTO DO DETRIMENTO.
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A Figura 1.4 apresenta ua aodelo típico de vias de

transferência para a eliminação de efluentes no ar e na água<«*>.

As vias de transferência que produzes a naior dose no

honem são conhecidas cono vias criticas. Estas slo características

peculiares de cada instalação nuclear e dependes das condições

ambientais, da topografia, hábitos alinentares e distribuição da

população***14.Q.xe.is.ie>.

1.2 - PROGRAMAS DK HOHITORACJTO AMBIENTAL PRI-OPKRACTDNAL

K OPERACIONAL.

0 critério para se avaliar o local de construção de una

instalação nuclear está baseado nas condições ambientais,

especificanente fatores geológicos, hidrológicos e Betereológicos e

outros fatores tais cono densidade da população, utilização da

terra pelo homem, hábitos alinentares, etc. E necessário tambén

conhecer a radioatividade natural nesta região, con o objetivo de

deterninar as variações produzidas por futuras descargas de

naterial radioativo proveniente da instalação.

Os principais contribuintes á radioatividade natural são

os radior.uclideos das séries radioativas naturais, juntamente COB O

potássio-40 e a radiação cósmica.

A análise das condições ambientais e de outros fatores

mencionados acima é rcnhecida como análise pré-operacional e é

r'tJtn'ultOl/L Cl tNPFfr1* Mt |C |-E*ft/3P « IPCti
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necessária para o estabelecimento de limites e condições de

descargas radioativas de usa instalado nuclear para o ambiente. A

análise pré-operacional inclui o estudo dos seguintes

tópicos*ie.xe>:

- os tipos e atividades dos radionuclideos a

serem liberados pela instalado nuclear, suas

propriedades fisico-quimicas e as vias e taxas

de descarga.

- a diluição ou reconcentraçlo dos radionuclideos

nos nodeios de transferência que descrevem

a sua trajetória no ambiente.

- os aspectos naturais e artificiais do ambiente

que afetam o movimento dos elementos, tais como

geológicos, hidrológicos e metereológicos.

- a utilizado do ambiente para agricultura,

suprimento de água e alimento, indústria e

recreado.

- a distribuiçio da população de acordo com a

idade, dieta, ocupações domésticas e recreativas

nas circunvizínhanças da instalação nuclear.

- os niveiü existentes de radioatividade natural

e radioatividade produzida pelo homem e suas

variações periódicas.

- a identificação de matrizes biológicas e outros

indicadores de contaminantes radioativos.

- a existência de poluentes químicos, os quais

podem interferir com os radionuclideos em sua
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dispersio a caainho da ado.

- a avaliação de doses significativas a

representativas de aeabros individuais do

público.

- a deterainação de grupos hoaogeneos na

populaçlo, que poderio receber as aaiores doses

de radiado.

Essa análise deve ser rotineira, aesao após a instalacio

nuclear entrar ea funcionamento. Os fins do controle aabiental para

uaa instalacio ea operaçio são diferentes dos pré-operacionais;

neste caso os objetivos principais sio<3**s>:

- controlar as descargas de aaterial radioativo

no aabiente.

- avaliar a exposição potencial" do hoses à

radiação e aateriais radioativos eliainados

pela instalação nuclear.

- deaonstrar obediência aos regulanentos e outros

unites operacionais.

- possibilitar a detecção de alguaas nudanças no

aabiente, resultantes da instalação, após ter

entrado ea operação.

- confirmar so os dados utilizados na avaliação

pré-operacional estão sendo aantidos.

Para o cuaprisento desses objetivos, necessita-se

estabelecer uu Programs de Monitoração Aabiental especifico para

cada instalação, considerando-se as características, distribuiçio

f* r»r-rur. Tf TKlhVt N'UCl£*W/SP • 'PC*
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e hábitos da população e o tipo e quantidade de radionuclideos cuja

liberação pode ser prevista.

A Monitoração Ambiental fornece medidas diretas dos

niveis de contaninação anbiental. Entretanto, eu nuitos casos, o

Programa de Monitoração Ambiental pode somente afirmar que os

niveis ambientais resultantes das emissões radioativas estão abaixo

do nivel detectável pela sensibilidade do aparelho.

Normalmente, a quantidade de radionuclideos liberada em

uma instalação nuclear é pequena. Além disso, sua concentração

geralmente é baixa, próxima ao valor da radioatividade natural, o

que torna dificil sua detecção, exigindo outras técnicas para

avaliá-la.

Em geral, os Programas de Monitoração Ambiental são

planejados de maneira a:

- assegurar que os padrões de Proteção

Radiológica pertinentes sejam obedecidos;

- avaliar o impacto ambiental, c

- verificar se o tratamento de rejeitos está sendo

eficiente.

0 controle ambiental dentro da instalação é feito

determinando-se a quantidade de material radioativo liberado ao

ambiente, para a contabilização da descarga, que é chamada de

Termo-Fonte. A liberação de gases radioativos, através de chaminés,

pode ser conhecida colocando-se monitores de radiação em locais
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estratégicos e quando necessário, filtros absolutos para pó ou

outros filtros cono o de carvio quimicamente ativo para gases.

Controla-se a liberação de efluentes líquidos radioativos no meio

ambiente, fazendo-se medidas da radioatividade antes da liberado.

Controlan-se também os resíduos radioativos sólidos que deven ser

liberados no ambiente ou armazenados, procurando-se evitar a sua

dispersão.

Além desse controle na liberação de material radioativo,

deve-se fazer um estudo dos limites derivados de descarga de

material radioativo que um ambiente especifico pode receber, com a

finalidade de otimizar o controle radiológico ambiental.

Para se ter certeza de que o controle ambiental externo á

instalação é bem conduzido, são realizadas medidas ambientais

externas. A quantidade destas nedidas, sua freqüência e importância

dependem do programa de cada instalação.

Os principais tipos de medidas são<37>:

- medidas do ar atmosférico, particulados e gases.

- medidas das condições metereológicas do

ambiente, direção e velocidade dos ventos,

índice pluviométrico, etc.

- medidas das precipitações radioativas.

- medidas das atividades da água de rios e

córregos da redondeza.

- medidas da radioatividade do solo.

- medidas da radioatividade da fauna da redondeza.



- medidas da radioatividade da flora da redondeza.

- nedidas da quantidade de iodo ou estronoio no

leite e em outros aiisentos, etc.

Esta análise ambiental externa pode ser simplificada

criteriosamente se forea estudadas as vias criticas de

transferência e os grupos críticos na população. Vale lembrar que

as vias criticas de transferência dependem dos diferentes

radionuclideos que podem ser liberados (Termo-Fonte), como veremos

adiante.

1.3 - BLABORACXO DO TERHO-FONTK,

0 Termo-Fonte 6 normalmente uma descrição da descarga de

material radioativo de uma instalação nuclear para o meio ambiente,

e descreve o tipo de radionuclideo, sua forma física e química,

quantidade e atividade liberadas ao longo do tempo, configuração

geométrica da descarga e outras informações pertinentes<«l>.

Na indústria nuclear, a maior parte das descargas

ambientais de material radioativo estão na forma de materiais

suspensos ou dissolvidos em efluentes líquidos ou na forma de gases

ou particulados em efluentes gasosos.

Os radionuclideos que se incorporas ao ar ou à água estão

sujeitos a processos como difusão turbulenta ou molecular, que

tit KACCM/1 CE ÍHtmk MUCUAH/3P
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causas dispersão do aaterial. conforae esqueaatizado na Figura 1.4.

Os radionuclideos presentes no ar ou na água estlo

sujeitos ao fenõaeno de deposiçio. Tal fendaeno inclui sediaentaçio

gravitacional, reaoção por precipitado, iapacto e adsorção ou

troca quiaica.

A aaioria dos radionuclideos en vários sistesas

ecológicos tende a se depositar no solo. sedimentos e ea depósitos

de detritos orgânicos. Portanto, estes cospartisentos

frequenteaente tornaa-se o aaior reservatório de aateriais

radioativos.

Os radionuclideos podea ser introduzidos nas plantas,

através da absorção pelo solo, da deposição pelo ar ou da sorpção

na água, no caso de plantas aquáticas. A absorção de

radionuclideos, portanto, iaplica na incorporação interna dentro

dos tecidos do organisno en questão.

A passages de aaterial radioativo das plantas aos

herbívoros, se deve principalnente á ingestão. Se qualquer

componente das plantas é consuaido, então o naterial será absorvido

pelo consuaidor. Ea alguns casos, o aaterial radioativo incorporado

dentro da planta pode estar ea una foraa aais solúvel que o

aaterial superficial e portanto, una fração aaior pode ser

absorvida pelo consuaidor. Os herbívoros taabéa ingeres os

radionuclideos absorvidos pelos solos ou sedínentos, após terea

sido transferidos à vegetação.
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A incorporado de radionuclideos pelos animais pode

ocorrer também pela inalação direta de aerossóis.

Os radionuclideos contidos nos tecidos dos herbívoros

podes ser ingeridos pelos carnívoros, através do processo de

predação. En cada passo da cadeia alimentar, os radionuclideos

podes ser canalizados fisiologicamente para certos tecidos,

dependendo de suas propriedades fisico-qulnicas.

As taxas nas quais os radionuclideos se noven entre os

cospartinentos do ecossistena, determinas como o material será

distribuído e como esta distribuição será alcançada. Entretanto, as

taxas de transporte entre os compartimentos varia cos o

radionuclideo, natureza e atividade do biota e cos as propriedades

do ecossistema.
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1.4 - PROPÓSITO nn TBARALHO

Cabe à Divislo de Monitoração Aabiental coso parte da

Proteçio Radiológica, estabelecer um Programa de Monitorado

Aabiental, que visa dentre outros objetivos, a aonitoraçio de

efluentes para se determinar a quantidade de aaterial radioativo

("Terao-Fonte") liberada para o aeio aabiente, assia eoao o

estabelecimento dos 1inites de descarga desses efluentes e ainda a

confirmação de que esses limites slo respeitados, de aaneira que a

concentração de material radioativo no aabiente nio ultrapasse os

limites anuais máximos admissíveis estipulados para os indivíduos

do público.

