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RESUMO

Os riscos para a saide humana devidos a exposi¢do a aerossdis dependem do
tipo de incorporacdo, da concentragdo em massa e da especiacdo dos elementos presentes
nas particulas. Neste estudo, a técnica de PDMS (Plasma Desorption Mass Spetrometry)
foi utilizada como técnica complementar a técnica de PIXE (Particle Inducing X-ray
emission) para a caracterizacdo de amostras de aerosséis coletadas no meio ambiente. A
técnica de PIXE foi utilizada para a identificacdo dos elementos presentes na amostra e
para a caracterizagdo de suas concentragdes em massa. A espectrometria de massa por
dessorcao (PDMS) foi utilizada para a identificar os compostos presentes nas amostras. As
amostras de aerossol foram coletadas utilizando um Impactador em Cascata de seis
estagios em trés instalagdes. Os Diadmetros Aerodinamicos Medianos de Massa (MMAD’s)
indicaram que as particulas encontravam-se na fracdo fina do aerossol. Os resultados da
simulacdo tedrica para estimar a concentracdo de urfnio em amostras de urina de
individuos expostos a particulas contendo urénio, via inalac@o, utilizando os pardmetros do
modelo pulmonar da ICRP sugerem que a concentragdo em massa na fracéo respiravel do
aerossol e a especiacdo quimica sdo fatores importantes para a determinacdo da
concentragdo de urinio na urina e que a determinagdo da solubilidade com parametros
especificos para cada composto é o mais importante fator para o cdlculo da concentracio
de urinio na urina. A técnica de PIXE permite identificar e quantificar os elementos mais
pesados que o Na (Z=11), enquanto a técnica de PDMS permite identificar os compostos
organicos e inorganicos presentes nas amostras. Uma vez que estas técnicas sdo utilizadas
como técnicas complementares eles fornecem importantes informagdes sobre a

caracterizacao aerossais.
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ABSTRACT

The risk for human health due to exposure to aerosols depends on the intake
pattern, the mass concentration and the speciation of the elements present in airborne
particles. In this work PDMS (Plasma Desorption Mass Spectrometry) was used as
complementary technique to the PIXE (Particle Induced X ray Emission) technique to
characterize aerosols samples collected in the environment. The PIXE technique allows the
identification of the elements present in the sample and to determine their mass
concentrations. The mass spectrometry (PDMS) was used to identify the speciation of
these elements present in the samples. The aerosol samples were collected using a six-
stage cascade impactor in three sites. The Mass Median Aerodynamic Diameter (MMAD)
measured indicated that the airborne particulate were in the fine fraction of the aerosols.
The theoretical uranium concentration in urine samples using ICRP lung model parameters
suggest that the elemental mass concentration in respirable fraction of aerosol and the
chemical speciation are important factors to determine the uranium concentration in urine
and that the determination of specific solubility parameters for each compound is the most
important factor to calculate the uranium concentration in urine. PIXE allows to identify
and quantify the elements heavier than Na (Z=11) while PDMS allows to identify the
organic and inorganic compounds present in the samples. As these techniques are used as
complementary techniques they provide important information about the aerosols

characterization.
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Capitulo I

INTRODUCAO

O homem sempre esteve exposto a radiacdo ionizante de origem natural,
proveniente dos raios cosmicos e de radionuclideos, como is6topos naturais de macro
constituintes dos seres vivos como o “’K ou presentes na estrutura cristalina da crosta
terrestre como o >*Th e *%U. Outras fontes naturais, como as erupc¢des dos vulcdes,
tornados e outras formas de intemperismo vém expondo o homem a diferentes substancias
toxicas. Além das fontes naturais o desenvolvimento industrial € uma importante fonte
geradora de agentes toxicos aos quais o homem estd exposto. Dentre as atividades
humanas que podem causar sérios danos ao meio ambiente estio a mineragdo e
beneficiamento de minérios, a queima de combustiveis e a indistria petroquimica.

(Cawse,1974;Cawse and Peirson, 1972; Duggan and Burton, 1983).

O ciclo do combustivel nuclear, no Brasil, inclui diversas etapas desde a
mineracdo até a utilizacdo do uranio como combustivel dos reatores nucleares para geracao
de energia. Nas etapas de reconversdo, de precipitagdo do TCAU e fabricacio da pastilha
os trabalhadores estdo expostos a particulas contendo urdnio. Os riscos para o0s
trabalhadores dependem das propriedades fisicas, quimicas e termodinamicas da particula

inalada e das caracteristicas de cada individuo exposto.

Para caracterizar a exposi¢do de trabalhadores a particulas foi realizado um
estudo utilizando trés técnicas analiticas: PIXE (Particle Induced X rays Emission); *>*Cf-

PDMS (Plasma Desorption Mass Spectrometry) e espectrometria alfa.
OBJETIVOS

O objetivo deste estudo € avaliar a influéncia das caracteristicas do aerossol na

exposicado de trabalhadores devido a inalagéo.

Para atingir este objetivo foi necessdrio atingir os seguintes objetivos

especificos:



e Caracterizar o aerossol na FCN, determinando a concentracdo elementar, o
tamanho das particulas e a concentracdo de 238U e 234U nas fracOes respirdvel e

inalavel.

® (aracterizar o aerossol nas instalagdes controle, determinando a concentracio
elementar, o tamanho das particulas e a concentracdo de 238U e 234U nas fracdes

respirdvel e inaldvel.

e Determinar a concentragdo de U em amostras de urina usando o método de

PIXE;

e Avaliar a influéncia das caracteristicas do aerossol na concentracdo estimada de

U na urina.

e Comparar os valores estimados de concentracio de U em amostras de urina com
os valores determinados nas amostras fornecidas por trabalhadores expostos a particulas

contendo U.



Capitulo I1

FUNDAMENTOS TEORICOS

2.1. Introducao

O desenvolvimento industrial e o desordenado crescimento urbano foram
acompanhados do aumento da poluicdo ambiental fazendo com que, nas ultimas
décadas, a sociedade viesse a se preocupar de forma mais efetiva em avaliar e gerenciar
os riscos para seres humanos e para meio ambiente devido a exposicdo a metais pesados
e radionuclideos naturais (Roser et al, 1962; Costa Ribeiro et al., 1975; Carvalho et al.,
1988; Hewson, 1988; Lipsztein et. al., 1989; Sohrabi, 1990; Mafra et al., 1991; Chen
Xing-na et al., 1993; Dias da Cunha et al, 1994; Julido et al., 1994; Narayana et al.,
1995; Papastefanou, 1996; Wang et al., 1996; Dias da Cunha, 1997; Azeredo, 1998;
Dias da Cunha et al., 1998a, 1998b; Dias da Cunha et al., 2000; Pereira et al, 2002; Dias
da Cunha et al., 2004). A presenca de poluentes ja foi identificada em regides remotas
do planeta como na Antirtica onde se observaram particulas contendo cromo (Cr),
niquel (Ni), cobre (Co), zinco (Zn), vanadio (V) e chumbo (Pb) na fracdo fina do
aerossol (Artaxo et al, 1992, 1993; Pereira et al, 2004; Leal, 2004; Pereira et al, 2006) e
depositadas em amostras de gelo (Planchon et al., 2002; Pereira, 2002; Dias da Cunha et
al, 2004). Particulas contendo Ni, V e Mn (manganés) podem ser produzidas pela
queima de combustiveis fésseis (Dias da Cunha et al, 2000; Zamora, 2001).

A probabilidade de uma substincia produzir efeito adverso estd relacionada a
sua potencialidade intrinseca de produzir efeitos téxicos e a susceptibilidade da
populagdo exposta. Os efeitos podem ser de dois tipos: sistémicos e carcinogénicos. Os
poluentes sistémicos sdo aqueles que produzem efeitos téxicos outros que nao sejam
cancer ou mutacao génica. Os poluentes carcinogé€nicos sdo aqueles capazes de induzir
uma modificacdo celular e iniciar um processo carcinogénico (WHO, 1999).

Um estudo realizado em uma usina de beneficiamento de pirocloro, localizada
no estado de Goids, para avaliar a exposi¢do de trabalhadores & poeira de minério
contendo tério, mostrou que a principal fonte de incorporacdo deste elemento é a
ingestdao de poeira de minério durante o periodo de trabalho (Dias da Cunha et al.,
1998). As medidas realizadas em uma fabrica localizada na cidade do Rio de Janeiro
que utiliza o nitrato de tério na confec¢do de camisa de lampido demonstraram que os

trabalhadores, além da exposi¢do ao aerossol, ingerem nitrato de tério devido a maus
3



habitos de higiene (Dias da Cunha, 1997). Na antiga Usina de Santo Amaro (Sao Paulo,
SP), que beneficiava o concentrado de monazita para obter cloreto de terras raras, a
monitoracao dos trabalhadores mostrou que a inalagdo de poeira era uma das principais

fontes de exposicao a torio (Dias da Cunha et al., 1998; Julido et al., 1998).

A monitoracdo de trabalhadores da Fabrica de Combustivel Nuclear (Resende, RJ)
demonstrou que em alguns pontos da instalacdo os trabalhadores podem estar expostos a
compostos de urdnio de diversas solubilidades, apresentando risco de incorporacao destes,
sendo a via mais provavel a inalagdo. Contudo, em fungdo dos hébitos adotados por cada
trabalhador a incorporacdo por ingestdo pode ocorrer isoladamente ou associada a

inalag@o(Castro,2005; Santos,2006).

O comportamento e os efeitos das substincias téxicas no meio ambiente e nos seres
humanos estao associados as caracteristicas do meio, as concentracdes, a forma quimica do
elemento, e as propriedades fisico-quimicas dos compostos. Na interacdo dos metais com
os organismos vivos podem-se distinguir duas fases principais: fase toxicocinética
(metabolismo) e fase toxicodinamica (efeito). O esquema geral do metabolismo de metais
foi proposto por Apostolli em 1992 e é apresentado na Figura 2.1. As principais vias de

contaminag¢do interna sdo a inalag@o e/ou ingestio de substincias toxicas.
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Figura 2.1. Esquema geral do metabolismo de metais (modificado de Apostolli, 1992).



O comportamento biocinético dos metais no corpo humano depende de
pardmetros fisiolégicos, bioquimicos e fisico-quimicos. Apds a inalagdo ou ingestdo do
metal, o seu comportamento no organismo € influenciado pela forma e reacdes quimicas
que ocorrem nos diferentes compartimentos do corpo humano (especiacdo). A idade, as
condicdes de satide e hdbitos alimentares do individuo influenciam no processo de

absorc¢ao.

Para avaliar os riscos devidos a inalacdo de particulas, é necessario determinar

alguns parametros como:

¢ tamanho das particulas as quais o elemento estd associado, pois este
pardmetro determina o local de deposi¢do da particula no trato respiratério, a fracio
inalada depositada em cada compartimento do trato respiratério e a cinética das

particulas ao penetrarem no trato respiratorio (ICRP,1979);

® A composi¢do quimica, que determina a solubilidade da particula no liquido
pulmonar e o comportamento biocinético do elemento (Watson, 1983; Snipes,1994;
ICRP, 1994). O comportamento biocinético das particulas depende das propriedades
fisicas e das propriedades morfoldgicas e fisioldgicas do trato respiratério (Lippmann et

al, 1969; Lippmann, 1970; Barnes, 1971; Morgan et al., 1983; ICRP, 1994).

Uma vez depositadas no trato respiratério, as particulas sdo removidas por
processo de depuracdo, que pode ser mecinico e/ou por dissolucdo. O processo de
depuragdo por dissolucdo-absorcdo € aquele no qual ocorre a dissociacdo dos
constituintes da particula dependendo, assim, de sua composicdo quimica, ocorrendo
principalmente na regido profunda do pulmio (Watson, 1983; Snipes, 1994; ICRP,
1994; Koblinger, et al, 1995). As particulas inaladas depositadas na regido superior do
trato respiratério sdo removidas, na maior parte das vezes, por processos mecanicos,
principalmente pelos movimentos ciliares podendo, entdo, ser deglutidas e transferidas

para o trato gastrintestinal.

2z

Uma outra possivel fonte de contaminacdo € a ingestdo de alimentos. A
absorcdo de metais pelos alimentos pode ocorrer devido a contaminacdo do solo ou a
deposi¢do de particulas nos alimentos durante o cultivo, estocagem ou preparo. Deste
modo, a ingestdo de alimentos deve ser considerada na avaliacdo do risco, pois os

metais podem ser incorporados através do trato gastrintestinal e, assim como na
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inalacdo, o comportamento biocinético dos elementos dependera de parametros fisicos,
quimicos e bioldgicos. Estudos realizados sugerem que os compostos dos elementos
presentes nas particulas do aerossol diferem daqueles encontrados nos alimentos, onde
ja foram metabolizados pelas plantas ou animais, podendo estar em uma forma mais
solivel do que nas particulas do aerossol (Cooper, 1985). A populacdo dos Estados
Unidos ingere, em média, 100 mg/dia de solo através da inalacdo, ingestdo de alimentos

ou 4dgua contaminados por particulas transportadas pelo ar (Linsalata et al., 1986).

