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A dose efetiva anual devida ao consumo de radionuclideos naturais “°K, 2%Ra,
228Ra e 22Th foi estimada a partir da espectrometria gama de alta resolugdo, dados de
consumo alimentar para os habitantes do estado do Rio de Janeiro e coeficientes de dose
publicados pela ICRP 119. As amostras analisadas foram de cereais, graos, legumes,
farinhas, liquidos e pereciveis. A calibracdo em energia foi feita utilizando fontes
puntiformes certificadas e a eficiéncia de deteccdo para cada amostra foi obtida com o
programa LabSOCS. Em todas as amostras, o “°K foi o (inico elemento que apresentou
valor de concentracao especifica acima da Atividade Minima Detectavel. No entanto, a
maior contribuicdo para a dose efetiva comprometida foi devido aos radionuclideos
2%6Ra e 2?®Ra, com 986 pSv.anol e 208 pSv.anol, respectivamente. Os maiores
contribuintes para dose foram os liquidos e os cereais, com respectivamente, 875
uSv.ano? e 564 uSv.ano™. A dose efetiva anual total calculada foi de 1,36 mSv.ano™!,
quase 5 vezes acima do valor sugerido pela UNSCEAR. O principal contribuinte para
este valor foi a concentragiio especifica de >°Ra e 2?®Ra no feijdo e na agua, visto que
estes dois radionuclideos tem os maiores fatores de conversao para dose efetiva dentre
os radionuclideos aqui estudados, € os dois alimentos apresentam as maiores médias de

consumo anual.
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major contributors to the dose were liquids and cereals, with 875 uSv.y-1 and 564
uSv.y-1, respectively. The total committed effective dose was 1.36 mSv.y-1, almost 5-
fold higher than the value suggested by UNSCEAR. The main contributor to this value
was the specific concentration of ?Ra and ??®Ra in bean and water measured in this
work, since these two radionuclides have the largest effective dose conversion factors
among the radionuclides studied here, and the two foods present the highest annual

consumption averages among all the foods studied.

viii



Sumario

CAPITULO 1 -INrOUUGED.........veeveececee ettt sttt 1
1.1 CONSIAEIAGOES GEIAIS. .. c..eeueeueerrertesteteste st eie ettt bbbt se et e b e bbb 1
1.2 ReVISA0 A€ THTEIATUIa .......eeueeeiiieie e 4
1.3 ODJELIVO ettt 14
i L - 0L TSP TPR 15

CAPITULO 2 - FUNAAMENTAGAD tEOFICA...........eveereceireeeseeeeieeestse e tsssessesese s ses s 16
2.1 Radioatividade NAtUIal ..........cccoviiiiiiiiiic s 16

2.1.1 S€ries radioativas: Z2PU..........ccccceveuiievieeieeee e 16
2.1.2 Séries radioativas: Z28U..........ccccuevcuiievieeieeee e 17
2.1.3 Séries radioativas: 222 TN ........cccvueviuiieiceeeee e 18
2.LAEIEMENLO 0K ..ot 19
2.2 Radioatividade ArtifiCial...........ccooiiiiiiiii 21
2.3 Radionuclideos em alimentos ..........cccoeieiiiiieine s 22
2.4 Efeitos dos radionuclideos N0 0rganiSMO ..........cccceereieereneienene s 25
2.5 D0Se efetiva POr INQESTAO . .......cviieieieitesie st 30
2.6 ICRP 119, ettt 31
2.7 ESPECIIOMELIIA GAMA.......eiuiiiieiieieie ettt 32
2.7.1 Detectores SEMICONUULOTES. ........cceiiiriiiieieeeeie ettt 32
2.7.2 EQUITTOIIO SECUIAN ....cveeeiiceiccie e 36
2.7.3 Atividade eSPECITiCa......ccccveiieiiiiiece e 37
2.7.4 Limite Minimo de DetecGao (LMD) .......cccoveiiiieieeie e 38

CAPITULO 3 - Materiais € MELOAOS ..........ovveveieerieeeseeeseeeeeeeseesesesessen s eens s 40
3.1 O detector HPGE ....ooiiiiiciiie ettt 40
3.2 Calibragao em energia do sistema de aqUiSICAO .........ccvvevviriiiieiiiie e 41
3.3 Atividade eSPECIiCa....ccvviiiiiiiiiie i 42
3.4 Efici€ncia de detECCAO. . ...vuiiiiiieiiii ettt 43



3.5 Incertezas da atividade eSpecifiCa.........ocvuiiiiiiiiiiiiiiii e 45

3.6 Atividade Minima Detectdvel (AMD) .......cooiiiiiiiiiiieieeee e 45
3.7 Validagao do sistema de deteCGA0 .......cueerurirriiriiiiiie e 46
3.8 Preparagao das AmMOSIIAS ......ciuueeiueeiiieiierie ettt n e 47
B8 T GIAOS 1ttt nn e 47
3.8.2 Frutas, legumes € folhagens .........c.ccoveviiiiiiiiiiiccic e 48
383 CAIME ittt 49
384 DIIVETSOS .. utteteeetee ettt e ettt ettt ettt et e e kb et e s bb et e e e bt e e bt e ebe e et e e sbe et nneeenes 49

3.9 EStiMativa de dOSE .....ccouvieieeiiiieiie ettt 50
CAPITULO 4 — ReSultados € DISCUSSTES ...v.vvevrrerrrrrererireescsssssissssisssssssesssssssssssnsessens 51
4.1 CUrvas d€ QJUSTES ....eovveeiiiiiiiiieiiiiie e 51
T O (123 TR O TR PR OPR PP 57
4.3 FIULAS 1utieiee ettt ettt h et b et e bR n e nne e n e nneas 61
T ST o401 4 1< TP PP PP OPR PP 72
4.5 VEIAUIAS ....veeiieieitie ettt ettt ettt ettt b et e bt e st e e s b e e e ab e e be e s st e e nbneanbeesneas 80
4.6 DIVEISOS ..eiuteieiieie ettt ettt ettt sttt et e et et e e hb e e e b e nr e nneas 84
4.7 Estimativa de dose efetiva para adultos ..........cccooovriiiiiiicee e 85
CAPITULO 5 - CONCIUSBES....vvvvevvrarraeesseesserssesssessssessssesssessssssssssessssesssssssssssssnens 96
REFERENCIAS BIBLIOGRAFICAS ......coviiiiiiisineiieeiesisssessssssse s 99



Lista de Figuras

Figura 1. Comportamento temporal do nimero de publicac@es disponibilizada pelas

editoras Reed-Elsevier e Springer com as palavras chaves “annual effective dose”,