Portanto, o objetivo do presente trabalho é reavaliar e

otimizar os prograaas de controle de efluentes líquidos e de

aonitoraçio ambiental já estabelecidos rotineiraaente para as

instalações nucleares do IPEN.

No Capitulo II é apresentado o programa de controle de

efluentes líquidos estabelecido rotineiramente.

0 propósito do Capitulo III é otiaizar os tempos de

contagem desses efluentes líquidos de foraa a agilizar a rotina

existente.

No Capitulo IV é apresentado ua estudo sobre a

viabilidade de se detectar a radioatividade presente na água do rio

Pinheiros, decorrente das liberações de efluentes líquidos pelo
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IPEN, dentro de ua contexto sais anplo de seu Programa de

Monitoração Anbiental.

ccw::ic KACXWL CE ENEHGIA NUCLEAR/SP



C A P Í T U L O I I

I I - MQHITORAC1O DOS KFLURHTRS LIQUTfrtS RADIOATIVOS GERADOS KM UMA

THSTALACAO HUCLEAR - ASPECTOS GERAIS E CONTROLE RBAI.TZAnO Hf>

I I . 1 - ORIGEM DOS EPLURHTBS LTQUTHOS RADIOATIVOS.

Durante a operaçlo de una instalação nuclear, é

inevitável a produção de efluentes líquidos contaminados coa

radioatividade.

EB usa central nuclear, por exemplo, a Água de

refrigeração do circuito primário passa continuamente através de

uma resina trocadora de ions, que remove os produtos de ativação e

os produtos de fissão. 0 tritio presente na água, entretanto, nãoé

retido por este método e a água do circuito primário é trocada por

água fresca toda a vez que se fizer necessário. Neste processo,

grandes volumes de água de rejeito contendo quantidades traços de

material radioativo, além do tritio, são gerados e também devem ser

tratados antes de sua liberação para o melo ambiente.
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En uaa planta de reprocessaaento, por outro lado, sais de

99X dos produtos de fissio se encontras dissolvidos na água. Os

rejeitos de alta atividade slo enviados diretamente para ua

depositório à espera de UB processo de solidificado final. Os

efluentes liquidos de nédia e baixa atividade taabén ocorres nas

plantas de clarificaçio da água, na recuperado dos solventes

orgânicos, na purificação final do urânio e nos processos de

descontaminação. A quantidade de efluentes liquidos radioativos de

baixa atividade, por outro lado, esta nais ligada à operação dos

laboratórios analiticos, ao sistema de desminerali2ação do

conbustivel, etc. e depende muito pouco da massa do elemento

combustível irradiado.

Finalmente tem-se o caso, nlo menos importante, no qual

os efluentes liquidos são gerados em instalações nucleares e/ou

radioativas tais como, reatores de pesquisa, centrais de produção-

de radioisótopos e radiofármacos, laboratórios radioquimicos, etc.

Neste caso, podemos enquadrar as instalações do IPEN, que englobam:

- o reator IEA - RI, tipo piscina, que opera a

ura potdncia nominal máxima de 2MW durante

40h/semana, destinado a produção de

radioisótopos para emprego nos campos mais

diversos, incluindo a Medicina, a Engenharia, a

Indústria e a Pesquisa Fundamental e Aplicada.

- o Centro de Processamento destinado á produçlo

de substancias marcadas, geradores de •••Tc, e

radioisótopos primários, tais como: X911, %z?,

slCr, etc. para uso em Medicina Nuclear.
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o Laboratório de Descontaminação ligado à

Proteçio Radiológica.

o Centro aonde sio desenvolvidas as diferentes

etapas do ciclo do combustível, contendo as

seguintes unidades: purificação e conversão,

enriquecinento, fabricação do elemento

combustível e tratamento de rejeitos

radioativos.

a unidade de produção de compostos de tório,

tais como oxido e nitrato de tório.

II.2 - PRINCIPAIS OBJRTIVOS DA MONITORAÇÃO PB RFLUEHTES

LÍQUIDOS.

A determinação da radioatividade em efluentes líquidos

gerados em uma instalação nuclear é de interesse quer do operador

de tal instalação, quer do público em geral, pois os efluentes

líquidos são despejados diretamente no sistema de esgoto.

A monitoração de efluentes líquidos pode ser dividida em

três áreas principais<«°>:

1 - Monitoração Interna.

2 - Monitoração da Emissão.

3 - Monitoração do Ambiente.
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1 - A Monitoração Interna engloba todo o sistema interno

de circuitos de água, a saber: efluentes líquidos de processos

radioativos e de laboratórios, efluentes líquidos decorrentes de

trabalho de linpeza e descontaminação, águas de regeneração

de reatores, águas de resfriamento, águas de rejeito doméstico,

águas pluviais, etc.

0 alvo principal de uma aonitoraçio de efluentes líquidos

interna, consiste não somente em garantir a observância das normas

de Proteção Radiológica no que se refere ao uso da água, mas também

em manter os custos da descontaminação tão baixos quanto possível.

A monitoração interna continua, realizada em pontos

selecionados e estratégicos do escoanento das águas de rejeito,

além de permitir um controle, ou melhor, uma estimativa da

atividade liberada para o ambiente, fornece indicações ao operador

de uma instalação nuclear, que possibilitam reduzir o teor da

atividade total de água de rejeito.

2 - Ao contrário da monitoração interna, cujo controle

depende única e exclusivamente da iniciativa e do interesse em

Proteção Radiológica do operador, a Monitoração da Radioatividade

Emitida ao Meio Ambiente, juntamente com os efluentes líquidos de

uma instalação nuclear, é regida por normas e critérios

estabelecidos pela autoridade competente fiscalizadora - CNEN.

0 conceito de monitoração aceito, estabelece que todo

efluente liquido radioativo possível, seja armazenado em tanques de

retenção e/ou decaimento para anal ife antes de ser liberado.
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Efluentes con atividade normalmente alta. deven ser estocados es

boabonas de polietileno apropriadas, separadaaente, a fia de evitar

a contaninação de grandes volumes de ágoa presentes no

reservatório.

Una medida gana total de 1,0 litro da amostra em Frasco

Harinelli (ver Figura II.2), abrangendo um intervalo de energia

maior que 0,1 HeV fornece informações sobre a possibilidade de

liberado total ou parcial do efluente ou estocagea para tratamento

do rejeito radioativo.

3 - Os radionuclideos liberados juntamente com os

efluentes líquidos, são despejados na rede de águas e podem

eventualmente provocar uma exposição adicional à população.

Verifica-se, portanto, que a determinação da radioatividade total

eliminada por uma instalação nuclear na rede de águas é de

interesse da população como um todo.

Quanto mais confiável e extensiva for a monitoração da

emissão, menor a necessidade de se realizar medidas de água no meio

ambiente, que são somente significativas como um controle adicional

e de suporte. Uma monitoração randômica da água de superfiois do

canal prinoipal á montante e á jusante do ponto de descarga, deve

ser realizada periodicamente, juntamente com a determinação do teor

de atividade presente em peixes comestíveis (quando existentes),

sedimentos e plancton, uma vez que uma eventual concentração pode

estar ocorrendo nesses seio».



â monitor ado de Águas subterrânea e potável da

coaunidade próxiaa à instalado nuclear, por outro lado» poda se

liaitar a algumas amostras por ano.

II.3 - TKCHICA8 PB URDIDA.

A aonitoraçlo do teor de radioatividade ea amostras de

água, pode ser realizada por medida direta ou por aedida após sua

concentraçio.

A vantagem da monitorado direta, isto é, medida direta

da atividade, reside no fato de fornecer resultados contínuos e

praticamente instantâneos, que slo indispensáveis por medidas de

segurança.

As medidas realizadas após concentração, por outro lado,

tornam-se necessárias quando os niveis de radioatividade presentes

são muito baixos, ao redor ou inferiores aos limites de

sensibilidade dos equipamentos utilizados para A medida direta.

A técnica de concentração por evaporação, eabora

largamente empregada, apresenta a desvantagem de não contabilizar

gases e componentes voláteis, tritio, carbono-14 e alguns compostos

de iodo. 0 rendimento da contagem depende muito pouco da qualidade

da água e portanto o método é adequado para se medir a atividade

:CMIC:AO aciewH et teci* NUCUAW/8P. nu
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presente ea •fluentes líquidos, cujs. coaposiçlo pode sofrer tf r and es

alterações.

Outras técnicas de concentraçio da atividade» envoiYea a

absorçio e a co-precipitaçio.

A vantagea desses aétodos em relaçio à evaporaçio, é o

processanento de grandes voluses de água ea teapos relativamente

•ais baixos, razio pela qual os aétodos slo aplicados para Mostras

de águas superficiais, subterrâneas, potáveis e pluviais que

apresentas atividades extremamente baixas.

0 método de Troca Iônica tanbéa é indicado para

concentrar a atividade das anostrás, embora os ions interferentes

inativos ou agentes coaplexantes presentes, possas interferir

seriamente na análise dos radionuclideos.

I I . 4 - DESCRIÇÃO DO MÉTODO JÁ EXISTEMTB PARA A MOIIITORACAO Dl

EFLUENTES LfollIDOS RADIOATIVOS OBRADOS PILO I P EM

A deterninaçlo dos unites para descargas de efluentes

líquidos radioativos para o anbiente, exige ua conheciaento

pornenorizado da instalapio, da sua área de influência, do Terão-

Fonte, da distribuição de população • da outros parftaetros

anbientais característicos da regiio.
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Para o caso do IPEN e outras instalações nucleares no

Brasil, o órgão fiscalizador é a CNBH.

A ela compete a elaboração das Nornas Básicas de Proteção

Radiológica que, para a eliminação de resíduos radioativos líquidos

eu redes de esgotos sanitários, estabelece no parágrafo 7.4, inciso

7.4.1 que as descargas diárias de atividades não superiores a 10

vezes os limites da coluna 9 da tabela 10, poderá ser feita

mediante licença genérica, desde que os procedimentos de eliminação

sejam examinados e aprovados pelo órgão e que a atividade total

anual não seja superior a 1 Ci"<e>.