Os dados existentes na literatura sobre o comportamento biocinético dos
metais baseiam-se em estudos com voluntdrios, vitimas de acidentes e principalmente
com animais, sendo a especiacdo dos elementos determinada através de medidas
indiretas (Harrison et al., 2001). Estes estudos mostram que a andlise de amostras de
fluidos bioldgicos de individuos expostos fornece importantes informagdes sobre o

comportamento dos metais e a excre¢ao urindria caracteriza a incorporacfo sistémica.

No estudo utilizando a técnica de PIXE (Particle Induced X rays Emission)
para determinacdo das concentracdes de metais e o tamanho das particulas em uma drea
ao ar livre do Instituto de Engenharia Nuclear (IEN) foram identificadas particulas
contendo Cloro (Cl), Potassio (K), Calcio (Ca), Titanio (Ti), Manganés (Mn), Ferro
(Fe), Niquel (Ni), Cobre (Cu) e Zinco (Zn), sendo o Cl o elemento encontrado em maior
concentragdo, o que indica que o spray marinho exerce grande influéncia sobre os
aerossois gerados naquela regido. Os valores de MMAD (Mass Median Aerodynamic
Diameter) das particulas coletadas foram da faixa de 1,0 a 2,7 um. No mesmo estudo
foi aplicada a técnica de PDMS (Plasma Desorption Mass Spectrometry), nos resultados
apresentados foram encontradas moléculas de Na e NaCl indicando a presenca do
aerossol marinho, os metais foram encontrados sob a forma de cloreto, indicando que a
Baia de Guanabara é uma das fontes de aerossol da regido. Estes estudos mostram que a
aplicacdo conjunta das técnicas de PIXE e PDMS na andlise de amostras bioldgicas e
ambientais constitui uma ferramenta importante na caracterizacdo de particulas

transportadas pelo ar (Dias da Cunha et al, 2000; Zamora, 2001).
2.2. Modelos Biocinéticos

Os modelos biocinéticos sd@o desenvolvidos para descrever o comportamento

dos metais no corpo humano.



O modelo geral descreve o corpo humano dividido em compartimentos a partir
dos quais o elemento é transferido para os 6rgdos ou para as vias de excrecdo seguindo

as taxas de transferéncia entre os compartimentos.

A Comissdo Internacional de Protecdo Radiolégica (ICRP) tem publicado
periodicamente modelos biocinéticos para descricdo dos casos de inalacdo, ingestdao e
absorc¢do pela pele. O modelo do trato respiratério € apresentado na publica¢do da ICRP

namero 66 de 1994.

- Modelo pulmonar proposto na publicacdo n° 66 da ICRP

As informagdes sobre a anatomia e fisiologia do trato respiratério e também
sobre deposicdo, liberacdo e efeitos bioldgicos causado pelas particulas radioativas

depositadas no pulmio estio descritas na publicagdo nimero 66 da ICRP.

O modelo pulmonar proposto pela publicacdo n® 66 da ICRP (ICRP 66, 1994)
leva em consideracdo informagdes sobre a deposi¢do e retencdo do particulado
compreendido entre 0,006 e 100 um, deposicdo em regides inaladas, distribuicdo e
absorcdo de gases inalados, deposi¢do e depuracdo de materiais, influéncia do fumo,
poluentes do ar e doencas do trato respiratdrio. Este modelo é especifico para diferentes
faixas etdrias (recém-nascido, 1 ano, 5 anos, 15 anos e individuo adulto) ¢ sexo e é

aplicdvel tanto para gases quanto para particulados.

O modelo divide o trato respiratério em duas regides principais: extratoricica e
tordcica. A regido extratordcica é composta pelas passagens respiratdrias anteriores
(nariz - ET1) e posteriores (laringe, faringe e boca — ET2). A regifo tordcica é composta
pelos bronquios (BB), bronquiolos (bb), intersticios alveolares (AI) e os nddulos
linfaticos extratoracicos (LNET) e os toracicos (LNTH). Tal divisdo baseia-se nas
caracteristicas fisioldgicas, funcionais nos diversos componentes do sistema respiratério
e nas propriedades fisicas das particulas. A representacdo simplificada do sistema
respiratério proposto pela publicacdo n® 66 da ICRP (ICRP 66, 1994) é apresentada na
Figura 2.2.
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Figura 2.2 - Representagéo simplificada do sistema respiratdrio proposto pela publicagdo n® 66 da ICRP
(1994).

No modelo de deposicdo de particulas, as regides sdo tratadas como uma série
de filtros durante a inalacdo e a exalacfo, e a eficiéncia € avaliada considerando que
propriedades aerodinidmicas e termodindmicas do aerossol atuam de maneira
competitiva. As fragdes de deposicdo nas regides do trato respiratdrio, sdo calculadas
para particulas que possuem uma distribuicio de tamanho do tipo log-normal, com
desvio padrdo geométrico (6,) obtido como uma fun¢do do didmetro mediano do
particulado, valendo 1,0 para diametros de 0,6 nm até 1 um, e 2,5 para diametros de 1
um ou superiores. Os parametros de deposicdo sdo estabelecidos para quatro niveis

distintos de atividade: dormindo, sentado, exercicio leve e exercicio pesado.

O processo de absorcdo dos compostos pelo sangue é composto de dois
estdgios, dependentes do tempo. O primeiro estagio € a absor¢ao das particulas que ja
estdo dissolvidas (fase rdpida) e o segundo € a absorcdo pelo sangue das particulas que
sdo progressivamente dissociadas e dissolvidas. De acordo com o grau de absor¢do

pelos fluidos corporais, os compostos podem ser classificados em:

Tipo F (rdpido) — compostos que sdo prontamente absorvidos pelo sangue. Ha



uma significativa absorc¢do na regido ET2, a parte mais interna da regifio extratoraxica, e
na regido BB. Parte do material inalado permanecerd no muco até ser deglutido e nio
serd absorvido pelo epitélio. Para tais compostos a ICRP considera que, na auséncia de
dados experimentais especificos, a taxa de dissolu¢do rdpida € Sr = 100 d-1 (t 12 =10

minutos).

Tipo M (moderado) — compostos com taxa intermedidria de absorcao. Para tais
compostos o percentual rapidamente absorvido é na ordem de 10%, e o tempo de
retencdo na fase lenta € da ordem de 100 dias. Isto é representado pela fragdo dissolvida

rapidamente por fr = 0,1; Sr = 100 d-1; e a taxa de dissolucdo entdo é Ss = 0,0005 d-1.

Tipo S (lento) — compostos relativamente insoldveis. A ICRP assume que, para
esse tipo de composto, a fracdo absorvida na fase rdpida € igual a 0,1%. Para os 99,9%
restantes a taxa de absor¢do para o sangue é 0,0001 d-1. Isto € representado por fr =

0,001; Sr =100 d-1; Ss = 0,0001 d-1.

A fase rapida é observada imediatamente apds a inalacdo. Quando o composto
¢é considerado insoldvel (tipo S), uma significante fracdo é absorvida lentamente como
resultado da ligacdo com componentes do trato respiratério (ICRP 66, 1994). A fracdo
prontamente absorvida do composto é denominada fr e a taxa de dissolucdo na fase

rapida é Sr. A fragdo remanescente (1 - fr) dissolve mais lentamente com a taxa Ss.
2.3. Caracterizacao de aerossois

Para a caracterizagdao dos aerossdis presentes em um determinado ambiente é
necessdria a utilizagdo de técnicas especificas para a coleta destas amostras, para este

fim sdo utilizados amostradores de aerossois.

Os principios de funcionamento dos amostradores de aerossdis baseiam-se nas
diferentes propriedades dos aerossdis e a escolha do amostrador dependera do tipo de

estudo e do aerossol a ser coletado. (Hinds, 1998; Lippmann, 1989).

Diversas técnicas de coleta de amostras de anédlise de aerossois s@o aplicadas
ao estudo das propriedades das particulas transportadas pelo ar visando, principalmente,
avaliar a poluic@o atmosférica e seus efeitos sobre o clima global, os riscos a saide dos
seres vivos € 0s danos a0 meio ambiente e patrimonios histéricos da humanidade. (Dias

da Cunha et al., 2001; 2002; Bowen, 1973).
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Os amostradores de particulas transportadas pelo ar, disponiveis

comercialmente, podem ser agrupados em duas categorias gerais:

Amostradores sem discriminacdo de tamanho de poeira total: Conhecidos
como de amostradores de poeira total. Eles possuem um tnico estdgio, sendo usado na
maioria das coletas para determina¢do da concentragdo de particulas totais (Lippmann,
1969).

Amostradores com diferenciacdo de tamanho: Conhecidos como amostradores
seletivos. Eles selecionam as particulas do aerossol segundo uma de suas propriedades,
os principais amostradores baseiam-se nas propriedades inerciais das particulas, nas

forgas eletrostaticas e nas propriedades dpticas das particulas.
2.3.1 Amostradores Inerciais

Os amostradores inerciais baseiam-se na conservacdo da quantidade de
movimento das particulas. No presente estudo utilizamos dois tipos de amostradores

inerciais, o impactador em cascata e o amostrador individual com ciclone.
a) Impactador em cascata (IC)

Neste tipo de amostrador o fluxo de ar ao penetrar incide sobre uma superficie
plana, perpendicular ao fluxo, provocando desvio das linhas de corrente do mesmo. As
particulas com inércia suficiente para vencer a forca exercida pelo fluido, abandonam as
linhas de corrente do fluxo, impactando na superficie, enquanto que as outras seguem as
linhas de corrente indo impactar nos estdgios seguintes. Deste modo é possivel a
separacdo das particulas de diferentes faixas de tamanhos, pois cada estigio tem um

diametro de corte diferente do outro.

Quando varias superficies impactadoras sdo colocadas em série, o impactador

recebe o nome de Impactador em Cascata (Hinds, 1998).
b) Amostrador Pessoal com Ciclone

Nos amostradores do tipo ciclone amostrador, as particulas ao penetrarem no
amostrador sdo forcadas a uma trajetdria circular. As particulas com massa suficiente

para vencer a forca da gravidade seguem a linha de fluxo. Nos amostradores com
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ciclone as particulas que seguem as linhas de fluxo sdo coletadas em um filtro colocado
na parte superior do mesmo e as demais s@o coletadas em um copo coletor. Os ciclones
sdo geralmente utilizados como estdgio inicial de outros tipos de amostradores. (Hinds,

1998, Lippmann, 1989).
¢) Amostrador Grosso e Fino (AGF)

Este amostrador utiliza um pré-seletor de particulas que determina o valor
minimo do didmetro de corte que ird penetrar no amostrador. As particulas sdo
arrastadas pelas linha de corrente de fluxo para dentro do amostrador, sendo separadas
subseqiientemente em duas fracdes de tamanho que dependem da velocidade de fluxo e

da eficiéncia de retengdo do filtro coletor. (Dias da Cunha, 1997)
2.4. Técnicas Analiticas
2.4.1. Método PIXE (Particle Induced X Ray Emission)

Em 1970, Johansson e colaboradores introduziram a técnica de PIXE para
andlise multielementar de materiais. A técnica € ndo destrutiva, que permite analisar
elementos com massa atdmica maior que 11 e o limite de deteccio é da ordem de 107 a
10" g. O Laboratério do acelerador Van de Graaff da PUC-RIO dispde desta técnica
desde 1975, e deste entdo vem sendo usado para andlise de amostras bioldgicas e de
aerossoOis (Johansson & Johansson, 1976; Nelson et al.; 1977; De Pinho et al., 1979;
Kiss et al., 1980; Artaxo et al., 1992; Dias da Cunha et al., 1998, Dias da Cunha et al.,
2000).

A quantificacdo de cada elemento identificado na amostra é feita através da
relacdo entre o nimero de raios X detectados e o niimero de dtomos do elemento

presente.

No célculo do nimero de raios X emitidos por elemento presente na amostra
deve ser considerado que o feixe de prétons incidente sobre a amostra € homogéneo e
que sua area € maior que a amostra. O angulo sélido do detector e a eficiéncia do
detector de raios X sdo parametros importantes. Considerando que a amostra é fina o
bastante para que a perda de energia do feixe de prétons seja desprezivel ao atravessa-

la, o niimero de raios X, Nx, emitido por um elemento presente na amostra é dado por:
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€ = eficiéncia do detector
A = massa atdmica do elemento em g
S = 4rea do colimador em mm?
M = massa da amostra em pg
Q = corrente integrada em uC
Nx = niimero de contagens do elemento
Q = angulo soélido visto pelo detector em sterradianos.
ox(EQ) = secdo de choque para producio raios X induzida por prétons com energia EQ.
2,66x10” = fator de conversio de unidades.
a) Incertezas do método
As principais fontes de incerteza no método PIXE sdo a espessura do alvo, a

nao homogeneidade do feixe, o aquecimento da amostra e a superposi¢cdo no espectro de

picos de diferentes elementos (Montenegro, 1977; Montenegro et al, 1991).