“committed effective dose” e “annual intake™. ...........ccocveeiiiiiie e 3
Figura 2. Série do Actinio (UMISEDO, 2007).......cccccvuieiieieeieseeseeiee e seeneesee e 17
Figura 3. Série do Uranio (UMISEDO, 2007)........cccceimrerenesesieseeeeiesiesie e e sreenas 18
Figura 4. Série do TOrio (UMISEDO, 2007).......ccccuueiimrerienesiesieseeeeiesiesie e sse s sreenas 19
Figura 5. Esquema de decaimento do 0K ........cocvvieeveieiirieeeeses e 20
Figura 6. Carta de Radionuclideos (IFGW, 2016)...........ccccevvevierieieeiie e see e 22
Figura 7. Esquema de translocacgdo e deposicdo de radionuclideos em vegetais
(AQUINO, 2006)......c0ccuerereereiierietisiesiestetesteae e st e s e e s e st e e eseste st sasressessesesresesessessesaasessens 23
Figura 8. Meios de incorporacdo dos radionuclideos pelo homem (MELQUIADES,
2004). .ttt e R bttt e bt ne bt eene it es 25
Figura 9. Esquema da quebra molecular da &gua. ..........ccoceiereineieiincieeeee e 27

Figura 10. Hélice do DNA e sua espiral de 2 nm. O dano causado por radicais livres em

torno de 4 NM (HALL, 2012).....ccooiieieee et 28
Figura 11. DewWar € CrIOSTALO. ........cucieeieiie et reesre e 35
Figura 12. Equilibrio secular (KAPLAN, 1978). .....ccoiiiiiiierieisie e 37

Figura 13. Espectrometro utilizado com seus acessorios e componentes: a) observa-se o
dewar. b) a blindagem do detector. ¢) O multicanal DSA 1000. d) o espectro de uma
0010 (ST RTPT TP PR PPPTP 41
Figura 14. Visualizacdo gréafica do Geometry Composer. Em (a) pode-se observar o
gabarito da geometria a ser modelada. Em (b) a matriz da caixa de dialogo onde devem
ser inseridas as dimensdes do becker, como proposto em (a). Em (c) o resultado visual
das insercoes feitas €M (D). .....cccoveii i s 44
Figura 15. Tipica curva de eficiéncia para o0 HPGe obtida com o programa Genie 2k.. 45
Figura 16. Em (a) o triturador manual e em (b) os porta-amostras utilizados no trabalho.

........................................................................................................................................ 48
Figura 17. Processador utilizado na trituragdo de frutas, legumes e verduras................ 48
Figura 18. Ajuste em energia para eSpectrometria gama..........cccccveevvevveerieesneesieesneenns 52

Figura 19. Espectro e curva de eficiéncia gerados com o uso de fonte padréo produzida
Pelo LNMRI — IRD/CNEN......cciiiiiieiiee ettt e e enee s 53

Xi



Figura 20. Comparacdo das eficiéncias determinadas experimentalmente com uso de
fontes puntiformes e calculadas pelo LabSOCS.........cccoeoiiiiiiiiiieeeee s 53
Figura 21. Diferenca percentual entre os valores de eficiéncia calculados pelo LabSOCS
e determinados experimentalmente para fontes puntiformes. ...........cccooevevieivcvevnene. 54
Figura 22. Comparacdo das eficiéncias para geometria volumétrica calculadas
experimentalmente e calculadas pelo LabSOCS..........ccoiiiiiiiiiicccee e 55
Figura 23. Diferenca percentual entre o valor de eficiéncia calculado pelo LabSOCS e
determinado experimentalmente para geometria VOlUMEtrica...........cccccevvvivereciiesinenne. 55

Figura 24. Comparagéo das concentragdes especificas de “°K para variedades de frutas.

Figura 25. Espectro em energia dos fotons obtido para beterraba (Gamma analyse).... 76

Figura 26. Dose efetiva comprometida por categoria de alimentos (uSv.ano™)............ 91
Figura 27. Dose efetiva comprometida por radionuclideo (USvV.ano™) .........c.ccceveveeee. 92
Figura 28. Dose efetiva por radionuclideo e categoria de alimentos (uSv.ano™).......... 94

Figura 29. Contribuigdo percentual na dose efetiva comprometida em diferentes

categorias de alimentos devido aos radionuclideos “°K, 226228Ra e 22Th............c.......... 95

Xii



Lista de Tabelas

Tabela 1. Elementos radioativos presentes no corpo humano (HEILBRON FILHO,
2004). ..ttt e r bttt et et ettt et et ereebe st et erenrern 29
Tabela 2. Radionuclideos e suas respectivas energias utilizados na calibracdo em
energia do Sistema de dEtECCAD.........civeiveriicieie e 42
Tabela 3. Pontos experimentais utilizado para ajuste quadratico em energia................. 51
Tabela 4. Diferenca percentual entre os valores de eficiéncia calculado pelo LabSOCS e

determinado experimentalmente para padrdo marinelli. ..........cccccoceevveiviieiiese e, 56
Tabela 5. Valores de referéncia da UNSCEAR (2000) para graos, em mBg.kg™. ........ 57
Tabela 6. Concentragdo especifica de radionuclideos naturais em amostras de cereais
(BAKG™) ettt 59
Tabela 7. Valores de referéncia da UNSCEAR (2000) para frutas e raizes, em mBq.kg™
........................................................................................................................................ 61
Tabela 8. Concentragdo especifica de radionuclideos naturais em amostras de frutas
(BAKG™) ettt 62
Tabela 9. Comparacio das concentracdes especificas em Bg.kg™ de *°K com
VENTURINT (2999) ...ttt 67
Tabela 10. Concentracio especifica em cascas de frutas (Bg.Kg™) *....ccocevveveveierinan, 68

Tabela 11. Diferenca percentual entre a concentragdo especifica de *°K na casca e na

010] o PSSO USSR 71
Tabela 12. Concentracédo especifica de radionuclideos naturais em amostras de legumes
(BOKG™) ettt 73
Tabela 13. Comparacio da concentragio especifica de “°K na polpa de legumes com
dados dispostos por VENTURINI (1999) ......ccooiiiieiieii e 77
Tabela 14. Concentragdes especificas para cascas dos legumes (Bg.kg?) *......cceueee.e. 79
Tabela 15. Concentragéo especifica de 13’Cs em amostra da abdbora moranga............. 80

Tabela 16. Valores de referéncia da UNSCEAR (2000) para folhosas, em mBg.kg™... 81
Tabela 17. Concentracdo especifica de radionuclideos naturais em amostras de verduras
(10T T IS 82

Tabela 18. Concentracdo especifica de radionuclideos naturais em alimentos diversos

Tabela 19. Concentracéo especifica de radionuclideos naturais em amostras liquidas
(10 T T ISR 87

Xiii



Tabela 20. Concentracéo especifica de radionuclideos naturais na amostra de carne

(B K)ottt 87
Tabela 21. Valores de referéncia para dose efetiva comprometida (UNSCEAR, 2000) 88
Tabela 22. Valores de dose efetiva anual (USV.aN0™) .......ocevevvveveeieeceeeeeee e, 89
Tabela 23. Coeficientes de dose segundo ICRP 119 (2012) ........cccevvvevveveieesecie s 91

Xiv



CAPITULO 1
Introducgéo

1.1 Considerac0es gerais

Os alimentos estdo diretamente relacionados ao homem, visto que representam
uma fonte essencial para a sua subsisténcia. Porém, € importante que esses alimentos
contenham qualitativa e quantitativamente nutrientes capazes de garantir-lhe uma vida
saudavel. Face a industrializacdo crescente, a poluicdo ambiental vem aumentando
expressivamente nas uUltimas décadas, podendo gerar efeitos adversos para a saude do
homem, por meio de sua dieta, via alimentos de origem vegetal e/ou animal.