Cabivel se torna salientar que atualmente existe uma nova

norma<6>, já vigente e que em breve todos os limites de descarga de

material radioativo ao ambiente deverão se adequar á essas novas

diretrizes.

Portanto, é de responsabilidade da Divisão de Monitoração

Anbiental - DMA, controlar os efluentes líquidos que são eliminados

através da rede de esgotos e ao mesmo tempo fornecer dados para a

elaboração do Termo-Fonte.

A atividade dos radionuclideos presentes em amostras d*

efluentes líquidos gerados pelas diversas instalações do IPEN, é

determinada pela DMA após o recebimento e análise das mesmas.

Os efluentes líquidos que contêm radionuclideos de meia-

vida curta são armazenados, para fins de controle, ea tanques de

retenção ou em tanques de decaimento. Para armazenar os efluentes
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muito ativos, slo utilizadas bombonas de polietileno, evitando

desta maneira que grandes volumes presentes nos tanques nlo sejam

liberados para o meio ambiente devido à sua atividade. As

instalações ou laboratórios que não possuem seus próprios tanques

de retenção também armazenam o efluente liquido em bombonas.

0 procedimento de coleta das amostras 6 de extrema

importância, pois a representatividade do resultado final será

proporcional ao grau de homogeneidade das amostras a serem

analisadas.

No caso das bombonas de polietileno, a homogeneização é

feita por agitação prévia manual. Já no caso dos tanques de

decaimento e/ou retenção, a homogeneização é feita de forma

bastante precária, pois não se dispõe, no momento, de um sistema de

agitação automático e os volumes armazenados podem ser

consideravelmente elevados.

As amostras para análise, coletadas de bombonas de

polietileno e de tanques de decaimento e/ou retenção são

provenientes das seguintes instalações: Departamento de Reatores e

Circuitos Experimentais (RE); Departamento de Física e Química

Nucleares (TF); Departamento de Processamento (TP); Departamento de

Rejeitos (NC); Departamento de Processos Especiais (HE);

Departamento de Metalurgia Nuclear (MM); Departamento de Engenharia

(HQ) e PROCON (MP) e são coletadas de acordo com a produção, com

exceção das amostras do Departamento de Reatores e Circuitos

Experimentais que invariavelmente são ooletadas quinzenalmente.
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A determinação da atividade gana dos radionuclideos

presentes nas amostras é feita por espectronetria e para os

emissores alfa e beta por meio de detectores específicos, sendo que

para esses processos de detecção, quando necessário, slo feitas

previamente separações radioquinicas para determinados

radionuclideos.

0 sistema de contagem utilizado para a identificação e

quantificação dos radionuclideos emissores gama presentes nos

efluentes líquidos, é constituído por: (conforme o esquema da

Figura II.l)

. Fonte de alta tensão ORTEC, Modelo 458.

. Detector semi-condutor de germfinio-litio:

Ge(Li) Coaxial EG & G ORTEC, Hodelo 8.001-0722.

. Pré-amplificador ORTEC, Modelo 120-4.

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

. Analisador Hulticanal NORLAND de 4.096 canais

ino/tech, Modelo 5.400.

. Microcomputador ITAUTEC I - 7000 PCxT.

A geometria de contagem utilizada para os efluentes

líquidos é o Frasco Marinelli, com as dimensões especificadas para

o volume de 1,0 litro da amostra, como apresentado na Figura II.2.
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O teapo de contagea dos efluentes líquidos varia desde 1

ks até 4 ks, dependendo da atividade da aaostra.

Os dados de contagea (canal x contagea) slo entio

transferidos através de uaa porta de coaunicaçfto serial (interface

RS-232) do nulticanal para o Bicrocoaputador.

No BicrocoBputador, os dados recebidos são gravados en

disquetes de 5 1/4" através de UB prograaa especifico.

Esses dados são organizados CB arquivos e posteriornente

transferidos na ligação nicro-"nainfraae" a ua coaputador IBM 4381.

No conputador, o processamento dos arquivos é feito através do

prograna SAMPO<32>, que produz uaa listagen onde sio apresentados a

centróide, a energia (keV) e a área dos picos gana COB OS

respectivos erros.

A identificaçio do radionuclideo é realizada através da

comparação entre as transições gana listadas na tabela de energia e

intensidades absolutas dos radionuclideos<2a> e as áreas

apresentadas pelo prograna SAHPO, levando-se ea consideração as

intensidades e outras possíveis transições de un nesno

radionuclideo.

t possível que durante a identificação de uaa nova

amostra, st* encontre un radiunuclideo, cuja ocorrência não seja

prevista. Neste caso, ou seja, quando acontecer de serem
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identificados radionuolideos COB pouca probabilidade de

aparecimento ou, ao contrário, nlo seres encontrados radionuclideos

con alta freqüência de apareciaento, é aconselhável contactar o

responsável pela operação, para se obter informações sobre

eventuais modificações no processo envolvido.

E necessário salientar que extrapolações são feitas na

identificação de alguns radionuclideos. Trata-se do césio-137, cuja

neia-vida é de 30,2 anos e que, apesar de nlo ser emissor gama. é

detectado através do equilíbrio com o seu filho bário-137, cuja

meia-vida é de 16,5 dias e que possui um fotopico bem definido em

611,7 keV.

Além do césio-137, algumas extrapolações sio feitas nas

cadeias do urânio e do tório.

0 cálculo da atividade dos radionuclideos será descrito

posteriornente.

Após a determinação da concentração dos radionuclideos

presentes na alíquota amostrada, o resultado é corrigido para o

volume total do efluente armazenado. Nesta etapa é feita a

comparação do valor encontrado com o limite de descarga diário

adotado pelo IPEN - CNEN/SP, quando então é tomada a decisão de

liberação única ou fracionada.
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II.5 - LMVAHTAMKHTO DA AT IVI DAD» LIBERADA DOS RAPTOHIICLIDIOS

AKRAnnS COMO •FLUKHTB LIQUIDO PBLAS DIVKRSAS

THSTAI.ACOKS DO IPKH.

Para se fazer este levantamento ou seja, una descrição do

tipo de radionuclideo, bem como sua atividade liberada ao longo do

tempo, lançou-se não do Termo-Fonte elaborado pela DMA, sendo que

os dados obtidos sio referentes ao periodo de 1.984 a 1.986 e lista

todos os radionuclideos liberados como efluente liquido pelas

diversas instalações do IPEN, conforne Tabela II.l.

Pode-se notar pela tabela, que os radionuclideos que

apresentas maior porcentagem de atividade liberada, en teraos de

efluente liquido gerado por cada instalação e que são os na is

freqüentes en ternos de aparecimento, são os seguintes: tritio,

sódio-24, cromio-51, cobalto-60, nióbio-95, zircônio-95, antinônio-

122, telúrio-l23n, antiaonio-124, iodo-131, césio-137, chunbo-212.

rádio-228, tório-234 e urtnio natural. Esses radionuclideos podem

ser divididos em quatro grupos principais que são relacionados a

seguir:

grupo i: sódio-24, cobalto-60, antimônio-124,

iodo-131 e césio-137 que são

provenientes do processo de regeneração

das resinas do sistema de retratamento

da água da piscina do reator. 0 sódio-24

e o cobalto-60 são produzidos através da

ativação por neutrons; antimônio-122 e
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TAIPA I I.I- RADIONUCLfDEOS LIBERADOS PELO I PEN CORO EFIOERTE LÍQUIDO <CR TERM» DE % DC ATIVIDADE) - COntlnwaçto.

Ir-192

Aw-19B

Ng-2O3

TI-208

•1-212

Pb-212

Pb-214

Th-227

R«-22B

Th-231

T*-234

Onat

TOTAL <*>

*

*
*

0.14

*

O.3O

O.O2

3.69

O.OI

*

18.6

75.B

99.76

*

*

*

0.03

A

O.OI

0.01

o.oe.

O. IO

0.97

32.2

66.2

99.BO

*

*

O.O2
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16.0

*

*

7.03

*

24.9

42.6

1O0.07

*

*

*

*

O.O4

O.O3

A

0.54

0.14

O.O5
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0.11

A

A

A

A

A

A

A

A

A

A

A

99.73

A

g

A

0.01

0,01

O.O2

0.01

A

O.OI

A

0,03

A

99,88

A

A

A

A

A

A

A

0.02

A

0.01

48.9

51.0

99.93

A

A

A

A

A

ft

A

A

A

1
AA

2.66

97.27

A

A

40,5

A

A

A

A

A

A

A

A

A

100,00

0.36

A

A

A

A

O.OI

A

A

0.01

*

5,04

15.8

99.11

0.01

A

A

A

A

A

A

A

A

A

A

A

99.99

1

* 1
44.9 1

0.1» 1

A 1

A 1

A |

A 1

A 1

A 1

* 1
A j

A 1

98.70 |

<A RADIONUCLfDEO NXO FOI DETECTADO COMO EFLUENTE LÍQUIDO NESTE DEPARTAMENTO)

ONDE: NE • DEPARTAMENTO DE PROCESSOS ESPECIAIS

HN * DEPARTAMENTO DE METALURGIA NUCLEAR

NP = PROCON

HQ = DEPARTAMENTO DE ENGENHARIA QUÍMICA

NC = DEPARTAMENTO DE REJEITOS

NP - DEPARTAMENTO DE PROTECXO RADIOLóGICA

RC = CICLONE

RE = DEPARTAMENTO DE REATORES E CIRCUITOS EXPERIMENTAIS

TE = DEPARTANENTO DE APLICAÇXO NA ENGENHARIA E NA INDOSTRIA

TF = DEPARTANENTO DE FÍSICA E QUÍMICA NUCLEARES

TP =• DEPARTAMENTO DE PROCESSAMENTO

TPI • D1VISXO DE RADIOFARHKCIA

TPF » DIVISXO DE RADIOISrtTOPOS
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antimonio-124 slo produzidos por ativação d»

antinõnio metálico; iodo - 131 e césio-137 slo

produtos da fissão nuclear.