Os prétons incidentes ao interagirem com os dtomos da amostra perdem
energia variando sua sec¢io de choque para producdo de raios X e conseqiientemente o
nimero de raios X emitidos pela amostra variam. Amostras espessas, também, podem
ocasionar a absor¢do dos raios X pela prépria amostra levando a interpretacdes
erroneas. Estes erros podem ser considerados despreziveis se as amostras forem

suficientemente finas para que nao haja perda de energia das particulas incidentes ou se
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forem determinados fatores de correcdo, no caso de amostras grossas. Assim, o efeito da
espessura da amostra no calculo da incerteza do método € desprezivel (Johansson et al,

1976).

O ndmero de raios-X emitidos é proporcional ao nimero de 4tomos do
elemento presente e ao ndmero de prétons que incidem sobre as amostras. A
homogeneidade do feixe de particulas também deve ser considerada no estudo da
incerteza do método PIXE. Um nimero maior de particulas incidindo sobre uma
amostra poderd produzir o mesmo ndmero de raios-X que um nimero menor de
particulas incidentes sobre uma amostra com maior quantidade do elemento. Deste
modo o feixe de particulas incidente deve ser homogéneo de modo que o nimero de
raios-X produzidos seja proporcional ao nimero de atomos do elemento presente na

amostra (De Pinho et al, 1979).

Ao analisar o espectro de raios-X de amostras multielementares se observa a
superposi¢do de linhas de raios-X dos elementos presentes. Para elementos com nimero
atomico entre 20 e 50 € freqiiente encontrar superposi¢do da linha Kg de um elemento
com ndmero atdbmico Z com a linha K, do elemento com ndmero atdbmico Z+1. Para
elementos com nimero atdmico maior que 50 a superposi¢@o ocorre entre as linhas Ly e

Lg (De Pinho et al, 1979).

Para identificar e quantificar os elementos presentes na amostra é preciso
conhecer a contribui¢do de cada um deles ao espectro de raios-X total. A andlise € feita
com espectros padrdes, estes sdo espectros obtidos a partir da irradiagdo de amostras
monoelementares de elevado grau de pureza, nas mesmas condi¢des que a amostra que

desejamos analisar.
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2.4.2. Espectrometria de massa por dessorc¢ao

Feixes de particulas rdpidas ou fétons incidentes sobre a superficie de uma
amostra induzem a dessor¢cdo de ions secunddrios que sdo acelerados por campos
elétricos para uma regido sem campo (tubo de tempo de vdo). Os intervalos de tempo
gastos pelos fons para percorrerem esta regido sdo medidos com um conversor tempo

amplitude (Macfarlene et al., 1980).

Os feixes de fons mais usados nos processos de dessor¢io sdo Ar+, Xe+, Cs+
com energia entre 5 e 10 keV e os fragmentos de fissdo do »2Cf com energia da ordem
de centenas de MeV. Feixes de fétons gerados por lasers pulsados, na faixa do

infravermelho, t€m sido amplamente empregados no estudo de amostras bioldgicas.

A dessor¢do idnica produz, simultaneamente, ionizag¢do branda e fragmentacéo
intensa. Deste modo, em um mesmo espectro de massa, é possivel observar os fons
moleculares e fragmentos que caracterizam a estrutura do composto. A principal
vantagem da dessor¢do é produzir uma ionizacdo branda que preserva as ligagcdes

quimicas das moléculas.

A fissdo espontdnea do 2Cf fornece dois fragmentos que s@o emitidos,
simultaneamente, em dire¢oes opostas. Um dos fragmentos colide com o alvo induzindo
a dessorcdo de moléculas e/ou cluster de ions e o outro fragmento € detectado por um
detector que gera o sinal (start) para iniciar a contagem de tempo de v6o. Os ions
secunddrios emitidos pelo alvo s@o acelerados na dire¢cdo de um tubo de tempo de v6o
por um campo elétrico da ordem de 1 kV/mm, aplicado entre o alvo e a grade. Os fons
com diferentes razdes massa/carga atingem o conjunto de detectores micro-channel
plate (MCP) localizado no final do tubo de tempo de vdo, produzindo o sinal de parada
para a medida de tempo de vdo. O analisador TOF (Time of flight) baseia-se no fato de

que fons de massas diferentes percorrem o tubo de tempo de voo em tempos diferentes.

A massa dos fons € relacionada ao tempo de voo pela expressao:

L EQ 2.2
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onde:

m = massa do fon;

U = voltagem aplicada a amostra;
q = carga;

L = comprimento do tubo de voo;
t = tempo de voo.

Esta aproximacao é vélida para fons secunddrios emitidos com energia inicial

desprezivel e para d/L << 1, onde d representa a distancia entre a amostra e a grade.

252

A técnica “"Cf-PDMS-TOF encontra-se descrita em detalhes na literatura

(Ponciano, 1996; Macfarlane, 1999; Barofsky, 1994). Sua caracteristica relevante
entretanto € a capacidade de analisar fons moleculares dessorvidos diretamente de
amostras soélidas. O fendmeno basico empregado pelo método é o bombardeio da
amostra por fragmentos de fissdo provenientes da fonte de B2cf que causam uma erosio
superficial denominada sputtering eletronico: elétrons de valéncia e de camadas internas
sdo removidos em femtossegundos pela passagem do projétil. O sdlido relaxa
localmente emitindo dtomos, moléculas e agregados (neutros ou ionizados) que sdo

caracteristicos da amostra. Os fons positivos e negativos dessorvidos dessa forma sio

analisados por tempo de vdo e t€m sua massa e abundancia relativa determinadas.

Esta técnica consiste na exposi¢cdo de uma amostra isolante a fragmentos de

fissdo produzidos por uma fonte radioativa de *>*Cf.

Na Figura 2.4 € apresentado um espectro de massa de um composto de urdnio

obtido com o espectrometro de massa (PUC-RIO).
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Figura 2.5 - Espectro de massa baseado na medida de tempo de vdo de ions secundarios

dessorvidos da superficie de uma amostra contendo urénio.

E importante mencionar que a técnica »2Cf -PDMS-TOF encontra-se
disponivel apenas em cerca de uma dezena de laboratérios em todo o mundo, sendo um

deles localizado na PUC-Rio.
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Capitulo ITI

DESCRICAO DAS INSTALACOES DE ESTUDO
3.1. Fabrica de Combustivel Nuclear (FCN)

Ciclo do combustivel nuclear (CCN) é o conjunto de processos que
transformam o minério de urdnio no combustivel nuclear, incluindo sua utilizagdo como
fonte de alimentacdo de reatores e o reprocessamento do combustivel nuclear. No
Brasil, sdo realizadas as etapas de mineracao, beneficiamento, reconversao, fabricacao

do combustivel nuclear e produgdo de energia.

A mineracdo € a primeira etapa do CCN, a mina de urdnio atualmente em
exploracdo estd localizada em Caetité, no estado da Bahia, e possui uma reserva
estimada de 100.000 t. Nesta mina, o minério € extraido de uma cava a céu aberto e
transportado para a unidade de beneficiamento. Nesta etapa, apds a britagem, o minério
€ estocado em pilhas onde ocorre o processo de lixiviacdo 4cida (lixiviagdo estatica)
com irrigacdo de 4cido sulftrico, obtendo-se um licor do urdnio contido no minério. O
concentrado de urdnio € obtido através do processo de extragdo por solventes organicos,
¢é precipitado, seco e acondicionado em tambores. Este precipitado é denominado de

diuranato de amoénia (DUA) ou yellowcake.

O DUA - ou yellowcake - é enviado ao exterior, onde é convertido em
hexafluoreto de urdnio (UFg) e, posteriormente, enriquecido, através de processos
oA . 2 , . ~ . . .~
aerodindmicos, no is6topo U, que € o is6topo de uranio mais adequado para a fissao

em cadeia nos reatores de poténcia do tipo utilizado no Brasil.

Atualmente, as etapas de conversio do DUA em UFs e o posterior
enriquecimento sdo realizadas no exterior pelo consércio URENCO. Apds o
enriquecimento, o UFg € enviado ao Brasil, para a INB (Industrias Nucleares do Brasil)

Resende, onde s@o processadas as demais etapas do CCN.

A INB Resende esta localizada na cidade de Resende, ao sul do estado do
Rio de Janeiro e pertence a INB. Neste complexo industrial, atualmente, sdo

realizadas as etapas de reconversdao do UFg em UQO,, a producdo de pastilhas de
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diéxido de urdnio, a produgcdo de componentes e a montagem do elemento
combustivel e a etapa de enriquecimento do urinio em escala industrial. A etapa de
enriquecimento estd para entrar em operacdo em escala industrial. Na Figura 3.1 é

apresentada uma vista aérea da INB Resende.

Figura 3.1 — Vista aérea da INB Resende

A INB Resende € sub dividida em quatro fabricas, das quais apenas trés estdo
em operagdo: Fabrica de Combustivel Nuclear FCN — Reconversdo; Fabrica de
Combustivel Nuclear (FCN) — Pastilhas; Féabrica de Combustivel Nuclear (FCN) -
Componentes e Montagem do Elemento Combustivel. A quarta fabrica, Fabrica de

Combustivel Nuclear (FCN) — Enriquecimento, encontra-se em fase de implantacao.
3.1.1. FCN - Reconversao

Nesta fabrica, o hexafluoreto de urdnio (UFg) é transformado no diéxido de

uranio (UO;). Na Figura 3.2 € apresentada uma vista aérea da FCN - Reconversao.

Figura 3.2 —Vista aérea da Fédbrica de Combustivel Nuclear - Reconversio
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O UF;g enriquecido em U (com teor maximo de 5%) é transportado em
cilindros especiais de capacidade variada, sendo a carga maxima de 2.277 kg. Estes
cilindros, ao chegarem a unidade, sdao estocados em um pétio a céu aberto. Na Figura

3.3 é apresentado um esquema simplificado do processo de reconversio.

Alimentador
€Oz NH3 de Fomo

Ha

Vapor d'agua

Precipitador
de TCAU

Fomo de
Leito
Fluidizado

Estabilizador
Homogeneizador

Cilindro Vaporizador Filtro Rotativo a Vacuo

AR

Figura 3.3 — Esquema da produc¢éo do diéxido de uranio

As principais etapas do processo de reconversdo do UFg e producio do UO,
sdo: vaporizacgdo, precipitacdo do TCAU (tricarbonato de amdnio e uranila), filtracao

e producdo de UQ,.

Na etapa de vaporizacdo o cilindro de UF¢ € transportado para interior da
autoclave, o cilindro é acoplado a uma mangueira no interior da autoclave, sendo o
cilindro aquecido até 100°C. O UFg gasoso € misturado ao gds carbonico (COy), gés
amodnia (NH3) e vapor d’4dgua para producdo do TCAU. Esta reacdo quimica ocorre
em um reator despressurizado, com se¢ao transversal retangular, de geometria tal que

impede qualquer reacdo de criticalidade.

As reacdes quimicas que ocorrem neste processo sdo representadas na

equacao 3.1.

UF, +2H,0 - UO,F, +4HF EQ. 3.1
10NH, +10H,0 — 10NH ,OH
3C0, +3H,0 - 3H,CO

UF, +5H,0 +10NH, +3CO0, — (NH ,)4U0,(CO,), + 6NH ,F
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A suspensdo de TCAU é bombeada do precipitador para os filtros rotativos a
vacuo. Durante este processo, o sobrenadante é enviado para o tratamento de efluentes
onde é feita a recuperagdo do uranio enquanto o TCAU ¢é transportado para o forno de

leito fluidizado onde ocorre a reducdo quimica.

No forno de leito fluidizado, o TCAU, juntamente com o hidrogénio e vapor
d’agua, € aquecido a 600°C, onde ocorre uma reacdo quimica de reducdo. Sendo

obtido nesta etapa o UO,, ainda na forma instavel.

O produto da redugdo, o UO; instdvel, é transportado para o estabilizador,

onde ¢é adicionado N; gasoso e ar para obtengdo de um composto estavel.

Apoés a estabilizacdao, o UO, é transportado para grandes caixas giratorias
misturadoras, os homogeneizadores, onde ao UO; (na forma de pd) é adicionado outro
composto de uranio, o UsOg. A mistura de compostos de uranio resultante serd utilizada

na fabricagdo das pastilhas de urénio.
3.1.2. Pastilhas

Nesta fabrica sdo produzidas as pastilhas de UO,. Na Figura 3.4 €

apresentado um esquema simplificado do processo de fabricacio de pastilhas.