A maior parte dos alimentos consumidos pelo homem & proveniente de solos
agricultaveis sendo, portanto, o solo a principal fonte de suprimento de nutrientes para
as plantas. Esses solos por si s6 podem ndo conter 0s nutrientes necessarios ao
desenvolvimento das plantas, além de conterem, naturalmente, elementos ndo essenciais
as plantas, como radionuclideos naturais e tragos de metais pesados. Os teores dos
radionuclideos e metais pesados contidos nos solos vao depender de caracteristicas
fisico-quimicas e mineraldgicas (SANTQOS, 2002; ELE ABIAMA, 2012).

O conhecimento da radioatividade natural no homem e no seu ambiente é
importante, uma vez que os radionuclideos naturais sdo as principais fontes de
exposicdo humana a radiacdo. Os nuclideos radioativos presentes no ambiente natural
entram no corpo principalmente por meio do consumo de alimentos e agua (ASEFI,
2005).

Todos os radionuclideos, sejam eles naturais ou ndo, tem uma importancia
radiobioldgica significativa, pois ha possibilidade de incorporacdo via cadeia alimentar
e também por inalacdo de particulas suspensas no ar, constituindo uma rota direta para
exposicdo externa (ASEFI, 2005).

A exposi¢do publica a radiacdo devido aos elementos das cadeias naturais do
238y, 2°U e %2Th deve-se ao fato da caracteristica solGvel, principalmente 2%2Th, e sua
capacidade migratoria para reservatorios subterraneos, contaminando vegetais que
retiram seus nutrientes do solo. Especificamente, radionuclideos de ocorréncia natural
pertencentes as cadeias do 23U e do 2*?Th contribuem aproximadamente com 30 a 60%
da dose devido a radiacdo interna (ELE ABIAMA, 2012).



Em geral, a dose interna devido aos radionuclideos naturais ndo é nociva, desde
que a ingestao destes elementos ndo seja acima das recomendacbes (UNSCEAR, 2000).
No entanto, ha uma série de circunstancias em que as concentracfes de radionuclideos
naturais em agua e alimentos excedem as concentracfes de referéncia e os limites
sugeridos. Portanto, a verificacdo dos niveis de concentracdo de radionuclideos naturais
e artificiais nos alimentos fornece um parametro de referéncia em casos de
anormalidades e/ou contaminagdo do solo, por exemplo (SCHEIBEL, 2007). A
concentracdo de radionuclideos de ocorréncia natural no ambiente pode ser utilizada
ndo apenas como referéncia, mas também como base para avaliar o impacto causado por
atividades ndo-nucleares (ASEFI, 2005).

As organizagdes internacionais reconheceram a necessidade da avaliagdo das
doses de radiacdo recebidas pela populacdo (UNSCEAR, 2000). Nesse sentido, a
geracdo de um banco de dados de concentracdo natural e antropogénica de radioisotopos
nos alimentos representa uma questdo importante. Entretanto, no Brasil, foram
realizados poucos estudos de radioatividade natural em alimentos. As publicacbes
existentes, em geral, apresentam estudos para uma variedade de alimentos com
caracteristicas semelhantes ou espécies parecidas, ou dados para uma regido de
anomalia radiométrica (CARDOSO, 2012; SCHEIBEL, 2007; LAURIA, 2002;
VENTURINI, 1999).

Foi realizada uma busca bibliografica na base de dados de duas das trés maiores
editoras de literatura médica e cientifica do mundo, a saber Reed-Elsevier e Springer
(LARIVIERE, et al., 2015). Esse levantamento foi realizado para verificar a evolugio
das publicacgdes ligadas a dose devido a ingestao no tempo. Para tanto, foi realizada uma
busca bibliografica com as palavras chaves “annual effective dose”, “committed
effective dose” e “annual intake”. Os resultados foram organizados por ano de
publicacdo. Observou-se que de 1997 a 2016 foram publicados 641 trabalhos, uma
média de 32 publicac¢Bes por ano. Os valores da evolucdo no tempo destas publicagdes
podem ser visualizados na Figura 1.

No periodo de 1997 a 2016 foram identificadas trés fases distintas no
comportamento do nimero das publica¢des. O primeiro periodo compreende o intervalo
de 1997 a 2001, com um decréscimo de 33 para 12 publicacdes. No ano de 2002 a 2009
houve uma ligeira flutuacdo, mas sem qualquer alteracdo significativa no numero de
publicacBes. A partir de 2011, outro cenario foi construido com um crescente nimero

de publicacdes apds a tragédia de Fukushima. A estimativa é de que no fim do ano de



2017 esse comportamento tenha se mantido, visto que até metade do ano citado, 23
publicagdes com as palavras chave “annual effective dose”, “committed effective dose” e

“annual intake” ja foram disponibilizadas pelas editoras.

N° de Publicagdes x Tempo

AR I N T e R S N A RS N R e R Oy
I T N A N N T N N e N B N N O O N N A R
DDA AR AR AN D N INONNANENANAN

Figura 1. Comportamento temporal do nimero de publicacGes disponibilizada pelas
editoras Reed-Elsevier e Springer com as palavras chaves “annual effective dose”,

“committed effective dose” e “annual intake”.

Apesar dos dados apresentados acima, o estado do Rio de Janeiro aparece em
apenas duas situagdes: em um trabalho que estimou a dose efetiva comprometida devido
a ingestdo de radionuclideos contidos em vegetais (SANTOS, 2002) e em um segundo
trabalho, que calculou a dose efetiva comprometida devido o consumo de aguas
subterraneas na Regido dos Lagos (ALMEIDA, 2004). Apesar de possuirem um banco
de informagdes consistentes e indispensaveis, estes trabalhos ndo conseguem suprir a
demanda necessaria para ter uma avaliacdo substancial da dose comprometida para o
estado do Rio de Janeiro.

O Brasil é um pais de dimens@es continentais, com grande variedade e tipos de
solos, de niveis variados de radioatividade natural, de diferencas no gerenciamento das
culturas e de diversidade nas dietas populacionais. Além disso, a avaliacdo da exposi¢édo
a radionuclideos naturais por meio da ingestdo é dificultada pelo complexo sistema de
distribuicdo de alimentos e diferentes padroes de consumo. Esta situacdo exige o

estabelecimento de metodologias especificas para o levantamento de informacdes que



possibilitem tracar uma linha de base para a avaliacdo dos niveis de ingestdo de
radionuclideos naturais (SANTQOS, 2002).