Grupo 2: croaio-51 e iodo-131 que são provenientes du

área de produção d* substancias marcadas (com-

postos quinicos aos quais se incorpora o

radioisótopo). Essas substâncias marcadas são

utilizadas em medicina nuclear para diagnós-

ticos.

Grupo 3: telúrio-123n e iodo-131 que são provenientes da

produção de radioisótopos primários, assim

chamados porque são aqueles que sofrem

processamento químico logo após sua produção no

reator.

Grupo 4: chumbo-212, rádio-228, tório-234 e urânio natu-

ral que são provenientes das diferentes etapas

do ciclo do combustível realizadas no IPEN e da

unidade de produção de compostos de tório.

0 tritio e outros radionuclideos tais como bromo-82,

nióbio-95, ziro6nio-95, rutênio-103, prata-llOn, telúrio-121,

telúrio-127m, telúrio-131m, ouro-198 e mercúrio-203, não foras

citados em nenhum dos grupos acima por serem provenientes das

diferentes pesquisas realizadas nas diversas instalações do IPEN, e
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portanto nlo seres gerados rotineiramente coso efluente liquido e

nio se enquadrarei» no propósito do presente estudo.

Ressalta-se que foram deixadas de lado as instalações que

geram como efluente liquido determinados radionuclideos em

quantidades de atividade muito baixas, bem como aquelas que nio

geram resíduos radioativos.

A DMA recebe um volume grande de amostras das diversas

instalações para serem analisadas, de modo que a rotina da Divisio

fica sobrecarregada, pois os tempos de contagem determinados para

as diferentes amostras são aleatórios por nio se conhecer a

atividade gerada de cada radionuclideo como efluente liquido,

dificultando assim, o andamento do processo. Portanto, o objetivo

do presente estudo 6 agilizar a rotina da divisio, determinando

assim os tempos de contagem otimizados para os diferentes

efluentes gerados nas diversas instalações do IPBN.
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III - OTIHTZACKO DO HRTODO DB CONTROL» DOS BPLUEHTKS LÍQUIDOS RA-

DIOATIVOS GRRADOS PELO IPRH

III.l - INTRODUÇÃO.

Os radionuclideos selecionados para o presente estudo slo

aqueles que apresentarão naior porcentagem de atividade liberada,

bem cono naior freqüência de aparecimento no período de 1.984 a

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

Esses radionuclideos são relacionados a seguir: sódío-24,

cobalto-80, antimOnio-124, iodo-131 e césio-137 provenientes

principalmente do Departamento de Reatores e Circuitos

Experimentais; cromio-51, telúrío-123m e iodo-131 provenientes

principalmente do Departamento de Processamento de Radioisótopos.

A Tabela III. 1 lista todos esses radionuclideos, bem como

suas características nucleares e fisico-quimicas.



TA1EIA 1N.1- CARACTER(STICAS DOS PRIRC1PAIS RAOIORUCLfDCOS CRISSORCS OARA
LIRE*ADOS CORO EFLOERTE LfQOIDO PELAS DIVERSAS IRSTALAÇOEf DO IPCR.

RAOIOnOCLfDEO

R«-24

1
Cr-Sl

Co-«O

T«-123«

Sb-124

| 1-131

Ca-197

• ••>

REIA-VIDA

15.0 h

?7.7 d

S.I a

1H.7 d

(•O.? d

e.o d

30.? •

• ••i

DECAIRERTO

P-

EC

P'

IT

P-

P-

* mm * j

IT I

EREROIA
CARA
<k»V)

1.3fr8.S

320. J

1.173.?

1S9.0

tO?. 7

364, S

(.Í.J.Í.

r - . -- -.. n
«••»

IRTERSIDADE
DE PICO

(*)

100,0

9.8

100.0

04.1

97.9

01.2

90.0

1
<••• i

URIDADE DE
PRODUCXO DO

RADIORUCLÍDEO

RCN

TPF * TPC

RRN

TPI

REH

REN
TPF • TPC

TPI

REN

REIO DE
PRODUCIO DO

RADIOROCLrOEO

ATIVAÇXO POR
NEUTRORS

PROPUCXO DE
SURSTUNCIAS

RARCADAS

ATIVAÇXO POR
NEUTRONS

RISTURA DE
PRODUTOS DE
PISSXO

ATIVAÇXO DE
ANTIRÍNIO
RETALICO

Pf
PROD.SUP.RARC.
NISTURA DE PP

PRODUTO
DE

FISSXO

1 1

PORRA QOfRICA
PROVÁVEL DO
RAOIORVCLÍDEO

R«.SO,

CrCI.

CPSO.

Cov(S04>.

H.T»O.

Sb.<SO«>.

Sbv(SO4).

Nal

c*vso«

«•• EC - Captura ri» Elétron»
•--> | T » Tr«n»lç»o l*oa«rtca

<•••» Padou rorn«c»*io» p»lo« Suporvipor•* d» Prot»ç»o Radioldgica da r«ap«ctlva InatalaçVo
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Nesta tabela nlo foram considerados os elementos urânio e

tório e respectivos filhos gerados no Ciclo do Combustível Nuclear,

por serem predominantemente emissores a e P , sendo portanto

determinados com detectores específicos.

III.2 - DBTBRHINACXO DA TAXA DE CONTAflEH ESPECÍFICA

DOS RADIOHUCLÍDEOS LIBERADOS ÇQHQ EFLUENTE LÍQUIDO.

LEVAHDO-SB BM rnWSTDBRACXO O LTHITR DIÁRIO PB

DBSCARflA.

Como a DHA recebe muitas amostras das diversas

instalações para serem analisadas, a rotina da Divisão fica muito

sobrecarregada. Assim, o sistema 1e contagem fica superutilizado,

pois os tempos de contagem determinados para as diferentes amostras

são aleatórios por não se conhecer a atividade gerada de cada

radionuclideo como efluente liquido, dificultando assim, o

andamento do processo.

Portanto, neste capitulo que visa agilizar a rotina da

Divisão, estudos serão feitos sobre os vários tempos de contagem

otimizados para os diferentes radionuclideos em questão, sendo

estes tempos dependentes de dois parâmetros fundamentais, a Taxa

de Contagem Especifica (Nesp) em cps/L calculada a partir do Limite

Diário de Descarga (LDD)<«> em |iCi/dia a o Limite Inferior de

Detecção (LID) do sistema de contagem em cps/L.
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A determinação da taxa de contages especifica dos

radionuclideos em questio, ten por finalidade deterninar un valor

de atividade nais restritivo que possa ser liberado ao meio

anbiente, COB base no unite diário de descarga das Normas Básicas

de Proteção Radiológica para cada radionuclideo e no sistena de

contagen utilizado. Calculou-se desta forna a taxa de contagem

especifica en cps/L que seria nedida no caso de una liberação

equivalente ao linite diário de descarga.

A taxa de contagem é calculada através da seguinte

equação:

N = I x A x e (III.1)

onde: N = taxa de contagen en cps

I = intensidade gana do fotopico <2»>

A = linite diário de descarga em dps<*>

e = eficiência calculada através da

curva de eficiência, en cps/dps,

de detecção nas condições nornais

aparelho para o presente estudo

III.2.1 e III.2.2).

equação da

do sistena

de uso do

(ver itens

Portanto, a taxa de contagen especifica é assim

calculada:

Mesp = (III.2)



TABELA. III.2- TAX* DC CONTAGEM ESPECIFICA <

RADIONUCLfDEO

Na-24

Cr-5I

C0-6O

T«-123a>

Sb-124

1-131

1-131

Ca-137

EFLUENTE LfQOIDO.LEVANDO-SE EN CON
EN |iCl/dla.

UNIDADE
DE

PRODUÇXO

« • 1

REN

TPF • TPC

RE*

TPl

REN

REN

TPF /TPl
TPC/

REN

«*>
LINITE DláRIO
DE DESCARGA

<LDD)

100

1000

100

10

10

10

10

100

EFICICNCIA

< C >
<cp«/dp«>

7.0 x 10

4.6 x 10

8.0 x 1O

1.2 x 10

2.0 x 10
— 31

3.9 x 1O

3.9 x 10

i.e x 10

SIDERACtf) O

TAXA DE
CONTAGEN

<ep«)

2.590

16.731

2.960

3.641

724

1.172

1.172

5.994

LINITE DMRI0

VOLONE
TOTAL
M X MO

<L>

100.000

a.000

100.000

a.000

100.000

100.000

a.000

100.000

DC DESCARGA <LD

TAXA DE CONTA-
GEN ESPECÍFICA

(cpa/L>

0,03

2,09

0,03

0.46

0.01

0.01

0.15

0,06

*"' REN = D*partaa«nto d* R*»tor*a • CIrcultoa Exp*rla*ntal«.

"*"' TPF/TPl « D«p«rtM«nto d* Proc«»»«»»nto d* Radlolaótopo*.
TPC/

radlonucl(d«o« aSo ar«az*nadoa COMO «Fluant* líquido •• tanqu* d» r*t*nçle.

ro
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onde: Nesp = taxa de contagen especifica ea cps/L

N = taxa de contagem ea cps

V = volume total do tanque de retenção e/ou

bonbona plástica en L

Os resultados obtidos se encontras na Tabela III.2.

III.2.1 - DRTHRMTHACKO DA RETA PR CALIBRACHO.

Os equipamentos utilizados para a identificação e

quantificação dos radionuclideos presentes nos efluentes líquidos

Já foras descritos anteriormente, no Capitulo II - itea II.4.

Com o detector Ge(Li) obteve-se una resolução de 4,2 keV

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

Para se determinar a reta de calibração, utilizaram-se

2.048 canais dos 4.096 canais disponíveis do analisador e as fontes

de bário-133, césio-137, cobalto-60 e európio-154 de energias

conhecidas.