2y

Prensa
Rotativa
r | _
Vi M Medigio
" & Laser
Pastilhas " 2 Pastilhas a
Forno de Sinterizagao . h
Verdes Sinterizadas| Retifica Pastilhas
L Prontas
[ [ W E
' —

Figura 3.4 — Esquema simplificado da fabricac@o de pastilhas de UO,

A mistura homogeneizada de UO; e U3;Og ¢ transportada pneumaticamente
para a peneira, onde o pé € separado do ar de transporte por um ciclone e direcionado
até a peneira vibratdria que leva a fracdo com didmetro menor que 100 pm até a

prensa. A fragdo com didmetro acima deste valor passa por um processo de maceragao e
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¢ reintroduzida no homogeneizador. A fabricacdo da pastilha é feita em uma prensa

rotativa automadtica. As pastilhas recém produzidas sdo, devido a sua fragilidade,

denominadas “pastilhas verdes” e possuem forma cilindrica.

As “pastilhas verdes” passam pelo processo de sinteriza¢do que ocorre em um
forno denominado na instalacdo de forno de sinterizacdo. Neste forno, as pastilhas sdo
sinterizadas a 1 750 °C, adquinindo a resisténcia necessaria de modo a satisfazer as

especificacdes técnicas.

As pastilhas sinterizadas sao enviadas a etapa de retificagdo para o ajuste fino
de suas dimensdes. As dimensdes de todas as pastilhas sinterizadas sdo verificadas
através de medicdo a laser que rejeita aquelas cujas dimensdes estiverem fora dos

padrées adequados.
3.1.3. FCN - Componentes e Montagem do Elemento Combustivel

A montagem do elemento combustivel €, atualmente, a dltima etapa do CCN

realizada em Resende. Nesta etapa sdo montados os conjuntos de elemento combutivel.

O elemento combustivel € composto pelas pastilhas de UO, montadas em
tubos de uma liga metélica especial conhecida como zircaloy formando um conjunto de

varetas, cuja estrutura ¢ mantida rigida por reticulados chamados grades espagadoras.

3.2. Instituto de Engenharia Nuclear (IEN)

A Comissdo de Energia Nuclear (CNEN) é uma autarquia federal responsavel
pela orientacdo, supervisao e fiscalizacdo, estabelecimento de normas e regulamentos
em radioprotecdo e licenciamento, fiscalizacdo e controle da atividade nuclear no Brasil.
Ela € vinculada ao Ministério da Ciéncia e Tecnologia e, para executar suas atividades,

possui 14 unidades localizadas em nove estados.

O Instituto de Engenharia Nuclear (IEN) € uma das unidades da CNEN
localizadas no estado do Rio de Janeiro. Este instituto esta situado na Ilha do Fundao,
nas margens da Bafa de Guanabara, e, além do IEN, concentra a Universidade Federal
do Rio de Janeiro (UFRIJ) com seus diversos institutos de pesquisa, um estaleiro e uma
refinaria de petréleo. Duas das principais vias de acesso a cidade do Rio de Janeiro, a

via expressa “Linha Vermelha” e a Av. Brasil, estdo préximas ao IEN. Por estas vias
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trafegam veiculos de carga e passageiros que entram e saem da cidade e que podem
gerar particulas contendo metais provenientes da queima de combustivel. Na Figura 3.5
€ apresentada uma vista aérea do IEN e a Figura 3.6 apresenta um mapa da Ilha do

Fundio com a localizacdo do instituto.

Figura 3.5 — Vista aérea do Instituto de Engenharia Nuclear.

ILHA DO FUNDAO

" Lnha Amarea s

Linha WYarmaka B el

Figura 3.6 — Mapa da Ilha do Fundio com a localizago do Instituto de Engenharia Nuclear

No IEN sdo realizadas diversas atividades, incluindo na 4rea de quimica
onde sdo desenvolvidos projetos para obtencdo de materiais estratégicos de elevada

pureza e alto valor agregado, visando atender a inddstrias e empresas.

No Laboratério de Processos do Departamento de Quimica do IEN sao
desenvolvidos processos quimicos para beneficiamento de minérios para obtencao de
produtos (concentrados) com alto grau de pureza. Dentre estes projetos podemos
destacar os projetos para beneficiamento do anatdsio para obtengdo do Titanio com

alto grau de pureza.
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3.3. Instituto de Radioproteciao e Dosimetria (IRD)

O Instituto de Radioprotecdo e Dosimetria (IRD) é um dos institutos da
CNEN e esta localizado na Zona Oeste do Rio de Janeiro. Esta € uma area residencial
préxima aos 18 Km de praia da Barra da Tijuca e das trés grandes lagoas que formam
o Complexo Lagunar de Jacarepagud. Na Figura 3.7 é apresentada uma vista aérea do

IRD.

Figura 3.7 — Vista aérea do Instituto de Radioprotecdo e Dosimetria com uma vista ao fundo da praia do
Recreio dos Bandeirantes
O IRD foi criado ha mais de 30 anos.Ao longo deste periodo o IRD tem se
firmado cada vez mais como um instituto de pesquisa cientifica, através da realizacdo
de pesquisas e de grandes projetos visando o desenvolvimento técnico-cientifico do
pais, sempre buscando a consolidacao do instituto como um Centro de Exceléncia nas
areas de radioprotecio e de metrologia das radiacdes ionizantes. Atualmente as
principais areas de atuacdo do IRD sdo: protecdo radioldgica ambiental; protecdo
radioldgica de trabalhadores ocupacionalmente expostos; prote¢do radioldgica de
pacientes submetidos a procedimentos de medicina nuclear, radiodiagnéstico e
radioterapia; metrologia das radiacdes ionizantes; resposta a situacdes de emergéncia

radioldgica e nuclear.
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Capitulo IV

METODOLOGIA

4.1. Caracterizacao de Aerossois

A caracterizagdo dos aerossois foi realizada identificando os elementos presentes,
determinando a concentracdo destes nas fracdes respirdvel e inaldvel do aerossol e o
tamanho das particulas. As amostras de aerossdis foram coletadas utilizando amostradores
seletivos: impactador em cascata (IC), para determinagdo das concentracdes dos metais e
para a determinacdo da distribuicdo de tamanho das particulas; amostradores do tipo
Grosso e Fino (AGF), para determinagdo da concentragdo dos metais e radionuclideos
contidos nas particulas; e amostradores pessoais com ciclone (APC) para determinagdo

da concentracdo dos metais na fragdo respiravel.

Amostradores de drea do tipo AGF e IC foram colocados em locais previamente
selecionados de modo a caracterizar a exposi¢do do trabalhador. Todos os amostradores
foram colocados a uma altura de 1,5 m do solo. O volume amostrado foi medido através
de um integrador de volume conectado ao amostrador. O ar era for¢ado para o interior
dos amostradores usando bombas de vicuo previamente calibradas. A calibracdo foi

realizada utilizando um calibrador primério de vazio da Gillian®.

Na FCN Resende, foi solicitado a dois trabalhadores que realizavam suas funcdes
na etapa de precipitacio do TCAU e a um trabalhador na etapa de retificacdo que
usassem amostradores pessoais com ciclone. O volume amostrado foi estimado através
da medida de vazdo e do tempo de amostragem. Assim como os amostradores de drea,
os amostradores pessoais com ciclone também foram previamente calibrados usando um

calibrador de vazio primdrio da Gillian®.
A dois trabalhadores, que usaram amostradores pessoais com ciclone, foi

solicitado que fornecessem amostras de excreta (urina).

As amostras de aerossoéis foram coletadas na INB Resende (FCN - Reconversio,
FCN - Pastilha), no Laboratério de Processo do Instituto de Engenharia Nuclear (Lab-
IEN) e no Instituto de Radioprotecdo e Dosimetria junto ao prédio do SEMIN (IRD-

SEMIN).
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As amostras de aerosséis coletadas com impactador em cascata, com amostrador
AGF, com amostradores pessoais com ciclone e as amostras de excreta foram analisadas
pela técnica de PIXE (Particle Induced X rays Emission) para identificacdo e
quantificacdo dos elementos presentes. Foram selecionadas amostras de aerossois
coletadas com amostrador AGF e com amostradores pessoais com ciclone para andlise
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BU e P*U. A amostra

por espectrometria alfa para determinac@o da concentracdo de
de aerossol coletada no primeiro estigio do IC, que foi localizado junto ao filtro na
etapa de precipitacdo do TCAU (FCN - Reconversao), foi analisada pela técnica de

2Cf-PDMS para identificagdo dos compostos quimicos presentes.

4.1.1. Coleta de amostras de aerossois

As amostras de aerossdis foram coletadas na Fabrica de Combustivel Nuclear
nas FCN-Reconversdo e FCN-Pastilhas nos meses de marcgo, abril e maio de 2007,
utilizando os amostradores AGF e IC. Foram selecionados trés trabalhadores para
utilizarem amostradores pessoais com ciclone. Na Tabela 4.1 sdo apresentados os locais,
periodos coleta, assim como os amostradores utilizados.

Tabela 4.1. Relacdo dos locais e pontos de coleta na FCN indicando os periodos de amostragem e os

amostradores utilizados para cada.

Instalacao Local de Coleta Periodo Amostrador
Precipitagdo do TCAU e Filtro Rotativo 23/04 — 04/05 APC
Precipitagdo do TCAU e Filtro Rotativo 23/04 — 04/05 APC
FCN — Unidade de
~ Precipitacdo do TCAU e Filtro Rotativo 30/03 - 04/05 1C
Reconversao
Precipitacdo do TCAU e Filtro Rotativo 30/03 — 04/05 AGF
Moével (Filtro Rotativo + Forno de Leito 25/04 — 19/05 IC
Fluidizado)
FCN —Unidade de  Retifica 04/05% APC
Fabricacdo de
Pastilhas .
Retifica 04/05 —-19/05 AGF
Retifica 04/05 — 19/05 IC

* Coleta realizada apenas nesta data
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As amostras de aerosséis foram coletadas no Instituto de Engenharia
Nuclear (IEN) de 01 a 07 de fevereiro de 2007. O local selecionado para coleta foi o
Laboratério de Processos do Departamento de quimica. Na Tabela 4.2 sdo apresentados

os locais de coleta e os amostradores utilizados.

Tabela 4.2. Relacdo dos locais de coleta no IEN, identificando sua localizacio e os amostradores

utilizados em cada ponto.

Local Amostrador Observacoes

Balanga AGF Proximo ao moinho de bola, peneiradores e separador
Capela AGF Proximo ao Spray Dry e a Bancada

Reator 1C Préximo ao forno

No Instituto de Radioprotecdao e Dosimetria (IRD) foram coletadas amostras
utilizando amostradores AGF e IC. O local de coleta selecionado foi o exterior do
prédio do Servico de Monitoracdo Individual. Na Tabela 4.3 sdo apresentados os

periodos de coleta e o amostrador utilizado.

Tabela 4.3. Relacdo dos periodos de coleta no IRD indicando o amostrador utilizado em cada periodo.

Periodo Amostrador
15/12 -28/12/2006 IC

05/03 — 09/03/2007 AGF

29/11 — 06/12/2007 AGF

a) Amostradores portateis com ciclone

Como os trabalhadores movimentam-se dentro da instalagdo, os amostradores
IC e AGF podem ndo representar adequadamente a incorporacdo de particulas. Para

determinar as concentracdes dos metais de interesse respirados pelos trabalhadores
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durante sua rotina de trabalho, eles utilizaram amostradores portateis com ciclone, que
selecionam as particulas na fragcdo respirdvel do aerossol. Na Figura 4.1 é apresentada

uma fotografia do amostrador portétil com ciclone utilizado neste estudo.

Figura 4.1. Fotografia mostrando o amostrador portdtil com ciclone utilizado neste estudo para coleta de
aerossdis na fragao respirdvel.

Estes amostradores constituem-se de um conjunto de bomba de aspiracdo e
medidor de fluxo (rotdmetro), que € colocado a altura da cintura do trabalhador, e de um
coletor de poeira que € preso junto a lapela do uniforme (Lippmann, 1974). O principio de
funcionamento destes amostradores baseia-se nas propriedades aerodindmicas das
particulas (Hinds, 1998). Particulas finas (< 2,5 um) foram depositadas sobre filtros
Nuclepore com porosidade de 0,4 m com 37 mm de diametro e filtros (Whatman GF/A)
de fibra de vidro com 37 mm de didmetro. O didmetro de corte do ciclone € de 2,4 um e a
vazdo de operacdo foi de 2 L/min. Estes valores foram mantidos constantes, pois uma
variagdo de 10% na vazdo acarreta uma diferenca de 1% no valor do didmetro de corte

(Dias da Cunha, 1997).