Os alimentos consumidos no estado do Rio de Janeiro vém de toda parte do
Brasil e do exterior. Portanto, as caracteristicas radiométricas dos alimentos sdo as mais
variadas, devido as caracteristicas do solo onde sdo cultivadas as frutas, legumes,
verduras, cereais, etc. Essa caracteristica variada da composicdo radiométrica dos
alimentos torna importante o conhecimento da radioatividade natural que o homem esta
sujeito e o conhecimento da dose efetiva devido ao consumo diario de alimentos, pois a
ocorréncia natural de radionuclideos no meio ambiente é a maior fonte de exposi¢édo
para o ser-humano, sendo a alimentagdo e o consumo diério de &gua, a principal via de
acesso de radionuclideos para corpo (UNSCEAR, 2000).

Portanto, este trabalho visa calcular a dose efetiva para os habitantes do estado
do Rio de Janeiro devido ao consumo de alimentos que compdem a dieta desta
localidade. O diferencial do presente trabalho estd relacionado as categorias de
alimentos que foram analisadas. Além do uso do programa LabSOCS para o célculo da
eficiéncia de deteccdo permitiu analisar alimentos de diferentes caracteristicas fisicas,
como densidade, volume, massa, entre outras. Esse fato contribuiu para que fosse
possivel calcular a dose efetiva devido a uma grande variedade de alimentos, inclusive
alimentos industrializados, para o qual ndo ha registros de concentracdo especifica ou
registros de dose efetiva na literatura para o estado do Rio de Janeiro. Outro diferencial
do presente trabalho foi o uso de dados atualizados do IBGE para o consumo alimentar
pessoal, pois a qualidade e quantidade de alimentos consumidos dependem diretamente
da caracteristica econdmica da populacao.

1.2 Revisao de literatura

Nos ultimos anos, publicacBes de toda a parte do mundo tem divulgado valores
de concentracdo especifica de radionuclideos em alimentos. Outros trabalhos d&o conta
da dose efetiva para determinado grupo alimenticio. A seguir sdo apresentados alguns
dos mais recentes trabalhos na area de espectrometria gama em alimentos, assunto
diretamente relacionado ao estudo do presente trabalho.

PIETRZAK-FILS et al. (1997-1) avaliaram a concentracéo de 238U, 23U, ??°Ra,
230Th, 2%2Th e 2%8Th contidos em alimentos e agua ingeridos pelos habitantes de



Walbrzych, Polonia, uma regido que aumentou o nivel de ?°Ra devido ao processo de
extracdo de uranio naquelas proximidades. As amostras de vegetais, frutas, pereciveis e
agua passaram por um tratamento quimico para contagem alfa. A dose efetiva anual
para os radionuclideos naturais estudados foi de 5,58 uSv, dos quais 74% ¢ devido a
ingestdo de ??°Ra. Esta dose efetiva comprometida é de apenas 10% da dose devido ao
210po, que foi estimada em 54 pSv.ano™? (PIETRZAK-FILS, 1997-2).

PIETRZAK-FILS et al. (1997-2) estimaram a dose efetiva anual a partir da
concentragéo especifica do ?°Ra, 2!°%Pb e ?!%Po em alimentos comuns & populagio do
norte e nordeste da Poldnia. As amostras passaram por um tratamento quimico antes de
serem analisadas em um espectrometro alfa. Os autores puderam concluir que a ingestéo
de 2%5Ra no norte e nordeste da Poldnia ¢, aproximadamente, 17% maior que a média do
pais. Os valores de dose efetiva anual foram estimados em 45 pSv para 2Pb, 8,8 uSv
para ?°Po e 3,8 uSv para ?*°Ra.

VENTURINI el al. (1999) analisaram a concentracdo especifica dos
radionuclideos “°K, ??®Ra, ?*Ra e '¥’Cs em amostras de alimentos da cidade de S&o
Paulo e posteriormente estimaram a dose efetiva comprometida devido a ingestdo destes
radionuclideos. Foram 38 amostras, entre frutas, vegetais, cereais e carnes. Depois de
calcinadas, as amostras foram contadas em um detector HPGe. A dose efetiva anual
devido aos radionuclideos “°K, ?2Ra, ??°Ra e ¥’Cs foi estimada em 87,4 uSv, 36,7 uSv,
4,9 uSv, 0,04 uSv, respectivamente.

AVADHANI et al. (2001) fizeram um estudo detalhado da concentracdo
especifica em alimentos e da ingestdo de ?°Po e 2%Ph no estado de Goa, situado na
costa oeste da India. A motivacio dos autores basiou-se na possibilidade de futuramente
avaliar os impactos de uma possivel usina nuclear e uma industria mineradora atuante
na regido. A concentracdo especifica foi obtida em um detector alfa e os coeficientes de
dose utilizados para célculo da dose efetiva foram aqueles da publicagdo 72 da ICRP
(1995). Os autores concluiram que os vegetais folhosos tiveram os maiores valores de
concentracdo especifica, e o0s alimentos marinhos apresentaram as maiores
concentragdes de 2!%Po. A dose efetiva anual devido a ingestdo de 2*°Po e 21°Pb, foi
estimada em 107,3 uSv e 61,8 uSv para ndo-vegetariano e vegetariano, respectivamente.

PIETRZAK-FLIS et al. (2001) decidiram estimar a quantidade ingerida de 23U,
234y, 22Th, 280Th, 22Th e de ?*°Ra pelos habitantes da regido central da Polonia. O
motivo principal € a caracteristica do solo, que tem uma concentracdo de atividade

acima da média mundial. Varias amostras de grdos, legumes, verduras, bebidas e frutas,



totalizando 30 itens, foram analisadas. Os resultados da concentracéo especifica foram
obtidos por separacdo quimica somado a contagem alfa e beta total. Os autores
estimaram a dose efetiva comprometida anual em 5,95 uSv, cujo maior contribuinte foi
0 ?*°Ra.

LAURIA et al. (2002) obteveram as concentracdes de 28U, ??°Ra, ?°Pb, ?®Ra e
232Th nos principais alimentos consumidos pela populagdo de Buena, Rio de janeiro. Na
regido encontra-se a mais importante ocorréncia brasileira de monazita. As amostras
foram calcinadas e, apds o processo de separacdo quimica, as amostras foram contadas
em um detector alfa, beta, ou analisadas por espectrofotometria, dependendo do
radionuclideo. Os autores observaram que os alimentos procedentes de Buena tem
teores de ??°Ra,??®Ra e 2'%Pb de 5 a 13 vezes maiores aos alimentos consumidos na
cidade do Rio de Janeiro. A dose devido a ingestdo em Buena é mais de 3 vezes a dose
devido a ingestdo na capital.

