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RESUMO

Dentre os agentes toxicos que podem ser nocivos para 0 meio ambiente e, consequentemente, para satide humana
estdo os radionuclideos, oriundos tanto da natureza quanto de atividades da indudstria nuclear. Para o controle
de suas concentracfes nos compartimentos abioticos e bidticos é necessaria a implementacdo de programas de
monitorizagado sisteméatico do meio ambiente. Através do monitoramento ambiental, é possivel prever o aumento
no nivel das fraces massicas e das concentracgdes de atividade dos radionuclideos das séries naturais do 23U e
232Th ao longo do tempo nas principais matrizes ambientais no entorno de uma instalagdo nuclear. Isso levou os
6rgaos reguladores do meio ambiente e nuclear a determinar niveis de atividades que possam causar riscos. Este
estudo teve por objetivo avaliar a metodologia de amostragem do programa de monitoramento ambiental do
Centro de Desenvolvimento da Tecnologia Nuclear (CDTN) em dois periodos sazonais (seco e chuvoso),
respeitando o ciclo hidrolégico de um ano. O CDTN, localizado em Belo Horizonte, Brasil, ¢ uma das trés
instalacGes vinculadas @ CNEN (Comissdo Nacional de Energia Nuclear) com objetivo de pesquisa e
desenvolvimento na area nuclear. Este trabalho apresenta o estudo de plantas e solo oriundos de trés pontos de
maior interesse radiolégico para a instalacdo. Essas matrizes foram analisadas pela técnica de Ativacéo
Neutrdnica, método ko. Os resultados mostram que o monitoramento ambiental deve ser realizado em ambos
periodos sazonais, pois 0 solo mostrou-se mais enriquecido pelos elementos de interesse na estagdo chuvosa e as

plantas apresentaram maiores concentracdes na estagéo seca.
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ABSTRACT

Among the toxic agents that can be harmful to the environment and, consequently, to human health are the
radionuclides, originating from both the nature and activities of the nuclear industry. For the control of its
concentrations in the abiotic and biotic compartments it is necessary to implement programs of systematic
monitoring of the environment. Through environmental monitoring, it is possible to predict the increase in the
level of the mass fractions and the activity concentrations of the radionuclides of the natural series of 2*®U and
22Th over time in the main environmental matrices surrounding a nuclear installation. This has led
environmental and nuclear regulators to determine levels of risky activities. This study aims to perform the
methodology of sampling of the environmental monitoring program of the Centro de Desenvolvimento da
Tecnologia Nuclear — CDTN (Nuclear Technology Development Center) in two seasonal periods (dry and rainy),
respecting the hydrological cycle of one year. CDTN, located in the city of Belo Horizonte, Brazil, is one of three
institutes sponsored by Comissdo Nacional de Energia Nuclear — CNEN (Brazilian Commission for Nuclear
Energy) dedicated to research and development of the nuclear area. This work is about the study of plants and
soil collected from three sampling points of major radiological interest for the installation. These matrices were
analysed by the Neutron Activation technique, method ko, and the results show that the environmental
monitoring should be performed in both dry and rainy seasons, since the soil was more enriched by the elements

of interest in the rainy season and the plants had higher concentrations in the dry season.

Keywords: Environmental Monitoring, Radionuclides, Neutron Activation Analysis.
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1. INTRODUCAO

O processo de licenciamento de instalagfes nucleares requer a orientacdo e o cumprimento de
requisitos especificos, embasados na legislagdo e nas normas dos 6rgdos responsaveis tanto pela
seguranca ambiental, IBAMA (Instituto Brasileiro do Meio Ambiente e dos Recursos Naturais Re-
novaveis), quanto nuclear, CNEN (Comissdo Nacional de Energia Nuclear), frente as acdes de
acompanhamento dos impactos causados por suas atividades no meio ambiente, assim como medi-
das de controle da qualidade ambiental dentro e no entorno destas instalagdes [1].