As amostras coletadas em filtros de fibra de vidro foram analisadas para
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determinacdo da concentracao dos radionuclideos Bue®

U ,emissores de particulas
o, e aquelas coletadas em filtros Nuclepore foram analisadas por PIXE para

identificacdo e quantificacdo dos elementos presentes na fracdo respirdvel do aerossol.
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b) Amostrador Grosso e Fino (AGF)

O principio de funcionamento dos amostradores grosso e fino — AGF baseia-se
nas propriedades aerodinidmicas das particulas. Como os poros dos filtros podem ser
considerados como orificios perfeitos, a eficiéncia de retencdo depende do tamanho da
particula e da vazdo, sendo determinado um didmetro de corte para cada filtro (John et
al, 1983a e 1983b).

As amostras de aerossdis foram coletadas sobre filtros de policarbonato,
Nuclepore, com didmetro de 47 mm e porosidade de 8,0 (fragcdo inaldvel) e 0,4 wm
(fracdo respiravel). A vazdo de operacdo foi mantida constante em 17 L/min, e o volume
amostrado foi medido utilizando-se um integrador de volume. Na Figura 4.2 ¢

apresentada uma fotografia do arranjo experimental utilizado na coleta de aerossais.

Figura 4.2. Fotografia do arranjo experimental na coleta de aerosséis usando o amostrador grosso e fino
(AGF).

¢) Impactador em Cascata (IC)

Os IC s@o amostradores inerciais que coletam particulas em diferentes faixas
de tamanho. O amostrador possui seis estagios com os seguintes didmetro de corte:

0,64; 1,0; 2,4; 4,7, 9,9 e 19,9 um e a vazdo operacional de 12 L/min (Dias da Cunha et
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al., 1998). O tempo de amostragem varia para cada coleta, de modo a garantir que ndo
haja saturacfo dos estagios do impactador. O volume de ar amostrado € determinado por
um integrador de volume colocado entre o impactador e a bomba de vicuo. A superficie
de impactacdo é um filme de Mylar. Para melhorar a efici€ncia de coleta de particulas
sélidas a superficie € coberta com uma fina pelicula de vaselina diluida em tolueno 2%.
O arranjo experimental do impactador em cascata, com o integrador de volume e a

bomba de vacuo € apresentado na Figura 4.3 (Dias da Cunha, 1997).

Figura 4.3. Fotografia mostrando o arranjo experimental para coleta de aerosséis usando o amostrador do
tipo impactador em cascata (IC).

A quantificagdo dos elementos presentes nas particulas impactadas em cada
estagio do impactador foi determinada pela técnica de PIXE A determinacdo do
tamanho das particulas (MMAD — Mass Median Aerodynamic Diameter) foi feita com

base na distribuicdo de massa dos elementos nos estdgios do IC (Dias da Cunha, 1997).

29



4.2. Amostras de Urina

Na FCN-Resende, foi solicitado a dois trabalhadores que desempenhavam
suas fungdes na etapa de precipitagdo do TCAU e que se dispusessem a colaborar com o

projeto fornecendo amostras de excreta (urina).

As amostras foram coletadas durante 24 h, em recipientes de polietileno com
capacidade de 1 L previamente lavados com 4gua destilada e uma solucdo de 4cido

nitrico 0,1 M, lacradas e mantidas sob refrigeracdo até o processamento no laboratério.

No Laboratério de Caracterizagdo de Aerosséis do SEMIN - IRD, as
amostras de urina foram homogeneizadas e, em seguida, evaporadas em chapa
aquecedora a uma temperatura de 100°C até atingirem um volume de aproximadamente
500 mL. A este volume foram adicionados 20 mL de HNOs; concentrado para a

eliminagdo de compostos organicos (digestdo quimica).

Apés a digestdo quimica, as amostras foram novamente evaporadas e
concentradas a um volume aproximado de 50 mL, neste volume foi feita uma dissolugdo
do precipitado com o acréscimo de HNO;3; 1M. Apés a dissolucdo do precipitado, as

amostras foram levadas a um volume final de 10 mL.

Foi retirada uma aliquota de cada amostra e uma gota de 3 pL foi depositada

sobre um filme de Mylar para andlise pela técnica de PIXE.

4.3. Técnicas Analiticas

4.3.1. Técnica de PIXE

As amostras de aerossois e de excreta (urina) dos trabalhadores foram
analisadas pelo método PIXE (Particle Induced X Ray Emission) para determinacgdo

da concentracdo elementar.

As amostras foram irradiadas na cdmara de espalhamento localizada na linha a
15° do acelerador eletrostatico Van de Graaff, de 4 MV, do Departamento de Fisica da
Pontificia Universidade Catdlica do Rio de Janeiro (PUC-RIO). Foi usado um feixe

de prétons de 2,0 MeV e uma corrente média no alvo de 20 nA.
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Na Figura 4.4 € mostrado um esquema simplificado do arranjo experimental da
técnica e na Figura 4.5 € mostrada uma vista parcial do arranjo usado na linha de
PIXE do acelerador van de Graaff. No primeiro plano pode ser visto o copo de
Faraday usado para medir a carga, o visor usado para posicionar a amostra, a cimara

em azul e a torre suporte de alvos (amostras).

Detector Si-PIN

Colimador

Feixe de
Proténs

Copo de
Faraday

Alvo

Figura 4.4. Esquema simplificado do arranjo experimental utilizado.

Figura 4.5. (a) Arranjo experimental da linha de PIXE no acelerador Van der Graaff da PUC-RIO. (b)

Detalhe da torre suporte de amostra.

As amostras foram colocadas na torre de suporte da cadmara, que permite

colocar 39 alvos em seu interior (camara) simultaneamente, ela foi disposta
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perpendicularmente a direcdo do feixe de prétons. A pressdo interna na camara de

espalhamento ¢ inferior a 2x10°® torr.

Na entrada da camara estdo localizados dois colimadores de 4 e 5 mm de
diametro cada um. O copo de Faraday, utilizado para determinacdo da corrente de que
passa pelo alvo, colocado diametralmente oposto a entrada do feixe na camara e o
detector de raios X colocado a 135° em relacdo a direcdo do feixe incidente sobre as
amostras. Os raios X caracteristicos emitidos pelos elementos presentes nas amostras
sdo detectados por um detector do tipo Si-PIN, com janela de berilio, modelo Amptex
XRT-100. Os espectros de raios X sdo analisados em um analisador multicanal (marca
NORLAND) e armazenados em um computador conectado a saida do multicanal
situado apds o alvo. A carga e o tempo de irradiacdo sdo contados utilizando um Timer

Counter, modelo Ortec EG7G 994.

a) Calibracao

A curva de eficiéncia absoluta é determinada irradiando-se alvos padrdes
conhecidos nas mesmas condicdes experimentais das amostras e determinando as
relacdes Ko/Kg para cada elemento. A curva foi obtida normalizando a razdo Kq/Kg do
elemento Z+1 em relagdo a razdo Ko/Kp do elemento Z. Este procedimento, descrito em
detalhes na literatura, evita a necessidade de correcdes devido a geometria do arranjo
experimental (Paschoa, A.S. et al.,1977; Dias da Cunha, 1988). A curva de eficiéncia

absoluta esta representada na Figura 4.6.
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Figura 4.6. Curva de eficiéncia absoluta do detector de Raios-X.

Como absorvedor, foi utilizada uma folha de Al com 0,2 mm de
espessura na janela do detector de raios X. O uso de absorvedores sobre a janela do
detector tem por objetivo atenuar os raios X das linhas L, M, N,... de baixa energia,

possibilitando obter-se um espectro com baixo ruido de fundo e, portanto, mais facil de

z

analisar. Uma desvantagem no uso de absorvedores € a atenuacdo dos raios X de

elementos leves como S, Si e K.

b) Limite de deteccao

O limite de detec¢do do método PIXE foi determinado pela seguinte equagio:

LMD = 3Ny EQ. 4.1

onde:

Nxgg - numero de contagem da radiagdo de fundo na regido de interesse.
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O limite de deteccdo da técnica de PIXE para cada elemento depende da
energia das particulas incidentes, da secdo de choque dos elementos irradiados e do
arranjo experimental. Devido a variacdo da secdo de choque, foram determinadas duas
curvas de limite de detec¢do, uma para os elementos leves (Z < 42), identificados pelas
linhas K e outra para os elementos pesados (Z = 43), identificados pelas linhas L. Nas
Figuras 4.7 e 4.8, sdo apresentadas as curvas dos limites de detec¢do para os elementos
de linhas de energia Ky e L, respectivamente. Estas curvas foram ajustadas aos pontos

experimentais, com auxilio do programa Origin® 6.0 (Microcal Software Inc.).

100 |

Concentragao [ng]

0,1

0,01

T T T T T " T " T " T " T " T T T T T T "1
0 2 4 6 8 10 12 14 16 18 20 22 24 26 28 30

Energia dos RX (keV)

Figura 4.7. Curva do limite de deteccdo do método PIXE, para os elementos leves (Z < 42), identificados

pelas linhas de energia Ko
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Figura 4.8. Curva do limite de detec¢do do método PIXE, para os elementos pesados Z > 43),

identificados pelas linhas de energia Lo

O limite de deteccdo (LD) da técnica varia para cada elemento, estando
na faixa de 0,018 a 500 ng para todos os elementos da Tabela Periddica. O limite de

deteccdo em massa depositada no alvo para o U € 1,96 ng.

A uniformidade do feixe foi obtida com o sistema de colimadores utilizados.
Assim, ao garantirmos que toda amostra estava dentro da drea do feixe, foram
eliminadas as incertezas associadas a nao uniformidade do feixe e nao homogeneidade

da amostra.

A distribuicdo da massa depositada em cada estdgio do impactador em
cascata ndo foi homogénea. O primeiro estdgio do impactador possui drea maior que a
do feixe, assim, ndo foi considerada a massa coletada neste estiagio para os calculos de

MMAD e da concentragéo (Dias da Cunha, 1988).

¢) Analise de espectros

Os espectros multielemetares obtidos das amostras foram analisados

através do programa de computador FITU, desenvolvido para este fim no laboratério
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Van de Graaff (Barros Leite et al, 1978). A contribuicdo de cada elemento presente na
amostra foi determinada comparando-se ao espectro padrio. O espectro padrdo € obtido
irradiando-se, nas mesmas condi¢des experimentais das amostras, um alvo do elemento
de interesse. O espectro padrido (espectro monoelementar) é sobreposto ao espectro da
amostra (espectro multielementar). O alvo padrio é normalizado em relagdo a
contribuicdo do elemento no espectro da amostra e em seguida é subtraida a
contribuicao do elemento no espectro da amostra. Os espectros dos elementos com Z <
42 (Mo) s@o normalizados em relacdo as linhas Ky e Kg e os espectros dos elementos

mais pesados Z > 42 sdo normalizados em relagdo as linhas L e Lg.

4.4. Técnica de PDMS

O primeiro estigio do IC coletado préximo ao filtro rotativo na FCN —
unidade de reconversdo foi enviado ao laboratério van de Graaff da PUC-RIO para
andlise pela técnica de P2Cf-PDMS. Na Figura 4.9 é apresentado um esquema

simplificado do arranjo experimental da técnica.

Detector “start”

Fonte de2i2Cf

Amostra

ions
Secundarios
Grade

%
%

2

Figura 4.9. Esquema simplificado do arranjo experimental utilizado para a andlise de PDMS.
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A tensdo aplicada na amostra foi de + 1kV. A grade da entrada do tubo de
voo (regido livre de campo) dista 0,5 cm da superficie da amostra. A dessor¢do dos fons
foi induzida por uma fonte de **Cf pontual de 50 nCi. Como detector do sinal de start e

stop foram utilizados dois detectores Micro Channel Plate (MCP).

4.5. Espectrometria Alfa (o)
Além da aplicacdo das técnicas de PIXE e *>Cf-PDMS algumas amostras

foram analisadas por espectrometria alfa para a determinacio de 8 U e #*U. Na Tabela

4.4 estdo relacionadas as amostras analisadas por espectrometria .

Tabela 4.4. Relacdo das amostras analisadas por espectrometria ot

Local Ponto de Coleta Amostrador

IEN Balanca AGF

IEN Capela AGF

IEN Reator IC — filtro final

IRD Fundos Semin AGF
Precipitagdo do TCAU

FCN e Filtro Rotativo AGF

FCN Retifica AGF
Precipitagdo do TCAU

FCN e Filtro Rotativo APG
Precipitagdo do TCAU

FCN e Filtro Rotativo APG

FCN Retifica APC
Precipitagdo do TCAU . .

FCN e Filtro Rotativo IC — Filtro Final

FCN Precipitagdo do TCAU IC — Filtro Final

e Filiro Rotativo

Esta técnica analitica requer que os radionuclideos de interesse sejam pré-

concentrados antes da contagem dos emissores alfa. O processo de pré-concentracio
37



inclui 2 etapas: abertura das amostras por via imida e separacdo radioquimica dos
radionuclideos de interesse (separacdo cromatografica). Apds a separagdo as amostras

~ . . . ~ - 2 234
sdo analisadas por espectrometria ¢ para determinacio da concentracao de Bue U

4.5.1. Abertura das amostras e separacao cromatografica

A abertura das amostras consiste na eliminacdo de compostos orgénicos

adicionando solugdes acidas e calor a amostra.