MISDAQ et al. (2002) calcularam a concentragdo de 23U e 2*2Th em diferentes
cereais, frutas e vegetais usando um método baseado no célculo da eficiéncia de
deteccdo para particulas alfa. Usando os resultados de concentracéo especifica, a dose
efetiva devido a 2%U e 2%Th foi estimada para habitantes do Marrocos. Os autores
concluiram que os cereais sdo 0s grandes contribuintes para ingestao interna, com cerca
de 73% para 23U e 76% para 22Th. No entanto, essa estimativa depende diretamente do
solo da regido de cultivo, principalmente devido a adicdo de fertilizantes. A dose efetiva
comprometida anual teve seu valor estimado em 10 pSv.

SANTOS et al. (2002a) determinaram a concentracdo de radionuclideos de
ocorréncia natural 232Th, 228U, 2%°Ra, 2?Ra and 2°Pb em vegetais e produtos derivados
mais consumidos pelos habitantes adultos do estado do Rio de Janeiro. Foram
analisadas um total de 88 amostras e os espectros foram obtidos por contagem alfa e
beta total. Dentre os resultados obtidos, pode-se perceber que o ?®Ra e o ?°Pb sdo os
radionuclideos que mais contribuem para dose efetiva comprometida. Dentre 0s
vegetais 0os maiores contribuintes na dose efetiva comprometida séo feijao, farinha de
trigo, arroz, mandioca, cenoura, tomate e batata. Os autores concluiram que a ingestao
diaria esta em acordo com os valores da ingestdo diaria referenciada pela UNSCEAR
(2000).

SANTOS et al. (2002b) determinaram a concentracdo especifica de
radionuclideos de ocorréncia natural 2%2Th, 2%8U, 22°Ra, ?’Ra e ?!°Pb em 88 amostras de

vegetais e produtos derivados, comumente consumidos peala populagéo da cidade do



Rio de Janeiro. A motivacdo foi estimar a dose efetiva comprometida devido a ingestao
destes radionuclideos. As amostras foram calcinadas e, ap0s o processo de separacao
quimica, as amostras foram contadas em um detector alfa, beta, ou por
espectrofotometria, dependendo do radionuclideo. Os autores concluiram que, entre 0s
radionuclideos analisados, ?®Ra e 2'°Pb sdo os maiores contribuintes para ingestdo
interna. Também informam que 70% da ingestdo de *°Ra e ?*®Ra advém do consumo de
vegetais, enquanto que a dose devido a ingestdo do 2!°Pb, em sua maior parte, é devido
a agua consumida.

BADRAN et al. (2003) aferiram a concentragdo especifica de **’Cs and “°K em
alguns alimentos consumidos no Egito. O principal objetivo foi criar um banco de dados
para futuras avaliagOes locais depois do funcionamento de uma usina nuclear, além de
obter respostas sobre uma possivel contaminacdo radioativa de alimentos que sdo
importados para regido. Os detectores obtidos para levantamento do espectro foram dois
HPGe, um com 10% de eficiéncia e um com 50% de eficiéncia. O tempo de contagem
foi aquele que garantiu 95% de significancia estatistica, em média 10h e 5h para o
detector de 10% e 50%, respectivamente. Os autores concluiram que os niveis de “°K
estdo dentro da faixa reportada em diferentes partes do mundo. A concentracdo de **’Cs
encontrada nas amostras indicaram que ndo h& contaminacdo significativa. Contudo,
ervilhas e verduras apresentaram as maiores concentracdes especificas para o
radionuclideo artificial citado. A média para concentracdo de atividade de ¥'Cs e “°K
foram de (0,85 + 1,43) Bg.kg™ e (95 + 71) Bqg.kg?, respectivamente.

HERNANDEZ et al. (2004) determinaram a concentragio média e a dose efetiva
devido & ingestdo anual dos radionuclideos 238U, 2%Ra, ??°Ra, 2%Ph, 1*’Cs e “°K em 26
tipos diferentes de alimentos comumente consumidos na ilha de Tenerife, Espanha. A
ideia dos autores foi estabelecer bases para um controle radiométrico e gerar um banco
de dados que ira permitir um estudo de transferéncia e acumulacéo de radionuclideos na
ilha. As amostras foram calcinadas e depois foram analisadas em um detector HPGe por
um periodo de 170.000 até 255.000 s. Os autores concluiram que a concentracdo de
226Ra e 2?®Ra é maior que a concentragdo medida em outros paises. A dose efetiva
comprometida calculada para ilha foi de 362 pSv. O “°K foi 0 maior contribuinte e a
batata o alimento que mais contribui para dose efetiva anual.

BAN-NAI et al. (2004) determinaram a concentracdo de =’Cs e “°K em
amostras de cogumelos comercializados no Japdo. Cogumelos sdo conhecidos pela

facilidade de acumular césio. Portanto, a partir dos dados do consumo diario de



cogumelos, os autores estimaram a dose efetiva por ingestdo. Depois de ressecadas, 0s
espectros das amostras foram obtidos em um detector HPGe, por um periodo de
contagem de 24 - 72 horas. As médias das concentracdes especificas foram 0,56 Bg.kg™
e 92 Bg.kg! para 0 ®*'Cs e “°K respectivamente. A dose anual devido a ingestdo foi de
137Cs foi estimada em 40 nSv. Os autores concluiram que as novas técnicas de cultivo
ajudaram a diminuir pela metade a dose efetiva anual devido a ingestdo de cogumelos
no Japao.

AL-MASRI et al. (2004) participaram do Programa Nacional de Monitoramento
Alimentar, onde determinaram a concentracdo de radionuclideos de ocorréncia natural,
a saber 2%Pg, 219pp, 40K e 234238y em alimentos na dieta siria e, posteriormente, a
ingestdo diéria destes radionuclideos. Além disso, os resultados deste estudo serviram
para avaliar a dose efetiva comprometida para a populagéo. Os valores de concentracao
especifica foram obtidos pelo processo radioquimico (**°Po e 2*°Pb), por espectrometria
gama (“°K) e por fluorimetria (*3**2%8U). Os autores verificaram que a dose mais elevada
se deve principalmente ao consumo de trigo: 416 pSv.ano™ e 230 uSv.ano para 2°Po e
210pp, respectivamente. Concluiu-se que a maior parte da concentragdo especifica dos
radionuclideos estudados coincidiu com valores reportados a nivel mundial. Em alguns
alimentos foram encontrados altos niveis de 2°Po, como vegetais folhosos e peixes.

SKWARZEC et al. (2004) determinaram a concentracio especifica do 228U, 2*U
e %P0 em amostras de cerveja comumente consumidas na Pol6nia. A motivacdo dos
autores foi obter informacdes para garantir que a ingestdo destes radionuclideos estdo
dentro de limites seguros para populacdo. ApGs 0 processo de separacdo quimica, as
amostras foram contadas em um detector alfa. Os resultados revelaram que a
concentracio média de 23U, 2*U e 21%o foi de 4,63 mBg.dm?, 4,11 mBg.dm= e 4,94
mBg.dm3, respectivamente. A dose anual devido a ingestio de cerveja foi de 0,4 pSv,
valor proximo ao valor de dose efetiva anual devido a ingestdo de agua.