Para a determinacdo da presenca e o controle das fracdes massicas e concentracfes de atividade
do U e Th que compdem o ciclo do combustivel nuclear em uma instalacdo com essa finalidade,
cabe ressaltar que: i) a regulamentagdo para o processo de licenciamento destas instalagdes fica a
cargo da CNEN e esta estabelecida na Norma CNEN-NE 1.04 “Licenciamento de Instalagdes Nu-
cleares” [2]; e ii) as condicionantes legais exigidas pelo IBAMA, mediante a Instru¢do Normativa
n° 1, de 23 de fevereiro de 2015 [3].

As principais a¢Bes visam o controle da introdugdo de radionuclideos em compartimentos natu-
rais (matrizes abidticas). 1sso se deve ao fato de que estes elementos ao se dispersarem no meio am-
biente possam, eventualmente, se concentrar em quantidades consideraveis nos organismos Vivos
(matrizes bidticas) [4]. Pois, uma vez presentes nos compartimentos abi6ticos do ecossistema, 0S
radionuclideos podem se concentrar, por exemplo, nas plantas, base da cadeia alimentar, por assimi-
lacdo destes através do solo ou pela deposicdo atmosférica [5]. No sistema solo-planta, esses ele-
mentos podem ser translocados para as plantas, dependendo da biodisponibilidade dos elementos no
solo e da estratégia de absorcdo das espécies nele presentes [4, 6, 7]. A biodisponibilidade se
determina, a partir da quantidade do nutriente que foi absorvido, correlacionando estes resultados
com a concentragdo do elemento nos tecidos vegetais. Assim, um elemento é considerado
biodisponivel quando encontra-se numa forma quimica que as plantas sdo capazes de absorvé-lo
[8].

Para atender as exigéncias da legislacdo vigente em relacdo as suas atividades, o Centro de De-
senvolvimento da Tecnologia Nuclear (CDTN) mantém, desde 1985, um Programa de Monitora-
mento Ambiental (PMA) de forma a garantir a seguranca radiologica e ambiental dentro e no entor-



Moura et al. ® Braz. J. Rad. Sci. e 2019 4

no imediato de sua area [9]. A credibilidade desse programa de monitoramento ambiental passa pela
confiabilidade na exatiddo dos procedimentos adotados nas amostragens e medicdes realizadas sis-
tematicamente nas suas matrizes ambientais. A aplicacdo do método ko de Ativacdo Neutronica é
vantajosa em monitoramentos ambientais pela possibilidade de se determinar todos os elementos na
amostra, passiveis de serem ativados sem necessidade de serem analisados padrdes dos elementos
em estudo [10]. Assim, ndo sé os elementos de interesse serdo analisados como todos 0s outros que,
de alguma forma, sdo importantes sob o ponto de vista ambiental, dentre eles, os radionuclideos.
Atualmente, o PMA do CDTN realiza a amostragem das matrizes planta e solo uma vez ao ano,
na estacdo chuvosa. Este estudo se propde a verificar se ha influéncia da sazonalidade para presenca
de U e Th nos resultados do monitoramento para ambas matrizes. Para isso, foram realizadas duas
campanhas de amostragens, respeitando-se o ciclo hidrolégico de um ano, ocorrendo uma em um

periodo seco e a outra acontecendo em um periodo chuvoso.

2. MATERIAIS E METODOS

A metodologia deste trabalho constou de execugdo da amostragem de plantas e solo nos pontos
de coleta atuais do PMA realizado pelo CDTN, seguida de preparo, analise e determinacdo das

fracdes massicas e da concentracdo de atividade para U e Th.

2.1. Amostragem

Os pontos de coleta das amostras e 0s respectivos marcos referenciais e localizacGes geografi-
cas sdo apresentados na Tabela 1 e na Figura 1 que foi gerada pelo Ndcleo de Pesquisa em
Geotecnologias e Modelagem Ambiental (CDTN/SEAMA).

Tabela 1: Localizacdo georreferenciada dos pontos de amostragem do PMA.

Ponto de Coleta Marco referencial Coordenada X Coordenada Y
10/004/001 CPOR 608357,4 7802029
10/004/002 CDTN-1 (UPPR) 607751,6 7802347
10/004/003 CDTN-2 (REJEITO) 607698,8 7801898

CPOR, Centro de Preparagdo de Oficiais da Reserva; UPPR, Unidade de Pesquisa e Producéo de Radiofarmacos; RE-
JEITO, Galpéo de Rejeito de Baixa Atividade.
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Figura 1: Pontos de amostragem do PMA para as plantas e solo (CDTN/SEAMA).
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Fonte: Nucleo de Pesquisa em Geotecnologias e Modelagem Ambiental CDTN/SEAMA.