Cada filtro contendo a amostra de aerossol coletada é colocado em um béquer
de Teflon de capacidade de 250 mL, sendo adicionado o padréo interno (tragador) de
uranio (23 2U) e aproximadamente 20 mL de 4cido nitrico (HNO3) concentrado, esta

mistura é mantida em refluxo a 200°C durante aproximadamente 72 horas.

Apoés a abertura, a amostra é avolumada para 1000 mL e eluida em uma
coluna de vidro contendo 1,5 g (correspondente a aproximadamente 2,5 cm de altura) de
uma mistura de TOPO (6xido de tri-n-octil fosfina) e Silica gel diluida em HNO;. Este
processo € conhecido como separacdo cromatografica Na Figura 4.10 € apresentada a
fotografia do arranjo experimental usado para a extracdo dos radionuclideos usando a

coluna de separacao cromatografica (extracao seqiiencial) (Julido et al., 2003).

Figura 4.10. Arranjo experimental da coluna de separagdo cromatografica.

O processamento inicial ocorre a uma velocidade de extracdo de 10 mL/min,

e o urdnio é retido na coluna para posterior elui¢do. O uranio € eluido com 130 mL de
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fluoreto de amonio (NH4F) 1 M, a uma vazao de 1 mL/min, sendo acondicionado em

recipientes de Teflon adequados.

a) Pré-concentraciao do uranio

Apés a eluicdo, a solugdo de NH4F (1 mol/L) contendo urdnio é pré-
concentrada. A solucdo é evaporada até quase secura sendo adicionadas gotas de HO; e

5 ml de HNOj; concentrado, tratada e levada para a célula de deposicao.

7z

Na célula de deposicdo, o uranio € adsorvido em uma plaqueta de ago
inoxidavel com 2,5 cm de didmetro, revestida com um filme de TOPO com agitacio
mecanica durante 4 horas, em uma velocidade de rotacdo de cerca de 500 rpm. Apds a
deposic¢do a plaqueta é calcinada a 400°C por 4 horas. A amostra € contada no sistema
de espectrometria alfa por 60 000 segundos. Na Figura 4.11 € apresentado um esquema

simplificado da célula de deposicdo de uranio.

__ACRILICO

57 mm

ANEL DE TEFLON

A
_
= / FIXADOR DA AMOSTRA

ACRILICO

——
— 40

60

Figura 4.11. Esquema simplificado da célula de deposi¢do de uranio.

4.5.2. Sistema de Espectrometria o

As amostras sdo analisadas no sistema de Espectrometria Alfa do Laboratério

de Bioandlises In Vitro do Instituto de Radioprotecdo e Dosimetria (IRD).

As amostras de U sdo contadas utilizando um sistema de espectrometria alfa da marca
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ORTEC modelo 576 (EC&87 ORTEC) com detector semicondutor de Si do tipo barreira
de superficie. O programa computacional Maestro Il ORTEC (versao 3.0) € utilizado para

analisar os espectros de emissodes alfa.
a) Calculo da concentracao de is6topos de interesse

238U e 234

A concentragdo dos isétopos de interesse ( U) € determinada em

relacdo ao padrdo interno, considerando a eficiéncia do arranjo experimental.

A eficiéncia do arranjo experimental é determinada considerando o padrio

interno de cada amostra. Essa eficiéncia é calculada através da EQ. 4.2:

- m EQ. 4.2

onde:

€ — eficiéncia

Nt - contagens na regido de energia do isétopo de interesse;

t — tempo de contagem [segundo]

m, - Massa da gota do tracador [g]

A,p - Atividade especifica da gota do tragador [Bg/g] ou [dps/g] ou [dpm/g].
O rendimento quimico do processo é calculado através da EQ. 4.3:

R
1 EQ. 4.3

Tc X AT XSDETECTOR

RQ

onde:
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R — Contagem total do tragador;

T, — Tempo de contagem [minuto];

A — Atividade adicionada do tracador [dpm};
€ detector — €ficiéncia do detector.

A atividade correspondente a cada radionuclideo presente na amostra é

determinada pela EQ. 4.4.

EXTt [Bq] EQ. 4.4

onde:

A(i) = atividade do isétopo i na amostra [Bq]
N,; = area na regido do is6topo i

t = tempo de contagem [segundo]

€ = eficiéncia do arranjo experimental

A concentragdo do is6topo de interesse € calculada pela EQ. 4.5:

EQ. 4.5

onde:
C — concentragdo do is6topo de interesse (Bq/m3)
A — atividade presente na amostra devido ao isétopo de interesse (Bq)

V — volume de ar amostrado (m3)
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4.5.2 Limite de deteccao da técnica de espectrometria alfa

O arranjo experimental usado para contagem alfa apresentou baixo ruido de
fundo na regido de interesse. Os limites de deteccao, para cada isétopo de interesse, sdao

apresentados na Tabela 4.5.

Tabela 4.5. Limite de detec¢@o do urdnio, na andlise por espectrometria Q.

Atividade mBq

238 234
U u

0,9 1,0

Os limites de concentragdo dos radionuclideos e dos elementos analisados nas
amostras coletadas foram calculados para cada tipo de amostra e método de amostragem
utilizado. Foram calculados dividindo-se o limite de detec¢do da técnica analitica

utilizada, pelo volume médio amostrado.

Nas Tabelas 4.6 e 4.7 sdo apresentados os limites de concentracido dos
elementos de interesse, calculados para os diferentes tipos de amostras analisadas pelo

método PIXE e espectrometria alfa, respectivamente.

Tabela 4.6. Limites de concentragdo de U em massa e o equivalente em atividade, calculados para cada

tipo de amostra analisada pelo método PIXE.

Amostras
Ar Urina
Limite de concentracdo pLg/m? Limite de concentracio Lg/L
Elemento IC AGF APC
U 3,34x10™ 3,00x10™ 1,92x10° 3,92x10”
Limite de concentracido Bq/m3 Limite de concentracdo Bq/L
U 0,4x107 0,4x107 0,24x10™* 4,8x107
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Tabela 4.7.. Limites de concentracéo dos is6topos de U calculados para cada tipo de amostra analisada por

espectrometria alfa.

Amostras de ar

Limite de concentracio mBg/m3

Radionuclideo AGF APC
By 1,38 x10! 1,08 x10™!
B4y 1,53 x10™! 1,23 x10™!
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Capitulo V

RESULTADOS E DISCUSSAO

As amostras de aerossdis coletadas com o IC nas instalagdes foram analisadas
pela técnica de PIXE para determinar as concentracdes dos elementos contidos nas
particulas que impactaram nas superficies de impactacio de cada estdgio. Os MMAD’s
(MMAD - Diametro Aerodindmico Mediano de Massa) das particulas contendo os
elementos identificados foram determinados com base na distribuicdo de massa nos

estagios do IC.

Na FCN foram coletadas amostras de aerossdis com IC em trés etapas:
Precipitacdo e Filtracio do TCAU; Redu¢do do UO; no forno de Leito fluidizado; e
Retifica das Pastilhas. Os resultados da anédlise das amostras de aerossoéis indicam que os
trabalhadores estdo expostos a particulas contendo urdnio na fragéo respiravel do aerossol.
Os valores de concentracdo de urdnio variaram de 1,31x10™ pg/m’ a 4,04x10™ pg/m’,
sendo a menor concentracdo determinada na etapa de retificacdo da pastilha. As
concentragdes determinadas nas amostras de aerosséis coletadas em cada etapa sdo

apresentadas na Tabela 5.1.

Particulas contendo Cr, Fe, e U foram identificadas nas trés etapas amostradas. As
contendo Cr e Fe podem ter sido geradas por processo mecanico de desgaste das pecas
usadas no processo, pois a maioria é confeccionada em aco inoxidavel. Particulas contendo
Ca, Ti e Mn foram identificadas apenas nas amostras coletadas com o amostrador que foi
usado para amostrar tanto a etapa de filtracdo como a etapa de secagem do UO; no Forno
de Leito Fluidizado. As particulas contendo Ca, Ti e Mn podem ter sido geradas no
processo que envolve fluxo gasoso em contra corrente com a alimentagao de TCAU e
calor. Este fluxo gasoso em contato com a superficie interior do forno pode gerar particulas
contento metais que compde a liga ou que estdo presentes nos gases e/ou reagentes

injetados no processo.
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Tabela 5.1. Concentragdo elementar nas amostras coletadas nas trés etapas da FCN.

Amostras coletadas com o impactador em cascata.

Concentracdes pg/m’

Etapa do
Elementos

processo Ca Ti Cr Mn Fe U
TCAU < LD* < LD#** 1,68x10°* < LD 3,97x107* 1,47x10°
TCAU + . . 4 5 3 4
4,04x10° 1,36x10° 1,92x10 4,97x10° 2,31x10° 5,85x10°

U0,

Retifica < LD* < LD#** 1,31x10™ < LD#*x 3,08x10 1,16x10™

*Limite de detec¢do da massa de Ca = 0,17 ng
**Limite de deteccdo da massa de Ti = 0,01 ng
***Limite de detec¢do da massa de Mn = 0,04 ng

Os valores de MMAD das particulas contendo U, nas trés etapas do processo,
variaram de 0,64 a 1,3 um indicando que os trabalhadores estdo expostos a particulas
contendo U na frag@o respirdvel do aerossol (2,5 um). Na Tabela 5.2 sdo apresentados os
valores de MMAD das particulas coletadas nas trés etapas do processo. As distribuicdes de
tamanho com o desvio padrdo geométrico (G) maior que 1,2 indicam distribui¢des com
mais de uma moda, porém ndo foi possivel identificar as modas na distribuicdo de massa

do impactador em cascata (Hinds, 1998).

O tamanho das particulas contendo Cr variou de 2,6 a 3,2 um indicando que estas
particulas foram geradas durante o processo de secagem do TCAU, pois este processo
inclui vapor d’dgua que propicia a formacdo de aglomerados, e portanto, particulas com
diametros maiores. Na etapa de filtracio do TCAU o tamanho das particulas contendo U
sdo menores que 1 pum, indicando que estas particulas sdo geradas por processo de
ressuspensdo do material filtrado (TCAU) durante a abertura da tampa do sistema de

filtrag@o para o controle do processo.
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Tabela 5.2. Valores de MMAD determinado para particulas coletadas nas trés etapas do processo na

FCN.

Amostras coletadas com o impactador em cascata.

Elementos

Ca
Ti

Fe
Zn
U

Etapa
TCAU TCAU + UO, Retifica
MMAD MMAD MMAD
Gy Gy O,
(um) (m) (m)
- - 1,0 2,3 _ _
- _ 0,7 2,9 _ _
3,2 2,0 0,64 _ 2,6 1,2
_ _ 0,74 3.4 _ _
2,2 2,6 1,2 2,0 2,0 1,3
_ _ 0,6 3.2 - -
0,64* 1,3 2,5 0,64*

* Particulas contendo U coletadas apenas no sexto estagio do impactador.

No Laboratério de Processos de Minérios do Instituto de Engenharia Nuclear
(IEN) também foram coletadas amostras usando o impactador em cascata. No espectro de
raios X destas amostras ndo foram identificadas as linhas do tério e uranio, contudo foram
identificadas as linhas do chumbo (Pb). As particulas contendo Pb podem ser devidas a
particulas de minérios em suspensdo geradas em processos anteriores, ou terem sido
geradas fora do Laboratério de Processos Quimicos e transportadas (dgua da Baia de
Guanabara) para o interior do mesmo através de corrente de ar. As concentracdes

determinadas nas amostras coletadas

apresentadas na Tabela 5.3.
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Tabela 5.3 Concentrag@o elementar nas amostras coletadas no IEN e no IRD.

Amostras coletadas com o impactador em cascata.

Concentracdes pg/m’

Elementos Instalaciao

IEN IRD
cl <LD* 1,30x10°
K <LD** 1,74x10°
Ca 8,01x107 129 x102
Se <LD*** 6,67 x10°
Ti 5,57x107 5.19 x10™
v < LD 4,49 x10°
Cr 1,22x10° 1.86 x10°
Mn 3,17x107 224 x10
Fe 1,61x10™" 6.09 x10°
Co < LD 7,59 x10°°
Ni 2,23x107 332 x10%
Cu 2,2010° 1.04 x10°
Zn 5,01x107 3.62 x10°

Pb 1,13x107 <1D

*Limite de detec¢do da massa de Cl = 1,88 ng
**Limite de detec¢do da massa de K = 0,49 ng
***Limite de detec¢do da massa de Sc = 0,1 ng
****] imite de deteccdo da massa de V = 0,05 ng
****%*imite de detecgdo da massa de Co = 0,05 ng

As particulas contendo Fe e Ti podem ter sido geradas durante o beneficiamento
do mineral anatdsio, mineral de titanio (TiO,) que pode conter de 0,2 a 0,6 % de
impurezas. As particulas contendo Ca, Cr, Mn, Ni, Cu e Zn podem ser devidas a residuo
de particulas geradas durante o beneficiamento de outros minerais no laboratério ou terem

sido geradas por uma fonte externa ao laboratorio.