ASEFI et al. (2005) determinaram a concentragdo especifica de ??°Ra e ?®Ra nos
alimentos da cidade de Ramsar com finalidade de calcular a dose devido a ingestdo
destes radionuclideos. As 33 amostras foram escolhidas de acordo com os dados do
centro de distribuicdo de alimentos daquela cidade. Depois de ressecadas, 0s espectros
das amostras foram obtidos em um detector HPGe com 40% de eficiéncia. O tempo de
contagem foi de 250.000 s. As maiores concentracdes especificas de 2?°Ra,??Ra foram
devido as amostras de cha, enquanto as menores concentracdes de 2?Ra foi devido as

amostras de ervilhas, queijo, feijdo e beterraba. A maior estimativa de dose efetiva anual



para ingestdo de 2?°Ra foi de 19,2 mSv, devido ao consumo de arroz. A maior estimativa
de dose efetiva anual para ingestio de 2?Ra foi de e 0,71 mSv, devido ao consumo de
carne.

AMARAL et al. (2005) determinaram a concentracdo de uranio natural e ?*Ra
em alimentos cultivados em uma regido de Pernambuco, Brasil, rica em fosfato. O
objetivo foi calcular o nivel de ingestdo destes elementos. As amostras foram calcinadas
e posteriormente passaram por um processo de separa¢do quimica para aferir a
concentracdo dos radionuclideos. Os autores obtiveram média de concentracdo de
uranio em 46 mBq.kg™ e média de concentracio de ?2°Ra em 358 mBq.kg?. A ingestdo
anual destes radionuclideos foi de 7,45 Bq para o uranio e 69,3 Bq para **°Ra.

BIKIT et al. (2006) integravam um laboratério de monitoramento ambiental da
cidade de Novi Sad, Sérvia, quando analisaram 86 amostras de alimentos, com
finalidades de obter as concentracdes especificas e a dose efetiva comprometida devido
aos radionuclideos 34Cs, 13'Cs, 22°Ra, 2%2Th e “°K. Para obter os espectros foi utilizado
um detector HPGe com 36% de eficiéncia e o tempo de contagem foi de 80.000 s. Os
resultados obtidos pelos autores mostraram que 0s niveis radiométricos obtidos nas
amostras de alimentos da cidade sdo muito baixos. A dose efetiva comprometida,
calculada para “°K, ndo superou 194 uSv.ano? Os autores puderam notar que a
concentragdo especifica do *’Cs nos alimentos foi 200 vezes menor quando comparado
com resultados do ano de 1988, dois anos apds o desastre de Chernobyl.

HOSSEINI et al. (2006) investigaram a concentracdo de alguns radionuclideos
de meia-vida longa (*°K, ?%Ra, 2%2Th e ¥’Cs) em 26 alimentos importados consumidos
no Iran. A motivacédo foi criar um banco de dados para, posteriormente, calcular a dose
devido a ingestdo destes alimentos. As amostras foram preparadas e posteriormente
foram contadas por 250.000 s em um detector HPGe de 40% de eficiéncia. Os autores
puderam concluir que a concentracio especifica de *°K e 3’Cs estdo na mesma ordem
de grandeza da concentracio mensurada em outros paises. Diferentemente do 22Th,
cuja concentracdo especifica € maior que aqueles. Ja o ??°Ra, apresentou valores
maiores em alguns casos.

SCHEIBEL (2007) analisou os niveis de radioatividade em produtos para
exportacdo produzidos no Estado do Parana. Foi utilizado um detector HPGe de 10% de
eficiéncia relativa. A geometria utilizada foi um marinelli. O autor utilizou um padréo
de 12Eu para célculo de eficiéncia e coeficientes de auto atenuacdo encontrados na

literatura. Dentre os resultados encontrados o autor pdde perceber uma variacdo da



concentragio de “°K em diferentes estagios de preparacio da soja, isto é, maior
concentracdo no estagio semente que no estagio 6leo. A concentracdo especifica do
137Cs ficou abaixo do Limite Minimo de Detecgdo (LMD) em todas as medidas.

JIBIRI et al (2007) quantificaram a concentragdo especifica de “°K, 28U and
232Th em solos e alimentos na regido de Jos-Plateau, Nigéria. A intencio dos autores foi
determinar a concentracdo especifica em diferentes culturas agricolas e estimar a dose
efetiva comprometida para individuos locais. Os espectros das amostras foram obtidos
em um detector Nal(TI) com dimensdes de 76 mm x 76 mm. O tempo de contagem foi
de 36.000 s. Os autores concluiram que, dentre os radionuclideos de interesse, a
concentracéo especifica do “°K foi a maior em todas as amostras analisadas. Também
puderam afirmar que os tubérculos sdo os que mais contribuem para dose efetiva
comprometida, pois sdo o principal constituinte alimentar da regido. A dose externa
devido a radioatividade do solo e a dose devido a ingestdo de alimentos foram
consideradas relativamente altas, no entanto suficientemente baixa para uma
interveng&o protetiva.

SANTOS et al. (2008) determinaram a concentracdo especifica de “°K em
alimentos produzidos na regido Centro-Oeste do Brasil com intencdo de estabelecer um
banco de dados radioldgico e calcular a dose do radionuclideo devido a ingestdo diaria
da populacdo. As amostras de graos, raizes, folhas e frutas passaram por um processo de
secagem para obter cinza branca. Os espectros foram obtidos em um detector HPGe de
25% de eficiéncia relativa, com um tempo de contagem de 15 horas. Os autores
concluiram que os niveis de *°K encontrado em suas medidas s&o maiores que alguns
valores da literatura. Essa caracteristica foi atribuida ao uso de fertilizantes para suprir
as caréncias do solo. O feijdo foi o maior contribuinte para dose efetiva anual, com
cerca de 80% do total da dose entregue.

MIN-SEOK CHOI et al. (2008) estudaram a ingestdo diaria dos radionuclideos
naturais 232Th, 22Th, 22Ra, 2°Th, ??°Ra e “°K presentes nos alimentos tipicos da Coréia,
como leite, carne, grdos, vegetais, frutas, peixes, marisco e algas marinhas. Também
estimaram a dose efetiva anual devido a ingestdo destes radionuclideos. Para aferir a
concentragdo especifica do Th, foi feita a separagdo quimica para posteriormente utilizar
a contagem alfa. Para aferir a concentracdo especifica dos outros radionuclideos foi
utilizado um detector HPGe com eficiéncia relativa de 33%, com um tempo de
contagem de 200.000 s. De maneira geral, o “°K foi classificado como o radionuclideo

de maior concentragdo especifica, seguido do ?*°Ra e 2*Ra. A dose efetiva calculada
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para um ano para os radionuclideos “°K, 232Th, 228Th, 23°Th, ??®Ra e 2%°Ra foi estimado
em 101 pSv, 0,10 uSv, 0,35 uSv, 0,11 uSv, 6,79 uSv e 1,81 uSv, respectivamente.