As coletas (34 amostras de plantas e 18 amostras de solo) ocorreram em duas campanhas, res-
peitando o ciclo hidroldgico de um ano (seco e chuvoso). O objetivo foi avaliar as informagoes pre-
sentes no fator sazonalidade em ambas as campanhas.

As plantas foram colhidas manualmente e inteiras (raiz e parte aérea) e nos seus estagios de
maior crescimento vegetativo possivel, pois elas apresentam melhor estagio nutricional e metaboli-
co, refletindo a composi¢do dos elementos presentes em seu tecido. Foram escolhidas as espécies
vegetais de maior representatividade nos pontos — Brachiaria sp (Pasto), Cynodon sp (Graminea) e

Epipremnum pinatum (semi-herbacea), Figuras 2a, 2b e 2c.
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Figura 2: Espécies vegetais coletadas no PMA.

a) Brachiaria sp b) Cynodon sp ¢) Epipremnum pinatum

Fonte: Fotografias do autor.

As amostras de solo (Figura 3) foram obtidas em triplicadas na profundidade de 0-20 cm, que
corresponde ao ambiente radicular (rizosfera) das plantas amostradas. As amostras foram obtidas

em triplicata com auxilio do amostrador do tipo ‘liner’.

Figura 3: Amostragem de solo no PMA.

Fonte: Fotografias do autor.

2.2. Preparo das amostras
Solo:
As amostras de solo foram secas naturalmente por 2 dias e em seguida secas em estufa durante 2

horas a temperatura de 105 °C. O solo seco foi peneirado em malha de 250 mesh e uma composicao
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ideal da amostra (homogénea) foi obtida a partir do quarteamento. Em seguida, as amostras foram
acondicionadas em frascos de polietileno (descontaminados) com tampa de rosca, identificadas e
tiveram suas massas aferidas em balanca de precisdo (peso seco). Este preparo seguiu o procedi-
mento descrito na referéncia IAEA-TECDOC-1360 [11].

Plantas:

As plantas foram limpas deixando as raizes de molho em bandejas plasticas com agua deioniza-
da por 24 horas para facilitar a retirada do solo aderido. Em seguida as plantas foram lavadas em
agua corrente e deionizada (repetindo o processo 3 vezes) para remogdo completa do solo e da poei-
ra. Apos a limpeza as amostras foram segmentadas, secas naturalmente por 2 semanas, triturada,
colocadas em cadinhos de porcelana de 50 mL (previamente lavados e secos em estufa a 105 °C por
1 hora) e entdo calcinadas em forno tipo mufla a 600 °C. As amostras, em cinzas, foram pulveriza-
das com auxilio de um pistilo de porcelana e entdo, colocadas em frascos de polietileno (identifica-
dos) com tampa de rosca.

2.3. Analise por ativagdo neutronica, método ko

As amostras de plantas e solo juntamente com o0s correspondentes materiais de referéncia —
GBW 0805, Tea Leaves [12] e IAEA-SOIL 7 [13] foram analisadas por Ativacdo Neutrdnica, me-
todo ko [14], para a determinacdo da fracdo massica e da concentracdo de atividade de U e de Th.