Estes resultados foram comparados a concentragdes determinadas por Dias da
Cunha etr Barros Leite (2002) no estudo para caracterizagdo de aerossdis. Em 2002 as
amostras foram coletadas em uma 4rea externa do Instituto de Engenharia Nuclear
proxima a Baia de Guanabara, sendo identificadas particulas contendo Cl, K, Sc, V e Co,

porém ndo foram identificadas particulas contendo Pb.
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O aerossol no interior do laboratério ndo apresenta particulas contendo Sc, Co e
V que caracterizam particulas provenientes da queima de combustivel féssil, assim como,

particulas de origem marinha (particulas contendo Cl).

Os valores de MMAD nas amostras coletadas no Laboratério de Processos
Quimicos variaram de 0,64 a 1,7 um indicando que os trabalhadores estdo expostos a
particulas contendo urdnio na fracdo respirdvel do aerossol. Na Tabela 5.4 sdo
apresentados os valores de MMAD das particulas coletadas no Laboratdrio de Processos
Quimicos. As particulas contendo Pb foram identificadas apenas no sexto estigio do
impactador e apresentaram o menor tamanho 0,64 um indicando que estas particulas
podem ser de residuo de aerossol gerado que permaneceu em suspensio. As distribuicdes
de tamanho com o desvio padrdo geométrico (Gy) maior que 1,2 sdo distribuigdes com
mais de uma moda, porém nao foi possivel identificar as modas na distribuicdo de massa

do impactador em cascata.

Tabela 5.4 Valores de MMAD determinado para particulas coletadas no Laboratdrio de processos
quimicos do IEN.

Amostras coletadas com o impactador em cascata.

Etapa

Elementos Laboratério de Processos Quimicos

MMAD (um) o,
Ca 1,7 2,1
Ti 1,6 1,7
Cr 1,5 3,0
Mn 1,3 23
Fe 1,5 1.8
Ni 1,6 32
Cu 1,3 2,1
Zn 1,0 25
Pb 0,64

Estes resultados mostram que a exposi¢do no Laboratério de Processos Quimicos

€ predominantemente ocupacional.

O terceiro grupo de amostras foi coletado no Instituto de Radioprotecdo e
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Dosimetria (IRD). As amostras foram coletadas junto a entrada do Servigo de Dosimetria
Interna, no jardim. Estas amostras também foram coletadas usando o impactador em

cascata.

No espectro de raios X das amostras de aerossdis impactadas em cada superficie

de impactacdo ndo foram identificadas as linhas do uranio e do tdrio.

O IRD estd localizado proximo a Praia do Recreio dos Bandeirantes (distando
cerca de 2 km) e a lagoa de Jacarepagua. No IRD, as edificagdes sdo, em sua maioria de 1
pavimento, apenas uma edifica¢do € de dois pavimentos, com dreas sem cal¢camento e os
jardins com espécies nativas da mata Atlantica. Este instituto estd localizado entre duas

vias expressas a av. Salvador Allende e a av. das Américas.

As particulas contendo Cl, K e Ca caracterizam o aerossol marinho e podem ter
sido transportadas por correntes de ar da praia para o IRD. As particulas contendo Fe, Zn e
Ti caracterizaram particulas de solo em suspensao, ja as particulas contendo escandio (Sc),
vanadio (V), cobalto (Co) e cromo (Cr) caracterizam particulas de origem antropogénica.

Particulas contendo V sao devidas a queima de combustivel f6ssil.

As amostras coletadas no Instituto de Radioprotecdo e Dosimetria apresentaram
MMAD variando de 0,6 a 2,5 pum. Esta variacdo nos valores de MMAD indica que as
particulas foram geradas por diferentes fontes de aerosséis. As distribui¢des de tamanho
com o desvio padrdo geométrico (Gy) maior que 1,2 sdo distribui¢gdes com mais de uma
moda, porém ndo foi possivel identificar as modas na distribuicdo de massa do impactador

em cascata. Os valores de MMAD para cada elemento sdo apresentados na Tabela 5.5
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Tabela 5.5. Valores de MMAD determinado para particulas coletadas no Instituto de Radioprotecdo e

Dosimetria. Amostras coletadas com o impactador em cascata.

Etapa

Area Externa

Elementos MMAD (pum) (o
Cl 1,2 2,1
K 2,5 1.9
Ca 1,1 2,0
Sc 1,2 2,07
Ti 0,6 0,3
v L5 2,1
Cr 1,1 2,1
Mn 1,6 1,8
Fe 1,0 2,1
Co 1,8 1,9
Ni 1,1 0,3
Cu 1,0 29
Zn 1,2 0,6

Nas trés instalacdes foram coletadas amostras com amostrador do tipo
Amostrador Grosso e Fino (AGF). Estas amostras foram analisadas para determinar a
concentragio de U e *U. Nas amostras coletadas no Laboratério de Processos
Quimicos e no IRD as concentracdes destes radionuclideos estavam abaixo do limite de
deteccdo da técnica (0,9 mBq). Na Tabela 5.6 sdo apresentadas as concentracdes de HFUe
34U determinadas nas amostras de aerossol coletadas com o amostrador tipo AGF nas trés

instalacgdes.
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Tabela 5.6. Concentracio em mBg/m’ de ***U e ***U no ar.

Fracao do Concentracao
Etapa do Razio
Amostra  Local aerossol (mBg/m?3)
Processo
2385 23475 234752385

1 TCAU Respiravel < LD*#* < LD***%* -
2 TCAU Respiravel 1,34 5,80 4,3
3 TCAU Respirdvel 1,15 4,16 3,6
4 TCAU Inalavel 0,01 0,02 1,6
5 FEN TCAU + UO2 Inalavel < LD#*¥* < LD%#%% -
6 TCAU Inalavel < LD#*¥* < LD%#*% -
7 Retifica Respirdvel < LD#*¥* < LD%#%% -
8 Retifica Inalavel < LD#*** < LD***# -
9 Retifica Inalével 0,05 0,26 5,7
10 Respirdvel < LD#*¥* < D% -
11 Laboratério de Respirdvel < LD*#* < LD#**** -
12 IEN Processos Respiravel < LD*#* < LD***%* -
13 L. Inalavel < LD#*** < LD**** -

Quimicos
14 Inalavel < LD*#* < LD#***%* -
15 Inalavel < LD#*¥* < LD%#*%% -
16 IRD Area externa Inalavel < LD#*** < LD**** -
17 Respiravel < LD*#* < LD***%* -

*#**Limite de deteccio de Uy =09 mBq.

#++*+Limite de deteccao de Bu=1,0 mBq.

AVALIACAO DA EXPOSICAO OCUPACIONAL A PARTICULAS
CONTENDO URANIO.

Para avaliar a exposi¢@o ocupacional a particulas contendo urénio foi solicitado a
dois trabalhadores da FEC que cada um fornecesse uma amostra de excreta completa

(urina de 24 h).

51



As amostras de urina foram analisadas pela técnica de PIXE. A concentragdo de

cada uma das amostras € apresentada na Tabela 5.7.

Tabela 5.7. Concentragdo em Bg/L na urina coletada em trabalhadores da FCN.

Amostra Concentracio

Massa (g/L) Atividade (Bg/L)
Urina 1 4,86 x10™"° 6,0 x 10°
Urina 2 7,82 x10™"° 9,7 x 10°

O cbdigo computacional para o cdlculo de dose AIDE (Activies and Internal
Dose Estimations) versdo 2E desenvolvido por Luiz Bertelli Neto, que gentilmente
permitiu a utilizacdo deste codigo, (Bertelli,2004), foi usado para estimar a concentracio
de uranio esperada na urina de cada individuo considerando diferentes hipéteses para
avaliar a influencia dos pardmetros de caracterizacdo do aerossol na concentracio de
urdnio na urina. Nesta simulacdo foram utilizados os fatores de transferéncias adotados
pela ICRP 66 (ICRP,1979), considerando: i —as classes de solubilidade dos compostos de
urdnio como M (moderado) e S (lento, insoltvel), particulas com didmetro iguala 1 e a 5
um e incorporagdo tnica de 1 Bq; ii - as classes de solubilidade dos compostos de urdnio
como M (moderado) e S (lento, insoldvel), particulas com didmetro igual a 1 um e
incorporacdo unica de 1 e 0,1 Bq por dia. Na Figura 5.1 sdo apresentadas as curvas de
variacdo de concentracdo de urinio na urina para compostos classificados como S e como
M variando o tamanho da particula inalada (1 e 5 um) e considerando uma incorporacao
unica de 1 Bq. A curvas de variagcao da concentracao de uranio na urina mostram que para
inalagdo de particulas de um mesmo tipo de composto (mesma classe), mas com tamanho
de particulas diferentes, a variacdo observada na concentragdo de urdnio na urina é da
ordem de 2 vezes a concentracdo. Este resultado mostra que a variacdo do tamanho da

particula ndo € um fator significativo na incorporagdo de particulas.
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Figura 5.1. Curvas da variagdo da concentracdo de urdnio na urina considerando uma tinica incorporagdo

de 1Bq e os parametros de incorporagio do ICRP 66.

Na Figura 5.2 sdo apresentadas as curvas de variacdo de concentracdo de urdnio
na urina para compostos classificados como S e como M considerando uma incorporacio
Unica e o tamanho da particula inalada igual a 1,0 um e incorporacdo de 1 e 0,1 Bq. As
curvas de variacdo da concentracdo de urdnio na urina mostram que para inalacdo de
particulas de um mesmo tipo de composto (mesma classe) e com o mesmo tamanho, as
concentragdes esperadas na urina variam de ordem de grandeza. Estes resultados indicam
que a estimativa da incorporagao € um fator importante na determinac¢do da concentracio
de urdnio na urina e conseqiientemente no calculo da dose efetiva do trabalhador devido a

inalag@o.
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Figura 5.2. Curvas da variagdo da concentracdo de urdnio na urina considerando uma tinica incorporagdo

de 1Bq e os parimetros de incorporacdo do ICRP 66.

Em ambos os graficos apresentados é observada a influencia da composi¢ao da
particula inalada na taxa de eliminacdo didria de uranio pelo individuo exposto para ambas
as hipdteses; variando o tamanho da particula inalada ou a atividade inalada. A

identificagdo do composto inalado é uma caracteristica importante da particula inalada.

As concentragOes de urdnio nas amostras de urina fornecidas pelos trabalhadores
da FCN foram comparadas aos valores de concentracdo esperados considerando os
parametros de transferéncia determinados para os compostos da FCN (Lima a publicar), a
condi¢do de incorporacdo como continua. A atividade incorporada foi determinada
considerando a concentracdo de urinio na fracdo respirdvel determinada nas amostras
coletadas usando o amostrador de IC, que o trabalhador permanece na 4rea durante 8 h e o

MMAD igual a 1 pm.
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Figura 5.3. Curvas da concentragio de urdnio na urina considerando incorporagdo continua de 0,000064

Bq e os parametros de incorporacdo especificos da FCN.

Como a identificacdo dos compostos € um fator importante na estimativa da
incorporacdo o primeiro estdgio do impactador em cascata que coletou amostras de
aerossol nas etapas de filtracdo do TCAU e produgao do UO, (forno de leito fluidizado) foi

252

analisada pela técnica de " “Cf-PDMS para identificacdo dos compostos.

Na Figura 5.4 a € apresentado o espectro de massa das particulas impactadas no
primeiro estdgio do IC baseado nos fons secundérios dessorvidos da superficie da amostra.

Na figura 5.4 b é apresentada uma regido do espectro ampliada.
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Figura 5.4. a - Espectro de massa das particulas impactadas no primeiro estagio do IC baseado nos fons

secundarios dessorvidos da superficie da amostra.

No espectro de massa baseado na medida do tempo de v6o foram identificadas as

linhas que correspondem ao cluster das moléculas de hidrogénio (H, 2H e 3H).
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Figura 5.4. b-Regifo do espectro do espectro de massa ampliada.

O espectro demonstra que os compostos reagem formando aglomerados como a
moléculas de (NH4)CO,.H,O, moléculas de o6xidos, como Ca(CaQO), indicam a
contribui¢do do processo de redugdo no forno de leito fluidizado. Os compostos de uranio
identificados no espectro de massa indicam que nesta etapa do processo o trabalhador esta
exposto a mais de um tipo de composto de urdnio; tanto a 6xidos de uranio que sio

considerados compostos insoliveis como a compostos contendo C e H.
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Capitulo VI

CONCLUSAO

Os trabalhadores da FCN estdo expostos a particulas transportadas pelo ar

contendo U na fragdo respiravel do aerossol.