OTA et al. (2009) calcularam a dose efetiva comprometida para populacéo
japonesa devido a ingestdo dos radionuclideos %°Sr, 3’Cs, 232Th, 2%U, 2%Ra, 2'%Pb,
210pg ¢ 23%*240py presentes em 137 amostras de alimentos comumente consumidos. A
concentragdo especifica do *°Sr, do 'Cs e do 2°20py foi obtida por analise
radiogquimica. A concentracdo especifica do *Th e do 28U foi obtida por
espectrometria de massa. A concentracdo especifica do 2%Ra foi obtida por
espectrometria de cintilacdo liquida. Depois da separacdo quimica, a concentragdo
especifica do 2°Pb e do 2°Po foi obtida por espectrometria alfa. Os autores estimaram a
dose efetiva devido a ingestdo de radionuclideos em 0,8 mSv, maior que o valor
sugerido de dose efetiva comprometida (UNSCEAR, 2000). Os autores concluiram que
0 maior contribuinte para dose anual sdo os alimentos marinhos com 80%, e o
radionuclideo que mais contribuiu foi 0 ?!°Po, com 91% da dose anual.

LAURIA et al. (2009) avaliaram as diferencas nos niveis de #8U, ?°Ra e ?*Ra
em vegetais que sdo cultivados sob diferentes condicdes: convencional, organico e
hidropdnico. O objetivo foi investigar os fatores que afetam a absorcdo dos
radioisétopos de uranio e radio pelos vegetais. As amostras passaram por um tratamento
quimico antes de serem analisadas em um detector HPGe e por um detector de
contagem alfa e beta total. Os autores concluiram que ndo houve diferencas
significativas nas concentracdes de radio e uranio nos vegetais cultivados nos moldes
convencional e organico. No entanto, percebeu-se que alface cultivada no sistema
hidropdnico apresentou as menores concentragdes de radionuclideos. Os autores
puderam concluir também que os fatores de transferéncia estdo de acordo com os
valores disponiveis na literatura.

CEVIK et al. (2009) analisaram amostras da castanha cultivadas em uma regido
ao norte da Turquia. A intencdo era determinar os niveis de radioatividade e de metais
pesados em avelds. A motivacéo foi a crescente urbanizagdo local que tem poluido a
regido, além dos resultados que confirmaram o crescente aumento da concentracdo de
metais pesados nos musgos da regido. O espectro foi obtido em um detector HPGe de
20% de eficiéncia relativa. A concentracdo de metais pesados foi feita utilizando a
técnica de fluorescéncia de raio X. Os autores observaram que a dose devido a ingestéo
de ??°Ra, 2%2Th, 4°K e '¥'Cs, esta abaixo da média anual. A ingestdo de metais pesados

foi considerada abaixo das dos valores recomendados por organizagdes internacionais.
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AROGUNJO et al. (2009) analisaram a concentracio especifica de 238U e 2%Th
em amostras de alimentos produzidos em uma &rea de exploragdo mineral. Depois de
seladas as amostras ficaram em repouso para atingirem o equilibrio secular e
posteriormente foi utilizado um detector HPGe para obter os espectros. Os autores
observaram uma alta concentragéo especifica de 22U e 2%Th em suas amostras quando
comparadas com os valores de referéncia da UNSCEAR (2000). Por outro lado, os
valores da concentragdo especifica destes radionuclideos na agua analisada estdo de
acordo com os valores de referéncia da UNSCEAR (2000) e menores que aqueles
encontrados na literatura.

DESIMONI et al. (2009) analisaram amostras de leite coletadas por oito anos
nas provincias de Buenos Aires, Santa Fé, La Pampa, Cordoba, Tucumén, Mendoza na
Argentina, além de amostras coletadas no Uruguai e Chile. As amostras foram secadas a
oitenta graus Celsius para obter residuo seco. As medidas foram realizadas em um
detector HPGe com tempo de contagem de uma semana. As medidas das concentragoes
especificas dos elementos que compde as cadeias do 2%U e 2%2Th ficaram abaixo do
limite minimo de detecgo. O valor da concentragdo especifica do “°K ficou na faixa de
50-76 Bg.L?, intervalo proximo aos valores recomendados pela UNSCEAR e ICRP e
similar aos valores observados na literatura.

TUFAIL et al. (2010) mediram a transferéncia de radionuclideo de um solo
altamente fertilizado para grdos de trigo cultivados em Faisalabad, Pakistan.
Posteriormente estimaram a dose efetiva comprometida devido a ingestdo desses graos.
O detector utilizado foi um HPGe. O valor médio da concentracdo especifica nos grdos
de soja para “°K, ?°Ra e 232Th foi aferido em 123 Bq.kg?, 1,4 Bg.kg? e 1,3 Bg.kg?,
respectivamente. O valor do fator de transferéncia medido foi de (0,118 + 0,021) para o
40K, (0,022 + 0,004) para o ??°Ra e (0,036 + 0,007) para 2*2Th. A dose efetiva anual foi
estimada em 217 pSv, onde 53%, 27% e 20% ¢é devido aos radionuclideos *°K, ??°Ra e
232Th, respectivamente.

SHANTHI et al. (2010), calcularam a ingestdo anual e a dose efetiva
comprometida devido a ingestdo dos radionuclideos ??°Ra, ??®Ra, 2%Th e “°K presentes
nos alimentos tipicos da regido sudoeste da India, como peixe, leite, arroz, tapioca,
banana, manga, guava, tomate, entre outros. O local € considerado uma regido com uma
radiacdo de fundo acima da média mundial. Portanto, As amostras foram calcinadas e
depois contadas por 5000 s em um detector Nal(TIl). Os autores concluiram que o

consumo diario de “°K foi o maior entre os radionuclideos, mas foi menor que o0s
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valores de consumo diario de outros paises e menor que o valor referenciado pela ICRP.
A dose devido a ingestdo diaria foi estimada em 4,92 uSv e a dose efetiva devido a
ingestdo foi estimada em 1,79 mSv.a™.

ELE ABIAMA et al. (2012) determinaram a concentracdo especifica dos
radionuclideos 2%6228Ra e “°K em alguns vegetais mais consumidos pela populagéo do
sudeste de Camardes, uma regido com alta radiacdo de fundo. A proposta foi garantir a
seguranca alimentar e que a dose efetiva por ingestdo estd dentro dos limites
estabelecidos. Um total de 25 amostras foram coletadas e depois de preparadas; 0s
espectros foram obtidos em um detector HPGe com 30% de eficiéncia, por 86.000 s. A
concentragdo de atividade média para o ?°Ra, ?®Ra e “°K foi 2,3 Bg.kg?, 1,5 Bg.kgt e
140,4 Bq.kg?, respectivamente. A dose efetiva comprometida anual foi estimada em 0,7
mSv. Os autores puderam observar que a concentracdo especifica dos radionuclideos
226228R3 e 0K sd3o maiores que os valores sugeridos pela UNSCEAR (2000). Além
disso, puderam notar que o ?®Ra é o radionuclideo que mais contribuiu com a dose
efetiva comprometida.