Foram acondicionados nos seus respectivos porta-amostras de polietileno: as plantas em PA3,
porta-amostra com diametro interno de 9,6 mm e altura interna de 15 mm, com capacidade de 1 ¢
de amostra e o0 solo em PAL, diametro interno de 9,6 mm e altura interna de 4,3 mm, com capacida-
de para 200 mg. Em seguida foram colocados em porta-amostras maiores com diametro interno de
9,6 mm e altura interna de 75 mm, intercalados por monitores de fluxo de néutrons — discos de liga
de Al Au (0,1%), IRMM-530R [15] com 6 mm de diametro e 1 mm de espessura. O porta-amostra
maior com as amostras e monitores, por sua vez, foi inserido no "coelho™ (20 mm de didmetro in-
terno e 80 mm de altura interna), porta-amostra de poliestireno e este foi levado para irradiacao de 8
horas no reator de pesquisa TRIGA MARK | IPR-R1 do CDTN, que opera a 100 kW com um fluxo
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de néutrons térmicos médio na mesa giratoria, de 6,30 x 10 néutrons cm? s e pardmetros espec-
trais médios f igual a 21,67, e o igual a 0,0026 [14]. Apos a irradiagdo e tempo de espera de decai-
mento adequados, as amostras e 0s monitores tiveram seus radionuclideos induzidos medidos por
espectrometria gama (5 dias para o 2*°*Np, 20 dias para 0 **Pa e 7 dias para 0 2*Au) no espectrome-
tro gama composto de detector HPGe com 50% de eficiéncia relativa, CANBERRA® (FWHM 1,75
keV) e eletronica associada. Os espectros foram obtidos com o programa Gennie 2K, CANBER-
RA® e analisados pelo software HyperLab® V.2009.1. Os calculos das fragdes massicas dos ele-
mentos foram executados utilizando o pacote de software Kayzero for Windows® V.2.46, especifico
para 0 método. As reacdes de ativacao por néutrons térmicos estdo representadas nas equacdes 1 e
2, abaixo:

Uranio

280+ I, » 22U - (T, =235min) » BNp+ %6~ + 7 —(Tyn = 2,33d) = Bpru+ B +v (1)

Torio

B2Th+n, = BTh— (T, = 223 min) = *FPa+ B+ 7— (N =27d) > v+ 9B~ + 7 2

3. RESULTADOS E DISCUSSAO

3.1. Avaliacao de desempenho do laboratério de analise por ativacéao

neutroénica
Como mencionado, 0 método de anélise aplicado foi 0 método ko de ativacdo neutrdnica. Todos
os resultados experimentais sdo expressos com a incerteza combinada padrao (“Combined Standard
Uncertainty” [k = 1]) de acordo com 0 GUM [16]. Os resultados obtidos experimentalmente para U
e Th nos materiais de referéncia sdo apresentados na Tabela 2. Os valores de En-score [17] sdo me-

nores do que 1, indicando que o desempenho do laboratério em aplicar o0 método ko esta satisfatério.
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Tabela 2: Resultados experimentais e valores recomendados dos materiais de referéncia.

GBWO0805 (Tea leaves) IAEA-SOIL 7
Resultados Valores Resultados Valores
Experimentais, = Recomendados, En-score Experimentais, Recomendados, Ex-score
k=1 k=2 k=1 k=2
(mg kg™) (mg kg™) (mg kg™) (mg kg™)
Th 0,111 + 0,003 0,105 + 0,013 0,45 8,1+0,3 82+0,5 0,32
U <2 NR - 24+0,1 2,4+0,35 0,74

EL., Elemento; <, Menor do Que; NR, N&o Reportado.

3.2. Avaliacao do fator sazonalidade
Solo:

A andlise das amostras do solo realizada em periodos distintos dentro de um ano hidrolégico
mostra que ha uma maior biodisponibilidade dos elementos de interesse na estagdo chuvosa que no
periodo de estiagem (Tabela 3 e Figura 3). Isto porque a fracéo coloidal do solo apresenta uma qui-
mica intensa e por isso, apresenta grande afinidade pela agua e consequentemente pelos elementos
nela dissolvidos. Por este motivo, talvez, seja importante para 0 monitoramento ambiental, a verifi-
cacdo do comportamento distinto na disponibilidade de elementos quimicos no solo. Na estacdo
seca, € provavel gue essas fracbes coloidais quimicamente ativas figuem mais restritas a solos natu-

ralmente Umidos.

Tabela 3: Avaliacdo da sazonalidade nas fracfes massicas e nas concentracdes de atividade nos
solos dos Pontos de Coleta do PMA.

