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RESUMO

Este estudo faz parte do programa de revisdo da monitoragdo individual interna dos
trabalhadores do IPEN-CNEN/SP que manuseiam compostos de urénio. Os trabalhadores estdo
passiveis de serem expogtos tanto a uranio natural como a uranio com diferentes composicoes
isotépicas, alcancando até 20% em “*U. As técnicas utilizadas para a determinagio de uranio em
urina sdo: a fluorimetria e a espectrometria afa, com limites de deteccdo, respectivamente,

de1,0 rrgL'1 e 1,0mBgL™. Baseado nas vantagens e desvantagens de cada técnica tornou-se
extremamente importante identificar os grupos de trabalhadores que deveriam ser submetidos a
ambas técnicas de andlise. Neste estudo é proposto um valor limite de concentracéo de uranio na

urina, ngL'l, obtido pelo método fluorimétrico, acima do qual indique a necessidade de se efetuar a
espectrometria alfa. A massa de uranio que resulta em um limite pré- determinado de dose efetiva
comprometida é funcdo da composicdo isotdpica. Em conseqliéncia, a fracdo de excrecdo urindria
prevista num determinado tempo apés a incorporacdo também é funcdo da composicao isotdpica e
depende do tipo de solubilidade do composto quando inadlado e do intervalo de monitoracdo
considerado. No trabalho s8o determinadas as concentragdes de urénio na urina em rrgL'1 para os
niveisdereferénciae limites de dose. Baseado nestes resultados foram adotados os procedimentos de

uso da técnica fluorimétrica ou ambas, fluorimetria e espectrometria alfa.

I. INTRODUCAO

O urénio € um dos principais elementos do combustivel
nuclear e seus compostos sdo manuseados em quantidades
apreciaveis em todas as fases do ciclo do combustivel. No
processo de obtencdo do combustivel nuclear pode-se
manusear uranio com diferentes composi ¢oes isotopicas. O
uranio natural é composto pelos isdtopos “2U, #°U e U
sendo todos emissores afa e toxicos a0 homem tanto
guimicamente quanto radiologicamente.

Para tanto, torna-se necessario estabelecer programas de
monitoracdo para os trabalhadores com risco de exposicéo
ocupacional.

Os métodos de monitoracéo baseados em amostragem de ar
e levantamento da contaminacdo de superficie sdo
amplamente utilizados, mas ndo sdo auficientes paraindicar
o nivel de contaminagdo interna individual. Para este
controle existem métodos diretos ou indiretos que permitem
avaliar a atividade ou a concentragéo em atividade a partir
dos resultados obtidos e por meio de modelos matematicos

edtimar a dose causada pela contaminagdo interna dos
trabal hadores expostos.

Atualmente no IPEN-CNEN/SP os trabalhadores ndo sdo
monitorados rotineiramente por métodos diretos, contador
de pulmdo, em virtude de ndo se dispor de detectores
adequados para esta finalidade, portanto, apenas tem-se a
opcdo de métodos indiretos. O programa de monitoracéo
individual interna estabelecido aos trabalhadores do IPEN
envolvidos no manuseio de compostos ditos sol(iveis, ou
mesmo insol(veis de urénio, com risco de contaminacdo
interna, limitase a andise de urina peo método
fluorimétrico em meio sdlido, com intervalo entre as
monitoracdes de 90 dias.

Os resultados obtidos até entdo indicaram que a maioria das
amostras anadlisadas apresentaram concentragdo de urénio
abaixo do limite de deteccdo do método.

Se forem conhecidas a composicdo isotOpica, a sua
concentragcdo no ar e 0 tempo de permanéncia do trabal hador
no loca de trabalho em presenca de cada composicéo
isotépica, 0 método fluorimétrico possui sensibilidade e
rapidez necessaria paraaandlise do uranio total.



De acordo com os relatérios dos supervisores de
radioprotecdo da érea, divisdo do ciclo do combustivel, os
trabalhadores estéo passivels de serem expodos tanto a
urénio natural como a compostos de urénio com diferentes
composicdes isotopicas, alcancando até 20% de
enriqueci mento.

Para o célculo da dose comprometida efetiva necessita-se
conhecer a composicdo isotopica do urdnio. Esta
composicdo pode ser determinada por varias técnicas, as
mais conhecidas sd0: espectrometria de massa- ICPMS,
andlise por ativacdo e espectrometriaalfa.

A técnica escolhida para complementacéo do programa de
monitoracdo internafoi espectrometria alfa por causa da sua
sensibilidade, simplicidade e disponibilidade.

O principa objetivo deste estudo é propor um valor limite
de concentracdo de urdnio na urina, ngL™, obtido pelo
meétodo fluorimétrico, acima do qual indique a necessidade
de se efetuar a espectrometria alfa. Como a massa de urénio
que resulta num limite pré-determinado de dose efetiva
comprometida é funcdo da composicdo isotdpica, a fracdo
de excregao urindria prevista também o seré e dependera das
caracteristicas de absorcdo do composto quando inalado e
do intervalo de monitoracdo considerado. Portanto neste
estudo serdo determinadas as concentragBes de urénio na
urina em ngL™" para os seguintes niveis de referéncia e
limites de dose: nivel de registro que coincide com o valor
inferior do nivel de investigacdo, limite anual médio sobre 5
anos e parao limite anual [1].