As energias correspondentes a cada radionuclideo e o

respectivo canal estão representados na Tabela III.3.



44

TABELA III.3- ENERGIAS DAS PONTES UTILIZADAS
NA CALIBRACKO E O RESPECTIVO
CANAL.

PONTE

Co-60

Ba-133

C»-137

Eu-154

ENERGIA <k*V>

1.173,2

1.332.5

81,0

160,6

276,4

302,8

356,0

383,3

661.6

121,8

244,7

344,3

443,9

778,9

867,3

964,0

1.085,8

1.112,0

1.497,9

CANAL

1.030

1.170

59

129

231

256

303

327

573

95

205

292

381

679

757

844

953

975

1.237



COB OS dados da Tabela III.3, foi construída a reta de

calibrado, energia (keV) ea funçlo do número do canal, coao aostra

a Figura III.1.

Do gráfico, energia (keV) ea funçlo do núnero do canal,

tirou-se a reta de calibrado:

y = l,13x • 15,22 (III.3)

Onde y é a energia eu keV e x o número do canal.

III.2.2 - DETERMINAÇÃO DA CURVA PB EFICIÊNCIA.

Para se deterninar a eficiência do detector Ge(Li), fez-

se a contagem de uma solução padrão de európio-152, nun volume de

1,0 litro, utilizando-se a geometria de contagem do Frasco

Harinelli que é utilizado rotineiramente, com tempo de contagem

igual a 58.400 segundos.

0 sistema de contagem utilizado, bem como o procedimento,

já foram descritos anteriormente.

A análise dos dados de contageu, através do programa

5AMP0, produz um* listagem energia x área dos fotopicos existentes

na amostra. Desta forma, foram identificados os vários fotopicos do

európio-152 de maior intensidade gama, conforme a Tabela III.4.
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TABELA 111.4- EFICIÊNCIA PARA CADA ENERGIA DO EURóPlO-152.

RADIOWD-
CLíDEO

Eu-152

«••>

INTENSIDADE
CANA (I>

(X)

0,41

0,48

0,64

0,86

1.38

2,21

4,16

10,00

12,74

13,30

14,40

20,70

26,50

AREA DO FOTO-
PICO (cont.)

(S)

773

838

1.024

2.455

720

5.019

3.411

6.987

11.547

8.215

10.659

9.943

65.803

EN. CANA DO
FOTOPICO <E>

1

1

1

1

488.7

564,0

688,6

367,7

.212,8

411,1

867,3

.085,8

778,9

.112,0

964,0

.407,9

344,3

EFICItNCIA
( e >

(cp«/dp*>

0,27

0.22

0,17

0,39

0,08

0,33

0,12

0,09

0,14

0,09

0,11

0,07

0,42

CCMIS:A0 WCXltfl CE ENCRCIA MUCL€A«/8P •



Nesta tabela, a eficiência foi calculada para cada

energia do európio-152, através da seguinte equaçio:

e = S (III.4)
3 7 x I x T x A x V

onde: C = eficiência es cps/dps

S = área total do fotopico dada pela listagem do

prograna SAMPO

37 = fator de conversão de unidades (dps/nCi)

I = intensidade gana relativa de cada

fotopico<2*>

T = tempo de contagem da amostra que é igual a

58.400 s

A = atividade especifica do európio-152 na

solução padrão que é igual a 32,37 nCi/L

V = volume da amostra em L

Com base nas energias e nas eficiências obtidas para a

solução padrão de európio-152 (Tabela III.4), definiu-se uma curva

de eficiência através de um programa de computador S.A.S.

(Statistical Analysis System<3*>) no Centro de Processamento de

Dados do IPEN, que proporciona um ajuste estatístico dos dados

fornecidos.

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

melhor se ajusta a estes valores é a seguinte (ver Figura III.2):

In £ = 2,222 - 1,316 In E (III.5)
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onde: £ = eficiência em cps/dps

E = energia do fotopico em keV

Desta maneira, tem-se a possibilidade de se determinar as

eficiências de contagem para as respectivas energias dos

radionuclideos em questão. Pode-se, portanto, determinar as

eficiências no intervalo de energia de 100 keV até 2,3 HeV.

Esta reta, eficiência em função da energia, e =

f(E), é característica de parâmetros específicos do sistema de

detecção (detector, pré-amplificador, amplificador e analisador

Multicanal) e da geometria de contagem. A alteração eventual de

qualquer um desses parâmetros, implica em se construir outra curva

de eficiência. Além disso, ela deve ser recalculada periodicamente

para verificar se não estão ocorrendo alterações no sistema de

contagem.

III.2.3 - CALCULO DO LTHTTB INFERIOR PB DETECÇÃO.

0 Limite Inferior de Detecção (LID) do sistema de

contagem é o menor valor de atividade de uma amostra que pode ser

detectado com um certo nivel de confiança estatístico.

A fim de se determinar a contagem da radiação de fundo

(B0) que será utilizada para o cálculo do LID dos radionuclideos em

questão, fez-se a contagem de água de torneira, num volume de 1,0

ÇCrSSÍC WCICK". CE tNEFO'fi NUCIEA«/SP • '
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litro, utilizando-se a geometria de contagem do Frasco Marinelli, e

tenpo de contagen igual a 1.000 segundos.

Para as amostras líquidas, a equação seguinte é

utilizada, considerando-se um nivel de confiança igual a 95X

(24.2.7.11).

LID = 4,66 x f x Vh x Nu' (III.6)
T

onde: LID = limite inferior de detecção do sistema de

contagem em cps/L

4,66 = valor tabelado que corresponde a 2 Ka = K Q

(supondo que a e P sejam escolhidos para

um mesmo nivel de confiança igual a 95%)

K a = nivel de confiança estatístico correspondente a

um risco pré-selecionado em se cometer um erro

de primeira espécie (a= 0,05). Este erro leva em

conta a decisão de que existe um certo nivel de

atividade na amostra, quando na realidade

não existe.

KQ = nivel de confiança estatístico correspon-

dente a um risco pré-selecionado em se cometer um

erro de segunda espécie (0 = 0,05). Este erro

leva em conta a decisão de que não existe

atividade presente na amostra, quando na

realidade existe.

f = fator de calibração - 1

e x I
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onde: c = eficiência em cpa/dps

I = intensidade gama do fotopico<2ft>

h = núnero de canais que corresponde* à largura

na neia altura do pico do cobalto-60

(1.173,2 keV). Nesse caso, analisando-se a

listagem contagen x canal, obteve-se um

valor para h igual a 4 canais (Ver item

III.2.3.1)

T = tempo de contagem da amostra em s

Nu = número médio de pulsos da radiação de fundo

(BG) por canal em cont/canal.

Portanto,

Nu = *5n Ci (III.7)
I
'" 2,5 x h

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

A Tabela III.5 apresenta os resultados obtidos para os

Limites Inferiores de Detecção.

III.2.3.1 - DRTBRHIMACHO DA LARgpRA MA HBIA ALTURA PARA Q

POTOPICO DO COBALTO-fiO.
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TABELA 111.5- LINITE INFERIOR DE W CLID> PARA TEMPO DC
COTTAGER IGUAL A 1000 SELUHUOS E> cpa/L.

RADIOROCLÍDEO

1U-24

Cr-51

Co-fcO

T»-123«

Sb-124

1-131

C»-137

CANAL
CERTMIDE

1.185

270

1.031

126

522

305

575

CORTAGER TOTAL
HO INTERVALO
DE 10 CANAIS

( I Cl>
(cp«)

2 . 0

20.0

2 . 2

68.1

5 , 9

13,3

6 , 3

RtfHERO RADIO
DE PULSOS DO
BG POB CANAL

<Iu>
Ccont/c»nal>

0 . 2

2 . 0

0 , 2

6 . 8

0 . 6

1 , 3

0 . 6

LIRITE INFE-
RIOR DE DE-
TECCXO

(LID)
(cp«/L)

0,004

0,013

0.004

0,024

0,007

0,011

0,007
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Para se obter o núnero de canais que correspondes à

largura na meia altura (h) que vai ser utilizado para o cálculo do

Limite Inferior de Detecção dos radionuclideos en estudo, contou-se

1,0 litro de uma solução de cobalto-60, utilizando-se a geometria

de contagem do Frasco Marinelli, e um tempo de contagem igual a

1.000 segundos.

0 sistema de contagem utilizado, bem como o procedimento,

já foram descritos anteriormente.

A análise do espectro obtido, através do programa SAMPO,

produz uma listagem energia x área dos fotopicos existentes na

amostra. Desta forma, foi identificado o fotopico do cobalto-60

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

Através da listagem contagem x canal foi construída a

curva apresentada na Figura III.3, e levando-se em consideração 15

canais de cada lado da centróide, calculou-se graficamente o

número de canais (h) que correspondem á largura na meia altura

(FWHH). Este valor é utilizado para o cálculo do Limite Inferior de

Detecção (LID) conforme descrito anteriormente.

I I I . 3 - CÁLCULO DO TEMPO OTIMIZADO PB CONTAGEM.

Como citado anteriormente, esse estudo sobre o tempo

otimizado de contagem, visa agilizar a rotina da Divisão e depende

de dois parâmetros fundamentais que são a Taxa de Contagem

V4C:CN/l Cf t f C | i v l NWCLEAVSP '
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Especifica (Nesp) calculada no item III.2 e o Liaite Inferior de

Detecção (ver item III.2.3).

A equação que será utilizada para o cálculo desse tempo é

demonstrada abaixo.

Sabendo-se que o Limite Inferior de Detecção é definido

pela equação III.6 (ver iten III.2.3):

LID = 4,66 x f x Vh x Nu'
T

Pode-se reescrevê-la da seguinte forma

LID = Ci

T

onde: Ci = constante = 4,68 x f

T = tempo de contagem em s

BG = radiação de fundo em cps/L

Considerando-se que o que se detecta de uma amostra d#

efluente liquido é una certa taxa de contagem, que para efeito de

cálculo eqüivale á taxa de contagem especifica mais a radiação de

fundo (BG), o tempo otimizado de contagem pode ser obtido por meio

da seguinte expressão:

Nesp + JM_ ) LID =_Ci_

T Tot
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Chamando Bfi. de C2 e BG' a radiaçio de fundo
T

para o tempo otinizado de contagem e resolvendo a inequacio acima,

tem-se:

Nesp • C2 ) Ci VC2Tot

Tot

Portanto,

Tot > Ci* C2 (III.8)

(Nesp • C2)*

Onde Tot = tenpo otimizado de contagem em segundos.