CHUVOSO SECO
[k =1] [k=1]

Pontode | [U] 238y [Th] 22T [U] 238y [Th] 22T
Coleta |(mgkg") (Bgkg!) (mgkg?) (Bgkg") |(mgkg?) (Bakg?!) (mgkg?) (Bqgkg?)
CPOR | 6,002  74%3 25+1 102+4 |0,54+0,02 6,7%02  50%04  20%2

CDTN-1 | 13,105 16246 31+1 127+¢5 | 50£02 6243 7,1+0,5 29+2

CDTN-2 | 8,004 9945 18+1 743 | 31#0,1 38+l 4+1 1622
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Figura 3: Avaliacao da sazonalidade do U e Th nas fragcGes massicas e nas concentracées de ativi-
dade de atividade no solo dos Pontos de Coleta do PMA.

Fator Sazonalidade (Solo)

1000 -

100 -

mg kg!/Bq kg!
=

Chuvoso Seco chuvoso Seco Chuvoso Seco

0,1 - CPOR CDTN-1 CDTN-2

m[U] m238U [Th] m232Th

Observa-se que os solos amostrados para analise no PMA e, consequentemente neste estudo,
sdo do tipo arenoso. Por isso, uma razdo dos valores baixos observados na estacdo seca € que esses
valores estejam refletindo essas caracteristicas. Contudo, os resultados apresentados neste estudo

para a estacdo seca ndo podem ser desconsiderados, pois sdo significativos, sobretudo para o Th.

Plantas:

De forma contréria ao ocorrido com o solo, nas plantas as concentracdes de atividade para U e
Th mostraram-se maiores no periodo de estiagem em relacdo a estacdo de chuva (Tabela 4 e Figura
4). E bem conhecido que as concentragdes de elementos nos tecidos vegetais podem variar com o
tempo, por exemplo, durante a estacdo de vegetacdo [18]. Essas variacdes nas fracGes massicas e
concentracdes de atividade de determinados elementos pelas plantas ao longo de uma estacdo pode
ser dado pelo tempo — dias ou até horas [19, 20, 21, 22]. Essas varia¢fes podem ser controladas pela
luminosidade que é mais intensa na estacio seca. E possivel supor que pode haver influéncia sobre

a taxa fotossintética ou a capacidade respiratoria de espécies em particular.
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Tabela 4: Avaliagdo da sazonalidade nas fragdes massicas e nas concentracdes de atividade nas
plantas dos Pontos de Coleta do PMA.

CHUVOSO SECO

[k = 1] [k = 1]
Ponto de [U] 238 [Th] 22Th [U] 238 [Th] 22Th
Coleta | (mgkg") (Bgkg') (mgkg') (Bakg")|(mgkg') (Bgkg") (mgkg") (Bgkg?)
CPOR |0,21#0,03 2,6+0,4 1,3+0,04 54402 | 50402 6243 22+1 91+4
CDTN-1| 0,3%0,1 4#1  0,30+0,01 1,1%0,1 1+1 1147 45202  18#1
CDTN-2 |0,05£0,01 0,7+0,1 0,06+0,01 0,31+0,02| 0,6+0,3 742 17+1 7042

Figura 4: Avaliacdo da sazonalidade na capacidade de absorcdo das plantas coletadas nos Pontos
de Coleta do PMA.

Fator Sazonalidade (Plantas)

- 100

o = _
a

~ 1 -

.'Q‘.P uvoso Seco Chuvoso Seco Seco uvpso Seco cO
ED 0,01 - CPOR CDTN-1 CDTN-2

m[U] m238U m[Th] m232Th

4. CONCLUSOES

A amostragem de plantas e de solo no Programa de Monitoramento Ambiental do Centro de
Desenvolvimento da Tecnologia Nuclear (CDTN) ocorre uma vez por ano, na estagdo chuvosa.

Visando, entdo verificar se ha influéncia da sazonalidade, foram realizadas coletas de ambas as ma-

trizes nas estacOes chuvosa e seca.
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Os resultados para sazonalidade indicaram que o periodo chuvoso é favoravel para o solo e o
periodo seco, favoravel para as plantas. Assim, este estudo sugere que o monitoramento ambiental
deve ser realizado em ambos os periodos sazonais (seco e chuvoso), pois o0 solo mostrou-se mais
enriquecido pelos elementos de interesse na estacdo chuvosa e as plantas apresentaram maiores

concentragdes na estacdo seca.
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