II. METODOLOGIA

De acordo com a Publicagdo 78[2] da ICRP a Tabelal
fornece os coeficientes de dose em sievert por bequerel
incorporado para cada um dos trés is6topos naturais do
uranio e as caracteristicas de absorcdo, a saber, compostos
TiposF (altamente soltvel), M (moderadamente solUvel)
e S(insollvel).

TABELA 1. Coeficiente de dose, e(50), para
is6topos naturais do uranio em SvBq .

TIpO de 234U 235U 238U
Absorcéo SvBq* SvBq* SvBq*
F 6,4x10" 6,0x10" 5,8x10"
M 2,1x10° 1,8x10° 1,6 x10°
S 6,8x10° 6,1x10° 5,7x10°

Na Tabela 2 sbo apresentados os dados de Stradling e
cols. [3] que fornecem a composi¢do isotopica em termos
de atividade para os trés isdtopos naturais de uranio e
também a composicdo destes isétogaos para 0 grau de
enriquecimento de 3,5% e 93% em °U.

TABELA 2. Composi¢do isotdpica do urdnio em
termos atividade.

Grau de 234U 235U 238U
Enriguecimento (%) (%) (%)
U-Natural 48,9 2,2 48,9
3,5% em “°U 64 6,8 29,2
93% em U 75,4 24,3 0,3

Comas Tabelas1 e 2, determinou-se a dose em sievert por
bequerel, SvBq*, para o uranio natural e para os graus de
enricquecimento de 3,5% e 93% em **U.

TABELA 3. Coeficiente de dose, e(50) em SvBq*,
do urénio para diferentes graus de enriquecimento e tipos de
absor¢éo.

Tipode U-Natural | 3,5% em “*U | 93% em *°U
Absorcéo SvBq* SvBq* SvBq*
F 6,1x10" 6,2x10" 6,3x10"
M 1,9x10° 1,9x10° 2,0x10°
S 6,3x10° 6,4 x10° 6,6 x10°

A Publicacdo 78 da ICRP [2] também fornece a excrecdo
urinéria diéria por Bq incorporado de uranio para varios
dias, apartir daincorporagdo, até um periodo de um ano.

Em virtude de se efetuar uma monitoragdo rotineira a cada
90 dias foram utilizados os valores da fracdo de excrecéo
para este intervalo, considerando também os diferentestipos
de absorcdo. Estes valores previstos, de Bg na urinade 24 h
por Bg de incorforagéo para a indacdo de urénio, sdo
3,5x10™ 2,0x10™*, 6,0x10°°, respectivamente, para os tipos
deabsor¢do F, M, S.

Assim, a partir das doses efetivas comprometidas de
1,25 mSv, 5,0 mSv e 12,5 mSv correspondentes ao nivel de
registro, limite anual médio sobre 5 anos e limite anual por
monitoracdo efetuada, pode-se estimar as atividades
presentes na urina. Cabe sdlientar que sfo efetuadas
4 monitoragdes por ano. Os cdculos foram efetuados
utilizando os vaores da Tabela 3 para determinar a
incorporagdo referente a dose desgjada. Em seguida, obteve-
se a atividade na urina utilizando os valores da incorporacéo
e dafracdo de excrecéo.

Os vaores obtidos em Bq excretados diariamente foram
transformados em unidade de massa, ng, lembrando-se que
estes valores diferem com a composi¢ao isotépica umavez
gue amassa em funcdo da atividade depende dameiavida do
radioisotopo. Os valores da atividade especifica[3] para o
urénio natural e para o urénio enriquecido a 3,5% e 93%
s30 respectivamente, 2,52x10°Bag’, 4,09x10* Bag® e
3,02x10° Bgg'. Findmente a excrecd  urindria
correspondente de 24 horas que é de 1,4 L para 0 homem
referéncia[4], foi corrigido paral litro.



III. RESULTADOS

Os resultados obtidos num programa de monitoracéo
individual para contaminagéo interna podem ser comparados
com os niveis de referéncia e limites de dose utilizados para
as diferentes &des que o servico de protecdo radiolégica
deverd por em execucdo. Partindo destes pressupostos as
Tabelas 4, 5 e 6 apresentam os resultados para as

concentragdes de urénio na urinaem rrgL'l para diferentes
tipos de absor¢do em funcéo do grau de enriquecimento que
resultara em nivel de registro, limite anual médio e limite
anual.

A Tabela4 fornece os valores limiares para as situagdes de
investigagdo, uma vez que se pretende reduzir os niveis de
radiacdo para valores inferiores ao nivel de registro que se
tornara o limite anual médio em futuro proximo.

TABELA 4. Vaores de concentracdo de uranio total
na urina de 24 h para diferentes tipos de absorc¢éo e grau de
enriguecimento que resultara numa dose comprometida de
1,25 mSv/monitoragdo (Nivel de Registro considerando
4 monitoragdes por ano).