Os resultados obtidos se encontram na Tabela III.6.

Os resultados obtidos mostram que un tempo razoavelmente

baixo de contagem (5 min.) já é suficiente para se detectar os

radionuclideos em questão, com atividades superiores ao Limite

Diário de Descarga.

Se neste tempo de contagem não for identificado nenhum

pico, a amostra pode ser liberada, com a certeza de que o Limite

Diário de Descarga nio está sendo ultrapassado.



58

TABELA II 1.6- TEHPO OTIRIZAOO DE CONTAGEM (Tot) EH min.

t • • • »

RADIOHUCLÍDEO

Ha-24

Cr-51

Co-60

T*-123a

Sb-124

1-131

1-131

UNIDADE
DE

PRüDDÇXO

t m >

REN

TPF • TPC

REN

TP!

REN

REN

TPF / TPI

RAD1AÇXO DE
FUNDO

(cp«/L>

9.0 x 10

2.8 x 10 "

9.0 x 10

5.2 x 10

1.5 x 10

2,3 x 10

2,3 x 10

TAXA DE COHTA-
GEH ESPECÍFICA

(cps/L)

0.03

2,09

0.03

0.46

0,01

0,01

0.15

TEHPO OTINI-
ZADO DE COH-
TAGEH (Tot.)

(•in)

< 1

< 1

< 1

< 1

5

4

< 1

C«-137

TPC

REN 1,6 x 10 0,06 < 1

"" REN = Departanento d* Reatores • Circuitos Exp»rln»ntai».

» D«partam«nto d« Proc«ssaB«nto d« Radioisótopoa.
TPI /

<---> E00«s radionuclfd«o0 s3o armazenado» coso «flucnt» líquido
•B tanque d* retenção.
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III.4 - DKTRRMIHACKO DA TAFA n« CONTAGEM DOS

LIBERADOS COMO KPLUHNTM LÍQUIDO. LRVAMDO-SM KM

CONSTDBRACÃO OS LIMITHS PR INCORPORAÇÃO ANUAL POR

INGESTÃO.

Os valores das taxas de contagem especifica (Nesp)

apresentados na tabela III.2, para os diversos radionuclideos em

estudo, são valores limitantes baseados no Limite Diário de

Descarga (LDD), ou seja, o efluente liquido de uma determinada

instalação do IPEN terá a aprovação para a sua liberação na rede de

esgotos e posteriormente para o meio ambiente quando o valor

encontrado para a sua atividade, estiver abaixo deste valor

limitante. Caso contrário, ou seja, quando nesta análise se

verificar que o valor da atividade está acima do valor limitante, a

liberação implicará num estudo posterior que visa comparar a taxa

de contagem para os radionuclideos em questão com os respectivos

Limites de Incorporação Anual por Ingestão (LlAI)<e>, assumindo-se

uma hipótese restritiva de que todo o efluente liquido gerado seja

solúvel no meio ambiente e que o indivíduo do público possa

consumir normalmente essa água.

Portanto, esse estudo visa complementar as conclusões já

obtidas (item III.3) no que se refere à liberação dos efluentes

líquidos provenientes das instalações do IPEN.

A taxe. de contagem (H) é calculada através da seguinte

equação:
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H - I x L x E (III.9)

onde: H = taxa de contagem en cps/L

I = intensidade gama do fotopico<2S>

L = limite de incorporação por ingestlo em

dps/L. Este valor foi obtido a partir do

LIAI e levando-se eu consideração que o honea

referência ingere aproximadamente 2,0 litros

de liquido por dia <2O>

C = eficiência calculada através da equação da

curva de eficiência do sistema de detecção

nas condições normais de uso do aparelho para

o presente estudo, em cps/dps (ver itens

III.2.1 e III.2.2)

A Tabela III.7 apresenta os resultados obtidos.

I I I . 5 - CALCULO DQ "FATOR HK SErtll RANÇA"

Com a finalidade de se comparar os resultados obtidos nos

dois estudos no que concerne a liberação de efluentes liquidos para

o neio ambiente, definiu-se um fator denominado "Fator de

Segurança" que representa a relação entre a Taxa de Contagem (M),

obtida a partir do Limite de Incorporação Anual por Ingestão (LIAI)

e a Taxa de Contagem Especifica (Nesp), obtida a partir do Limite

Diário de Descarga (LDD).



TABELA 111.7- TAXA DE CONTAGEH <lt> EU cpa/L DOS RADIONUCLfDEOS LIBERADOS COKO EFLUENTE LÍQUIDO,
LEVANDO-SE EU CONSIDERAÇXO OS LIRITES DE INCORPORAÇIO ANUAL POR INCESTIO (LIAI)
EN pCI/ano.

SAOlOHUCLfDEO UNIDADE
DE

PRODUÇXO

L1NITE DE INCORPO-
RAÇXO ANUAL POR
INGESTIO (LIAI)

< |iCl/ano)

LIRITE DE INCORPO-
RAÇIO POR INCCSTXO

<dp*VL>

EFICIÊNCIA

( C )
<cp*/dp«>

TAXA DC
CONTAGEM

<cpa/L>

Cr-51

Co-M>

Sb-124

1-131

1-131

C«-137

REN

TPF • TPC

REN

REN

REN

TPF / TPI
TPC/

REN

1.5 x 10

1.3 x Io"

3.9 x 10

1.8 x 10

l.b

l.b

1.2 x 10

7.700

65.860

1.850

740

81

81

740

7.0 x »0

4,6 x 10

8,0 x 10

2.O x 10

3.9 x 10

3,9 x IO

1,8 x 10

5,4

29,7

1.5

1.5

0.3

0.3

1.2

REN = Departa««nto d» R**ior*a • Ctrcutto» Exp«rln*ntalm.

TPF /TPI * D»p«rt««»nto d* Proc*«««««nto d* Rsdlol•rttopoa.
TPC/

£•••• radionuclld*oa «Io araazvnadoa coso «fluvnt* Ifquldo «• tanqu* d« r«t«nclo.

O
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Os resultados obtidos encontran-se na Tabela III.8.

Os valores encontrados para o Fator de Segurança indicas

que, embora se esteja trabalhando COB hipóteses nenos restritivas,

estes fatores podeu ser utilizados para a decisio sobre a

eliminação dos efluentes líquidos en questão, desde que seja obtida

una licença especifica por parte da autoridade competente.

Neste caso, deve-se levar en conta todos os

radionuclideos que estão sendo liberados sinultaneanente.

COMISSÃO MCXWl CE ENERGIA NUCLtíR/SP •



TABELA III.a- FATOR DE SEGURANÇA.

BADIOmCLfDEO
TAXA DE COTTAGER ESPECÍFI-
CA <R**p> <cpa/L>.LEVANDO-
SE EM CONSIOERAÇXO O LIRI-
TE Dl«RIO DE DESCARGA- LDD
EN pCI/dls

TAXA DE CONTACCN <«) <cp«/L>, FATOR DC
LEVANDO-8E CR CONflDCRAÇXO O fECORANÇA
LINITC DC INCORPORAÇXO ANUAL (N/N*«p>
POR INGESTXO - LIAI
EU |iCl/uto

Cr-51

C0-6O

Sb-124

1-131

1-131

C«-137

0.03

2.09

0.03

O.Oi

O.Oi

0.1S

0.06

5.4

29.7

1.5

1.5

0.3

O.3

1.2

180

14

SO

150

30

2

20



C A P I T U L O I V

IV - ESTUDO DOS HIVRIS PB CQNTAMIHACKQ RH AMOSTRAS LÍQUIDAS

AMBIENTAIS.

IV.1 - INTRODUCXO.

Con o objetivo de se controlar a descarga de naterial

radioativo para o sistema aquático do rio Pinheiros sob influência

do IPEN - CNEN/SP, é feita a monitoração dos efluentes líquidos

gerados por suas diversas instalações nucleares, antes de sua

liberaçio para o meio anbiente. Coso já discutido anteriormente,

este controle é feito medindo-se primeiramente por espectronetria

gana a atividade de cada um dos radionuclideos contidos nos

efluentes (Termo-Fonte), a seguir os resultados são comparados COB

os Unites de descarga adotados pela CHEN, quando então 6

autorizada a sua liberação.

A fin de verificar se estas liberações estão sendo feitas

de forma controlada, e que portanto resultam ea un grau de risco

aceitável para a população en geral, deve-se realizar a «onitoração

ambiental, nedindo-se "in loco" o nivtl de radioatividade ao qu»i
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os aeabros do público estão expostos. Este prograaa de aonitoraçio

aabiental tea, portanto, UB caráter confiraatório e irá avaliar se

as suposições feitas no cálculo da dose a partir do Terao-Fonte

estio corretas.

De acordo COB este prograaa<22>, todos os efluentes

radioativos líquidos autorizados para liberação alcançam o rio

Pinheiros, o que implica na necessidade de uaa monitoração

periódica dessas águas, para a comprovação de que nlo está

ocorrendo nenhun tipo de contaminação acidental.

Portanto, o objetivo do presente capitulo é verificar a

viabilidade de se monitorar as águas do rio Pinheiros, tendo em

vista a baixa atividade dos radionuclideos liberados e os fatores

de diluição envolvidos.

Para tanto, torna-se necessário estabelecer UB método de

concentração dos radionuclideos eventualmente presentes, a fia de

que sejam alcançados os limites de sensibilidade dos equipamentos

usualmente disponíveis nos laboratórios de medida.