No Laboratorio de Processos Quimico localizado no IEN, na fracao respiravel,
ndo foram identificadas particulas transportadas pelo ar contendo U, porém os
trabalhadores estdo expostos a particulas contendo metais que podem ser devidas a

residuo de aerossol gerado pelo beneficiamento de minérios diferentes.

No IRD, na fracdo respirdvel ndo foram identificadas particulas transportadas
pelo ar contendo U, porém foram identificadas particulas de origem marinha e devidas a

queima de combustivel féssil.

O método de anélise de amostras de excreta (urina) com uma pré-concentracao
(redugdo do volume) e posterior andlise pela técnica de PIXE para determinagdo da
concentragdo de urdnio apresentou um limite de concentracdo de 0,54 ng/L. que
corresponde a 6,9 uBq/L. Foram analisadas 3 amostras padrdo e a eficiéncia variou de
80,2 a 80,48 %. Estes resultados indicam que o método de andlise € adequado para

determinagdo de uranio em amostras de urina.

Os resultados da simulagdo tedrica para estimar a concentragdo de urinio em
amostras de urina de individuos expostos a particulas contendo uranio, via inalacao,
mostram que a varia¢do do tamanho da particula inalada ndo € um fator determinante na

estimativa da atividade de urdnio excretada pelo individuo.

Os resultados da simulacdo tedrica para estimar a concentracido de uranio em
amostras de urina de individuos expostos a particulas contendo uranio, via inalacao,
mostram que a variacdo da concentracdo incorporada € um fator determinante na
estimativa da atividade de uranio excretada pelo individuo, indicando que é necessario

determinar o volume inalado por cada individuo exposto.

58



Os resultados da simulagdo tedrica para estimar a concentragdo de urinio em
amostras de urina de individuos expostos a particulas contendo urinio, via inalagdo,
mostram que a variagdo da composicao da particula inalada é um fator determinante na

estimativa da atividade de uranio excretada pelo individuo.

Os resultados da simulacdo tedrica para estimar a concentragio de uranio em
amostras de urina de individuos expostos a particulas contendo uranio, via inalacdo,
mostram que os resultados da simulagao com fatores de transferéncia especificos para a

instalacd@o possibilita uma melhor aproximacao dos dados experimentais.

RECOMENDACOES

1 — Determinar os valores de solubilidade para os demais compostos de U no

Ciclo do Elemento Combustivel.

2 — Estimar as doses para os trabalhadores utilizando os pardmetros

especificos para o TCAU na FCN.

3 — Realizar estudos de solubilidade in vivo.

59



APENDICE A

CARACTERIZACAO DAS AMOSTRAS DE AEROSSOIS COLETADAS NA
FABRICA DE COMBUSTIVEL NUCLEAR

1 - Amostradores Portateis com ciclone (APC)

Tabela A.1- CondicGes de coleta de amostras com APC na FCN — Unidade de Reconversao

(Precitpitagdo do TCAU e Filtro Rotativo) — Trabalhador 1

Hora Tempo Vazao
Data
Inicial Final (min) (L/min)
23/04/2007  09:00 15:40 400 2
24/04/2007  08:30 15:45 435 2
03/05/2007  08:30 4:00 1229 2
04/05/2007  09:30 15:40 430 2

Tabela A.2- Condicdes de coleta de amostras com APC na FCN — Unidade de Reconversdo

(Precitpitagdo do TCAU e Filtro Rotativo) — Trabalhador 2.

Hora Tempo Vazio
Data . .
Inicial  Final (min) (L/min)
23/04/2007 09:00 15:40 400 2
24/04/2007 08:30 15:45 435 2
03/05/2007 08:30 4:00 1229 2
04/05/2007 09:30 15:40 430 2

Tabela A.3- Condicoes de coleta de amostras com APC na FCN — Unidade de Fabricacéo de
Pastilhas (Retifica) — Trabalhador 3.

Hora Tempo Vazao
Data ' )
Inicial Final (min) (L/min)
04/05/2007 14:00 23:00 540 2
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2 - Impactador em Cascata (IC)

Tabela A.4- Condicoes de coleta de amostras com IC na FCN — Unidade de Reconversdo (Precitpitagdo
do TCAU e Filtro Rotativo).

Hora Tempo Volume

Data X 3
Inicial Final (min) (m’)

30/03/2007 11:20 16:36 316 4,71
02/04/2007 8:28 16:40 492 7,08
03/04/2007 8:15 16:44 509 6,17
04/04/2007 8:30 16:45 495 6,66
05/04/2007 8:28 16:07 459 6,11
18/04/2007 10:30 19:30 536 7,13
19/04/2007 07:02 16:32 536 7,13
20/04/2007 09:03 16:43 460 5,84
23/04/2007 08:31 16:40 489 6,07
24/04/2007 08:50 16:45 475 5,85
25/04/2007 09:30 23:00 810 9,92
26/04/2007 08:25 23:07 882 10,4
27/04/2007 09:00 23:04 844 9,77
28/04/2007 09:30 23:34 844 9,84
29/04/2007 09:20 23:22 842 9,44
30/04/2007 09:05 23:00 835 9,00
01/05/2007 09:00 23:00 840 9,35
02/05/2007 09:20 23:00 820 9,03
03/05/2007 08:40 23:00 860 8,95
04/05/2007 09:00 10:30 90 0,76

Tabela A.5- Condi¢oes de coleta de amostras com IC na FCN — Unidade de Reconversdo (Precitpitagdo

do TCAU e Filtro Rotativo + Forno de Leito Fluidizado).

Hora Tempo Volume
Data X 3
Inicial Final (min) ()
25/04/2007 09:30 23:00 810 11,96
26/04/2007 08:25 23:06 881 13,28
27/04/2007 09:00 23:06 846 12,75
28/04/2007 09:30 23:32 842 12,61
29/04/2007 09:20 23:18 838 12,58
30/04/2007 09:05 23:00 835 12,66
01/05/2007 09:00 23:00 840 13,05
02/02/2007 09:20 23:00 820 12,96
03/05/2007 08:40 23:00 860 13,47
04/05/2007 09:00 23:00 840 12,96
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07/05/2007 09:00 23:03 843 13,04
08/05/2007 09:00 23:10 850 13,37
09/05/2007 09:00 23:07 847 12,95
10/05/2007 09:00 23:00 840 12,50
11/05/2007 08:40 23:00 860 12,92
12/05/2007 09:00 23:00 840 12,82
14/05/2007 08:30 23:00 870 13,06
15/05/2007 08:30 23:00 870 13,43
16/05/2007 09:35 23:00 805 12,07
17/05/2007 09:00 23:00 840 12,21
18/05/2007 08:30 16:00 450 6,26
19/05/2007 09:30 17:00 450 7,08
Tabela A.6- Condi¢Ges de coleta de amostras com IC na FCN — Unidade de Fabricacdo de
Pastilhas (Retifica).
Hora Tempo Volume

Data . 3
Inicial Final (min) (m’)

04/05/2007 14:00 23:00 540 6,32
07/05/2007 09:00 23:08 848 8,18
08/05/2007 09:00 23:07 847 8,67
09/05/2007 09:00 23:02 842 12,49
10/05/2007 09:00 23:00 840 12,78
11/05/2007 08:40 23:00 860 12,63
12/05/2007 09:00 23:00 840 12,28
14/05/2007 08:30 23:00 870 12,17
15/05/2007 08:30 23:00 870 11,96
16/05/2007 09:30 23:00 810 10,44
17/05/2007 09:30 23:00 810 10,02
18/05/2007 08:30 16:00 19 5,16
19/05/2007 09:15 17:05 20 5,58

3 - Amostrador Grosso e Fino (AGF)

Tabela A.7- Condi¢des de coleta de amostras com AGF na FCN — Unidade de Reconversdo

(Precitpitagdo do TCAU e Filtro Rotativo)

Data

30/03/2007
02/04/2007
03/04/2007
04/04/2007

Hora
Inicial Final
11:25 16:35
08:32 16:42
08:18 16:42
08:32 16:43

Tempo
(min)
310
490

476
491

Volume
(m’)
5,71
9,52

8,83
9,49
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05/04/2007
18/04/2007

19/04/2007
20/04/2007
23/04/2007
24/04/2007
25/04/2007
26/04/2007
27/04/2007
28/04/2007
29/04/2007
30/04/2007
01/05/2007
02/05/2007
03/05/2007
04/05/2007

08:30
10:05

05:03
09:00
08:30
08:50
09:30
08:24
09:00
09:30
09:20
09:05
09:00
09:20
08:40
09:00

16:30
21:35

16:33
16:40
16:45
16:45
23:00
23:02
23:05
23:33
23:24
23:00
23:00
23:00
23:00
10:30

480
659
659
460
495
475
870
922
845
843
844
845
840
820
920
90

8,77
12,04
12,04
8,98
9,34
9,11
15,69
16,98
16,34
15,75
15,61
17,38
16,07
15,78
15,85
1,35

Tabela A.8- - Condicdes de coleta de amostras com AGF na FCN — Unidade de Fabricagdo de

Pastilhas (Retifica).

Data

04/05/2007
07/05/2007
08/05/2007
09/05/2007
10/05/2007
11/05/2007
12/05/2007
14/05/2007
15/05/2007
16/05/2007
17/05/2007
18/05/2007
19/05/2007

Hora
Inicial Final
14:00 23:00
09:00 23:10
09:00 23:05
09:00 23:00
09:00 23:00
08:40 23:00
09:00 23:00
08:30 23:00
08:30 23:00
09:31 23:00
09:30 23:00
08:30 16:00
09:15 17:05

Tempo

(min)

540
890
885
840
840
880
840
870
870
810
810
870
525

Volume
(m’)

10,31
16,33
16,20
15,49
15,56
15,59
15,28
15,11
15,01
13,01
12,61
6,55

7,11
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APENDICE B

CARACTERIZACAO DAS AMOSTRAS DE AEROSSOIS COLETADAS NO
INSTITUTO DE ENGENHARIA NUCLEAR (IEN)

1 - Impactador em Cascata (IC)

Tabela B.1- Condicdes de coleta de amostras com IC no Laboratdrio de Processos Quimicos do Instituto

de Engenharia Nuclear

Hora Tempo Volume
Data
Inicial Final (min) (m3)
02/02/2007 13:10 16:03 173 1,7
05/02/2007 08:15 16:00 465 49
06/02/2007 07:55 15:58 483 53
07/02/2007 07:45 15:57 492 5,3

2 - Amostrador Grosso e Fino (AGF)

Tabela B.2 - Condicoes de da coleta realizada com AGF no Laboratério de Processos Quimicos do

Instituto de Engenharia Nuclear

Hora
Data Ten.lpo Volume
. ) (min) (m3)
Inicial Final

01/02/2007 12:50 15:53 183 34
02/02/2007 08:00 16:00 480 72
05/02/2007 08:03 15:57 472 7,8
06/02/2007 07:58 15:55 477 7,8
07/02/2007 07:50 15:54 484 10,4
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Tabela B.3 - Condicdes de da coleta realizada com AGF no Laboratério de Processos Quimicos do

Instituto de Engenharia Nuclear

Hora
Data Ten'lpo V01113me
. ) (min) (m”)
Inicial Final
01/02/2007 14:50 15:52 62 1,2
02/02/2007 08:10 16:04 470 7,5
05/02/2007 08:07 15:58 355 7,1
06/02/2007 07:56 15:56 480 7,2
07/02/2007 07:47 15:55 488 7,2
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APENDICE C

CARACTERIZACAO DAS AMOSTRAS DE AEROSSOIS COLETADAS NO
INSTITUTO DE RADIOPROTECAO E DOSIMETRIA (IRD)

1 - Impactador em Cascata (IC)

Tabela C. 1 - Condicdes de coleta de amostras com IC no Instituto de Radioprote¢ido e Dosimetria

Hora Tempo Volume
Data . 3
Inicial Final (min) ()
15/12/2006 12:15 16:18 243 2,79
18/12/2006 09:15 16:11 416 5,03
19/12/2006 09:52 16:12 380 5,37
22/12/2006 09:05 13:55 290 5,16
27/12/2006 11:08 16:37 329 3,09
28/12/2006 09:35 17:35 480 5,67

2 - Amostrador Grosso e Fino (AGF)

Tabela C.2- Condi¢oes de coleta de amostras com AGF no Instituto de Radioprote¢ao e Dosimetria

Hora
Data Ten.lpo Volusme
.. ) (min) (m”)
Inicial Final
05/03/2007 09:40 16:00 380 6,5
06/03/2007 09:50 16:10 380 6,3
07/03/2007 09:00 16:10 430 6,6
08/03/2007 09:25 16:15 385 6,1
09/03/2007 10:10 16:15 335 2,6
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