TABELA 6. Vaores de concentracdo de uranio total
na urina de 24 h para diferentes tipos de absorcéo e grau de
enriquecimento que resultara numa dose comprometida de

12,5 mSv/monitoragdo  (Limite anual de 50mSv
considerando 4 monitoragdes por ano).
Grau de Tipo F TipoM Tipo S
Enriquecimento ngL* nglL? nglL*
U-Natural 2,8x10° | 53x10° | 4,7x107
35%em”PU | 1,7x10° | 3,2x10° | 2,9x10°
93%em®U | 23x10° | 41x10° | 3,8x10°

Grau de Tipo F TipoM Tipo S
Enriquecimento nglL? nglL? nglL?
U-Natural 2,8x10" 5,3 x10° 4,7 x107°
3,5% em ~°U 1,7 x10" 3,2x10° | 2,9x107
93% em U 23x10° | 4,1x10" | 3,8x10°

A Tabdab reporta os valores anuais médios calculados
sobre um periodo de 5 anos e representam os atuais limites
médios. Sua utilidade reside no controle para que no
periodo dos 5 anos ndo seja ultrapassado duas vezes o limite
anual.

TABELA 5. Vaores de concentracdo de uranio total
na urina de 24 h para diferentes tipos de absorcéo e grau de
enriguecimento que resultara numa dose comprometida de
5,0 mSv/monitoragdo (Limite anual médio de 20 mSv
considerando 4 monitoragdes por ano).

Grau de Tipo F TipoM Tipo S
Enriguecimento ngL* nglL? nglL?
U-Natural 1,1x10° 2,1 x10° 1,9 x10*"
35%em>U | 6,9x10" 1,3x10" 1,1x10*"
93% em U 9,2 x10° 1,6 x10° 1,5x10”

A Tabela 6 reporta os val ores maximos admissivels paraum
Unico ano e representam o limiar para uma situacdo
considerada acidental. Esta situagdo invoca uma série de
acOes, fora da normalidade, por parte da protecéo
radiol6gica, por exemplo, a colocacdo em pratica do plano

de emergéncia radiol dgica.

IV. DISCUSSAO E CONCLUSAO

Considerando que o limite de deteccdo pelo método
fluorimétrico é de 1mgl™ de urina, vése das
Tabelas4,5 e6 que, para 0 urénio natura e para todos os
enriquecimentos considerados, para os TiposF e M e em
todos os niveis de dose efetiva comprometida examinados, o
método fluorimétrico pode ser usado como discriminador
para os trabalhadores que necessitardo do método mais
sensivel, isto €, aespectrometriaafa. A Unicaexcecdo é para
o Tipo M, enriquecimento 93%, Tabela4, mas se for
considerado que o enriquecimento maximo usado no IPEN
€ de 20%, o método fluorimétrico continua servindo como
discriminador.

No caso do Tipo S, independentemente de ser urénio
natural ou enriquecido, em todas as doses examinadas, 0
limiar de deteccéo pelo método fluorimétrico € superior aos
resultados apresentados nas Tabelas 4, 5 e 6 g, portanto, ndo
€ util como discriminador. Para estes trabalhadores
recomenda-se efetuar a monitoragdo pelo método direto ou
aandlise de urina por espectrometriaafa.

Como conclusdo final, lembrando-se que todos os
trabalhadores do ciclo do combustivel exercem suas
atividades simultaneamente com os trés tipos de absorcéo e
com enriquecimentos de até 20%, é necessario efetuar um
estudo nas éreas de trabaho para verificar se eles poderiam
ser distribuidos em dois grupos, limitando aqueles que
exercam atividades com urdnio natural e diferentes
composicies isotOpicas de TipoS, dos demas. Esta
separacdo diminuiria muito os custos de andlise e aforca de
trabalho (em homens-horas) para efetuélas.
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ABSTRACT

This study is apart of bioassay program revision applied to
the uranium processing plants a IPEN-CNEN/SP. The
workers of these facilities handle both natural uranium and
uranium compounds with different isotopic composition
which could reach up to 20% in *U. The most commonly
employed techniques for the determination of uranium in
urine at IPEN are fluorimetry and al pha spectrometry with
detection limit of 1.0 ngL™"and 1,0 mBgL™, respectively.
Based in advantages and disadvantages of each technique it
is very important to identify the workers groups that should
be submitted for these analysis. In this report a limiting
value of uranium concentration in urine, ngL™, obtained by
fluorimetry is proposed. All the results grater than these
limiting value indicate the necessity to carry out aadditional
measurement by apha spectroscopy. The uranium mass that
result in a pre-determinated limit committed effective dose
is function of isotopic composition. Consequently, the
predicted value of the measured of urinary excretion is
function of isotopic composition also and depends of
absorption characteristics when inhded and of the
monitoring interval considered. In this report the uranium
concentration values for reference levels and limits doses
are determined. Based on these results the procedures to use
the fluorimetry o both fluorimetry and a pha-spectrometry
were adopted.