0 método escolhido deve necessariamente submeter a

amostra a ser analisada a uma pré-concentração, pois os elementos

traços tais como, sódio-24, cromío-51, cobalto-60, telúrio-l23a,

antimOnio-124, iodo-131 e césio-137 se encontraa noraalsente

presentes em baixas concentrações, da ordem de 0,44 Bq/L.
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Os radiuuuclideos listados anteriormente, foras definidos

cos base no levantasento da atividade liberada dos radionuclldeos

gerados coso efluente liquido pelas diversas instalações do IPEN,

no período de 1.984 a 1.986, conforse apresentado no Capitulo II do

presente trabalho.

Várias técnicas de pré-concentraçio para a deterainaçio

de eleaentos traços e radionuclideos es amostras líquidas tês sido

descritas na

As resinas de troca iônica têa sido nuito eficientes es

separações químico - analíticas e têm sido extensivamente usadas na

purificação de águas, na concentração de radionuclideos e na

reaoçio de ions especificos<21>, sendo portanto a técnica de Troca

Iônica selecionada para o presente propósito.

No iten IV.2 do presente capitulo serio apresentados os

ensaios realizados cos soluções simuladas contendo os

radionuclideos selecionados para o presente trabalho. Essas

soluções serio percoladas por resinas cationica e aniônica a fia de

se determinar as porcentagens de retenção e de recuperação desses

radionuclideos, con o objetivo de se avaliar a sua capacidade de

concentração.

No íten IV.3 serio avaliadas as concentrações desses

radionuclideos nas águas do rio Pinheiros e a seguir, item IV.4,
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•stas concentrações serio comparadas COB OS Limites Inferiores de

Detecçio dos equipamentos disponíveis.

Levando-se em consideraçio os fatores de concentraçio

obtidos no item IV.2, será avaliado o volume de água do rio

Pinheiros que deve ser amostrado. Desta forma, verificar-se-é se a

monitoração da água do rio Pinheiros á realmente viável, dentro de

um contexto mais amplo de um controle radiológico ambiental<'2>.

IV.2 - DETHRHIHACÂO DOS FATORES PB COHCgMTRAClO.

Neste item será descrita a Parte Experimental referente á

concentraçio dos radionuclideos presentes em amostras simuladas,

utilizando-se Colunas Trocadoras AniOnica e CatiOnica, visando a

determinação dos Fatores de Concentraçio.

IV.2.1 - REAGRHTES UTTLI2ADOS

IV.2.1.1 - Ácido Clorídrico, Para Análise, da Merck S.A.

Indústrias Químicas.

IV.2.1.2 - Cloreto de Sódio Cristalino, Para Análise, da

Chinie Test Produtos Químicos Ltda.

COMISSÃO NACXH/l CE M E M W MICUAR/»
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IV.2.1.3 - Hidróxido de Sódio em Lentilhas, Para Análise,

da Cario Erba - Divisão Quinica.

IV.2.1.4 - Resina Aniõnica Fortenente Básica, 1 x 8 , 50 - 100 Hesh,

Forma Cloreto.

IV.2.1.5 - Resina CatiOnica Fortenente Ácida, 50H x 8, 100 - 200

Hesh, Forna Hidrogênio.

Ambas resinas da Dou Chemical Co. Hidland, Michigan,

U.S.A.

IV.2.1.6 - Iodeto de Sódio Seco da Hoeschst do Brasil

Química e Farmacêutica S.A.

IV.2.1.7 - Nitrato de Cronio-III nona hidratado da

Hoeschst do Brasil - Química e Farmacêutica S.A.

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

IV.2.1.9 - Carbonato de Cobalto da Carlo Erba do Brasil

S.A.

IV.2.2. - TRACADORRS RADIOATIVOS.

Os radionuclideos »*Cr <tx/2* = 27,7d), *»*I (ti/a = 8,0 d) e

(ti/2 = 119,7 d) foram forneoidos pelo Departamento de
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Processamento de RadioisótopoB do IPEN; 137Cs (ti/2 = 30,2 a) foi

fornecido pelo Departanento de Proteção Radiológica do IPEN; 2*Na

<tixa= 15,0 h), «°Co (ti/2 = 5,3 a) e i2«Sb (ti/2 = 80,2 d) foran

obtidos por irradiação no reator nuclear IEA-R1 do IP5N.

* ti/2 = meia-vida física do radionuclideo.

IV.2.2.1 - PREPARO DA SOLUÇÃO DE TRACADQR DE 2«N».

IV.2.2.1.1 - IRRADIAÇÃO.

A solução de traçador de sódio-24 foi preparada

dissolvendo un sal de sódio, irradiado no reator IEA-R1 do IPEN,

onde o fluxo de neutrons é da ordem de IO12 nca-2s"1.

Para isso, cerca de 20ng de cloreto de sódio em pó foran

envolvidos eu um invólucro de papel alumínio licpo e depois,

acondicionados nun recipiente de irradiação de polietileno, con

tampa rosqueada e dimensões de 25 milímetros de diâmetro e 70

milímetros de comprimento.

0 tempo de irradiação necessário foi de cerca de 30

minutos.
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IV.2.2.1.2 - DISSQLUCgQ.

Após um tempo de resfriamento de cerca de 12 horas, o

sódio irradiado foi transferido para um bequer. Este tempo de

resfriamento foi necessário, para evitar a exposição do operador à

dose de radiação, proveniente da ativação do invólucro de papel

alumínio e do próprio sódio.

0 cloreto de sódio irradiado, foi então dissolvido em

lOmL de água deionizada em um balão volumétrico.

IV.2.2.2 - PREPARO DA SOLUÇÃO DE TRACADOR PS »QCo.

IV.2.2.2.1 - IRRADIAÇÃO.

A solução de traçador de cobalto-60 foi preparada

irradiando-se cerca de 5mg de carbonato de cobalto durante 6 horas,

sob um fluxo de IO12 ncm-2s~1.

Após uma semana de tempo de resfriamento, o sal foi

dissolvido com HC1 0,5N a quente e diluído a lOmL em balão

volumétrico.
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IV.2.2.3 - PREPARO PA SOLUCXO PB TRACADQR DK l»«Sh

IV.2.2.3.1 - IRRAPTACÂQ

A solução de traçador de antimÔnio-124 foi preparada

irradiando-se cerca de 5mg de oxido de antimônio durante 8 horas,

sob um fluxo de IO12 ncm-2s~1.

Apôs uma semana de tempo de resfriamento, o sal foi

dissolvido com HC1 0,5N a quente e diluído a lOmL em balão

volumétrico.

IV.2.3 - EQUIPAMENTOS.

Neste capítulo, os aparelhos utilizados para a medida da

contagem dos radionuclideos emissores gama presentes nas amostras

líquidas são aqueles já descritos anteriormente - item II.4, com

exceção do detector de germânio.

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 una resolução 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 COB radionuclideos de neia-

vida curta, foi feita una correção para o teapo de decainento,

utilizando-se a seguinte equação:

A = Ao e-cw3t/t 1 / 2 (IV. 1)

onde: A = atividade no instante t

Ao = atividade inicial no instante t=0

ti/2 = meia vida fisica do radionuclideo

t = intervalo de tempo, desde o instante t = 0

até o instante t.

0 sistema de detecção foi calibrado diariamente, usando-

se para tanto uma fonte padrão de cobalto-60 e uma de césio-137.

IV.2.4 - MBTODOLOQIA.

IV.2.4.1 - PREPARO DA SOLUCXO SIMULADA.

Foi preparada uma solução contendo os traçadores

radioativos, *«Na, »»Cr, »°Co, *««Te, »2«Sb, *3*I e ^^Cs numa
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concentração tal que se tenha cerca de 5.000 contagens de oada

radionuclideo en 30 minutos de contagem.

0 pH da solução foi condicionado entre 1 e 2. Este pH

baixo é necessário para a eliminação dos possíveis carbonatos

presentes, pois esses se ligan efetivamente as colunas de resinas e

assin dininuen a ligação dos radionuclideos às resinas<3O>.

Antes de percolar essa solução sinulada pelas colunas de

resinas, o pH foi ajustado entre 5 e 6<3O>.

Essa solução foi levada a un volume de l.OOOmL em balão

volunétrico.

Recolheu-se uma alíquota de 25mL dessa solução e levou-se

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

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

solução.

IV.2.4.2 - PREPARO DA COLUNA TRQCADQRA CATIÕNICA.

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

condicionadas, percolando-se cerca de 25nL de uma solução de

ti
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cloreto de sódio 10X e água deionizada até que o efluente estivesse

neutro.

0 tratamento final da resina catidnica, foi feito de

forna a deixar a resina na forna iOnica desejada, ou seja,

percolaram-se cerca de 25mL de una solução de ácido clorídrico 2H

e água deionizada até que o efluente estivesse neutro.

IV.2.4.3 - PREPARO DA COLUNA TROCADORA AHIQHICA.

Dez gramas de resina aniônica DONEX 1 x 8 foras pré-

condicionadas, percolando-se cerca de 25 oL de una solução de

hidróxido de sódio 2M e água deionizada até que o efluente

estivesse neutro.

0 tratanento final da resina aniônica, foi feito de forma

a deixar a resina na forma iônica desejada, ou seja, percolaram-se

cerca de 25mL de uma solução de ácido cloridrico 2M e água

deionizada até que o efluente estivesse neutro.

As colunas assim preparadas, foram acopladas ao sistema,

conforme a Figura IV.2.
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FIGURA E C . 2 - SISTEMA DE TROCA IONICA,

LEGENDA:

1- Balão Volumétrico de Vidro de 1.000 ml.

2 - Solução Simulada.

3- Coluna de Vidro com os seguintes dimensões: 13,0 mm
de diâmetro e 200,0 mm de comprimento.

4 - Resina Catiônica DOWEX 50W x 8,100- 200Mesh, Forma
Hidrogênio.

5 - Resina Aniônica DOWEX 1x8, 50x100 Mesh, Forma Cloreto.
6 - Lã de Vidro.

CCMISCAO NACICNM
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IV.2.4.4 - KI.UICKO DA SOLUÇÃO CARQA.

Os I.OOOBL da solução carga fora» percolados pelas

colunas trocadoras catiõnica e aniônica, à una vazio constante de

aproxinadanente 4,0 nL/nin.

Recolheu-se una alíquota de 25nL dessa solução efluente e

levou-se â contagen por 30 ninutos, utilizando a nesta geonetria de

contagen da solução carga.

As colunas foran separadas para se realizar a eluição dos

radionuclideos retidos pelas resinas.

IV.2.4.5 - ELUICIO DAS CQLUHAS TRQC ADORAS CATIÔHICA B

AHIQNICA COM ÁCTDQ CLORÍDRICO

Foras realizados experinentos nos quais os traçadores

radioativos retidos nas Resinas Aniônica e Catiõnica fora» eluidos

con 50 nL de HC1 6N, e os efluentes foran coletados es duas frações

de 25 nL para cada coluna utilizada.

Estas condições experinentais foras definidas COB base no

trabalho de Krieger e Frishkorn<2S>, que utilizaran as resinas

Dowex 50H x 8 e Dowex 1 x 8 para concentrar os radionuclideos

presentes en amostras anbientais líquidas nas proxinidades de un
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reator de potência. De acordo COB esses autores, os radionuclideos

cobalto-60, estrÔncio-85, césio-137 e iodo-131 foram quantitativa-

mente eluidos con ácido cloridrico 6 N, partindo-se de um volume de

40 L de una amostra liquida de dureza de 150 ppm.

A vazão foi mantida ã 4,0 nL/nin durante a operação.

Cada fração coletada foi levada à contagem por 30

ninutos.

IV.2.4.6 - CALCULO DAS PORCENTAGENS DE RETENÇÃO g

RECUPERAÇÃO

Os resultados obtidos para a retenção e recuperação dos

radionuclideos en estudo nas colunas trocadoras aniOnica e

catiônica são apresentados na Tabela IV.1.

Couo era de se esperar pelos dados da literatura<93>,

2«Na, aiCrUII), e°Co(II) e 137Cs foran fortemente retidos na

resina catiônica em meio ácido cloridrico 10~B a 10~e M, sendo

facilmente eluidos com HC1 6M.

Embora a retenção do 131I tenha sido satisfatória, a sua

eluição só é possível com concentração de HC1 acima de 10 H<33>.

Essa concentração, entretanto, não seria indicada para a eluição do
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TABELA 1V. 1 -PORCENTAGEM DC RETEHÇXO E RECUPERAÇXO HAS COLUNAS
TROCADORAS ANIÔNICA E CAT I OR I CA. UTILIZANDO-SE URA
SOLUCXO DE HC1 6N CORO ELUENTE.

RADIONUCLÍDEO

M«-24

Cr-51

Co-60

T«-123«

Sb-124

1-131

Cs-137

POKCENTACEN OE
RETENÇXO

100

98

100

11

63

100

100

PORCENTAGEM DC
RECUPERAÇXO

9&

78

38

18

27

—

91

•"' Esta Porcentagem «.> Recuperação foi calculada com base
na atividade de cada radionuc1fdeo presente na soluç3o
carga.
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cuja retendo na resina catiÔnica<"> e na resina

•ni0nica<l».ao> nio foi quantitativa ea aeio HC1 10-» a 10~" H.

No caso do 12«Sb(III), a retenção nesse aesao aeio ocorre

parcialnente nas resinas aniõnica e catiônica, sendo sua eluiclo

coi HC1 6 M tanbén parcial<33>.

IV.3 - AVALI ACRO DA CQHCEHTRACKQ DE MATERIAL RADIOATIVO MAS

ÁGUAS DO RIO PINHEIROS.

De acordo con o prograna de conitoraçào ambiental

estabelecido*22>, todos os efluentes líquidos radioativos gerados

pelo IPEN-CSEN/SP autorizados para liberação alcança» o rio

Pinheiros. A equação*1** que fornece a concentração de naterial

radioativo no ponto de descarga no rio Pinheiros é apresentada a

seguir:

Cv.i = P Mp i tp (IV.1)

onde: Cu.i. - concentração do radionuclideo i na água

do rio eu Bq/L

P = fator de conversão que relaciona as

unidades usadas para a taxa de liberação

e vazão do rio, en unidades de

concentração na água (no caso, P é igual

a 1)
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Qi = taxa de entrada do radionuclideo i no

rio em Bq/ano

F = voluae total anual de efluentes em L/ano

Mp = fator de nistura que eqüivale ao inverso

do fator de diluição (adinensional)

(Hp é igual a F/R, onde B é a vazio

média anual do rio - no caso, F é igual

a 2,2 x 10»* L/ano<«>

tp = tempo de trânsito médio para os

radionuclideos atingirem o ponto de

interesse (tp foi estimado em 1 hora = 3.600 s)

Xi = constante de decaimento do radiononuclideo

i em s"1

A Tabela IV.2 apresenta os valores obtidos para a

concentração dos radionuclideos em estudo nas águas do rio

Pinheiros.

IV.4 - DETERHINACKO DOS VOLUMES DE AQUA DO RIO PINHEIROS A

SEREM AMOSTRADOS^

Com o objetivo de se determinar a quantidade minima de

amostra de água do rio Pinheiros que deve ser coletada, calculou-se

iniciclmente a relação entre o Limite Inferior de Detecção e a

Concentração do radionuclideo na água do rio Pinheiros.
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TABELA IV.g- CONCENTRAÇIO DOS RADIONUCLfDEOS EH
ESTUDO NAS 4G0AS DO RIO PINHEIROS.

CORCENTRAÇIO NA XCtJA
RADIONUCLíDEO DO RIO PINHEIROS <CW ,)

<Bq/L)

N«-24 0.92

Cr-51 0.21

Co-60 0,46

T«-123» 0.45

Sb-124 0.28

1-131 0.53

C«-137 0,21
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Una vez estabelecida esta relação, foras levados em

consideração os fatores de concentrado obtidos no estudo referente

à concentrado dos radionuclideos em colunas trocadoras aniônica e

cationica.

A partir da relado entre essas grandezas obtidas, foi

possível determinar os volunes ninimos da água do Rio Pinheiros que

devem ser amostrados para se detectar uma eventual descarga nio

planejada.

Os volumes a serem amostrados sio apresentados na Tabela

IV.3.

Pela análise dos resultados, verifica-se que os volumes

de água do rio Pinheiros que devem ser coletados para que sejam

alcançados os Limites Inferiores de Detecçlo dos radionuclideos,

utilizando-se os equipamentos de medida disponíveis, variaram

consideravelmente <10 a 180 litros ).

Considerando-se as dificuldades inerentes á coleta das

amostras de água do rio Pinheiros e os tempos necessários para se

concentrar essas amostras em laboratório, definiu-se como limite o

valor de 50 litros de amostra.

Nestas condições, o método de concentração proposto

permite a avaliação de praticamente todos os radionuclideos que



poderia* estar presentes na água do rio Pinheiros, exceçio feita ao

radionuclideo cromio-51.

0 nétodo proposto pode portanto, ser estabelecido

rotineiramente dentro de un contexto «ais anplo de un programa de

monitoração ambiental das instalações nucleares existentes no IPEN.
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TABELA IV.3- VOLUHC DE áCUA DO RIO PINHEIROS A SER AMOSTRADO.

CONCCRTRAÇXO LIMITE INFE- LID «-»
RAD I OHO- NA ACUA DO RI OR DE DE- C-# , FATOR DE VOLUHE A SER
CLíDEO RIO PINHEIROS TECÇXO CONCENTRAÇXO AMOSTRADO

<Cm.,) (LID)
(Bq/L) (Bq/L) (L>

5.7 6.2 0,96 6

28,8 137.3 0,78 175

5,0 10.9 0,88 12

2.4 5,3 0,18 29

3,6 12,8 0,27 47

3.5 6,6

4,3 20,6 0,91 23

«•» Fator de Concentração calculado no ites IV.2.4.6, utilizando-*»

uma eoluçSo de HC1 6N como eluente

Hi-24

Cr-5t

Co-60

Te-123.

Sb-124

1-131

C«-137

0.92

0.21

0.46

0,45

0,28

0,53

0,21



C A P Í T U L O V

V - CQMCLUSAO.

Os resultados obtidos para o estudo de otimização do

•étodo de controle dos efluentes líquidos gerados pelo IPEN,

mostraram que un tempo razoavelnente baixo de contagem ( 5 nin ) já

é suficiente para se detectar os radionuclideos t- questão, COB

atividades naiores que o LiBite Diário de Descarga.

Se neste tenpo de contagea não for identificado nenhua

pico, a amostra poderá ser liberada para o aeio ambiente, COB a

certeza de que o Limite Diário de Descarga nio está sendo

ultrapassado.

Quando, no mesmo teoço de contagea, for encontrada uaa

atividade abaixo do Limite Diário de Descarga, a aaostra taabéa

poderá ser liberada para o aeio ambiente.

Quando a atividade encontrada for superior ao Liaite

Diário de Descarga estabelecido pelas Normas, poder-se-á ainda

utilizar hipóteses menos restritivas baseadas nos Limites de

Incorporação Anual por Ingestão, para se tomar a decislo sobre a
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liberação do efluente ea questIo. Neste caso, entretanto, deve ser

requerida una licença especifica por parte da autoridade coapetente

após ua estudo criterioso da capacidade radiológica do aeio

receptor.

No estudo referente à otimização do aétodo de controle

aabiental, verificou-se a viabilidade de se aonitorar as águas do

rio Pinheiros que é o corpo de água receptor dos efluentes líquidos

gerados pelo IPEN.

Os resultados obtidos, utilizando-se cono aétodo de

concentração resinas trccadoras de ions e considerando-se os

fatores de diluição do meio receptor, nostraran que SO L de água

sio suficientes para se analisar una possível contaninaçio de 24Na,

*°Co, 123"Te, 12«Sb e 137Cs, levando-se ea consideração os Limites

Inferiores de Detecção do equipamento de medida.
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