EL SAMAD et al. (2012) divulgaram resultados de um programa nacional de
monitoramento libanés que foi feito nos anos de 2009 e 2010. Dentre as areas de
interesse, como meio atmosférico, meio aquatico e terrestre, também fez parte a anélise
da concentracdo de radionuclideos em alimentos, com fins de obter um banco de
informacdes sobre concentracdes radiométricas e informacdes sobre exposic¢ao publica.
As informacdes sobre concentracdo especifica foram obtidas por separacdo quimica
elou espectrometria gama. A concentracdo especifica de *’Cs ficou abaixo do MDA
para todas as amostras de alimentos. O radionuclideo *°K apresentou-se mensuravel em
90% das amostras de alimentos e o valor de dose efetiva comprometida foi de 0,3
mSv.ano™.

AVWIRI et al. (2013) determinaram os niveis de radionuclideos de ocorréncia
natural em alguns vegetais e frutas comumente consumidos em uma regido produtora de
Oleo e gas: Niger Delta, Nigéria. Um total de 31 amostras foram analisadas, seus
espectros obtidos em um detector HPGe e o tempo de contagem foi de 36.000 s. O
estudo mostrou que os niveis radiométricos da regido sdo menores que os valores
sugeridos pela UNSCEAR, néo constituindo nenhum tipo de ameaga a populagdo local.
Contudo, devido a extracdo mineral no local, os autores sugerem que seja feita uma

investigacao sobre possiveis variagdes sazonais dos niveis radiométricos na regido.
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MELI et al. (2013) utilizaram espectrometria gama para analisar carnes de
animais selvagens a fim de obter informagGes sobre concentracdo de radionuclideos
naturais e artificiais, julgando estas amostras um excelente bioindicador de
contaminacdo ambiental. Os autores detectaram a presenca de 21°Po, ¥Cs, 4K e ?%Ra
nas amostras, cujas concentracdes especificas variaram de acordo com a contaminacao
do solo nos habitats dos animais abatidos.

AGBALAGBA et al. (2013) aferiram a concentracdo especifica dos
radionuclideos naturais 22%?Ra e “°K em 54 amostras de agua utilizada para consumo,
oriundas de pocgos, reservatorios naturais e rios, na regido de Niger Delta, Nigéria. Para
obter o espectro foi utilizado um detector 3" x 3" de iodeto de sodio e a contagem foi
feita por 29.000 s. Os resultados para concentragdo especifica mostraram-se
relativamente altos em todas as fontes de agua, pois os valores ficaram bem acima dos
niveis de referéncia publicados pela Organizacdo Mundial de Saude (WHO, 2008). O
resultado obtido sugere que a agua pode ter sido contaminada pela atividade de
explorag&o de 6leo. Os valores de dose efetiva comprometida tiveram valores acima dos
valores sugeridos pela publicacdo 78 da ICRP (ICRP, 1997).

DESIDERI et al. (2014) determinaram a concentragio especifica do 2?6Ac, 24Pb,
2l4gj, 212pp, 2087 YK e 1¥Cs em alimentos para animais utilizando espectrometria
gama. As amostras foram secadas a uma temperatura proxima a 105°C por 24 horas e
posteriormente as amostras foram contadas em um detector HPGe com eficiéncia
relativa de 25% por um periodo de 100.000 s. O autor péde concluir que os suplementos
fosfatados podem ter aumentado os niveis de radioatividade nos alimentos de nutri¢do

animal.

1.3 Objetivo

Este trabalho tem como objetivo estimar a dose efetiva comprometida devido a ingestédo
dos radionuclideos naturais “°K, ??°Ra, 2®Ra e ?28Th presentes nos alimentos da dieta
dos habitantes do estado do Rio de Janeiro, a partir dos dados de consumo diério (IBGE,
2011) e dos coeficientes de converséo da publicagéo 119 da ICRP (2012).

14



1.4 Etapas

As etapas a serem cumpridas séo aquelas enumerados abaixo:

1) Escolher as amostras com base nos dados do Consumo Alimentar Pessoal

publicado pelo IBGE.
2) Obter os espectros de emissao gama e calcular a concentracdo especifica para

cada um dos radionuclideos de interesse utilizando espectrometria de alta resolucdo em

um detector de germanio hiper-puro (HPGe).
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CAPITULO 2
Fundamentacdo teodrica

2.1 Radioatividade natural

Decaimentos radioativos que ocorrem espontaneamente sdao exemplos de
radioatividade natural. EXxistem trés séries radioativas, conhecidas como a série de
uranio, a série de actinio e a série de torio, nomeadas de acordo com o elemento que
inicia a série (exceto a série de actinio que comega com um radioisétopo de *°U). Cada
elemento da série decai atraves de nucleos instaveis por meio de emissdes radioativas,

até que cada uma delas termine em um isotopo estavel do elemento chumbo.

2.1.1 Séries radioativas: 23°U

Esta série de decaimento inclui elementos como: actinio, bismuto, francio,
chumbo, polénio, protactinio, radio, radonio, talio e torio. Todos estdo presentes, pelo
menos transitoriamente, em qualquer amostra contendo 2*U, quer seja metal, composto,
minério ou mineral. Esta série termina com o is6topo estavel 2’Pb. A energia total
liberada a partir de 2*°U até o is6topo estavel 2°’Pb, incluindo a energia perdida
para neutrinos , € préximo a 46,4 MeV.

25U compde 0,72% do uranio natural. A série de decaimentos mostrada na
Figura 2 envolve 13 radionuclideos, sendo oito emissores alfa.

Dos radioelementos da série, apenas o 23U pode ser medido diretamente por
espectrometria gama. Embora, 22’Th, ?°Ra e 22°Rn possam ser medidos com pouco mais
de dificuldade, pois apesar de serem emissores gama, a probabilidade de emissdo é
baixa, para faixa de energia dos fotons de interesse. A medida direta de 2*°U na energia
de 185,7 keV pode ser um infortnio, visto que o ??°Ra tem emissdo de energia em
186,0 keV. A incapacidade dos detectores gama de resolver essas duas energias € a
maior dificuldade da medic&o direta do 2°U (GILMORE, 2008).
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Figura 2. Série do Actinio (UMISEDO, 2007).

2.1.2 Séries radioativas: 238U

A cadeia de 2®U é chamado de "séries de uranio" ou "série de radio". Comeca
com ocorréncia natural de 28U, esta série inclui elementos como bismuto, chumbo,
polbnio, protactinio, radio, radénio e toério. Todos estdo presentes, pelo menos
transitoriamente, em qualquer amostra contendo uranio natural. A série termina com
205pp. A energia total liberada a partir de 28U até o is6topo estavel 2°°Pb, incluindo a
energia cedida para neutrinos, € de aproximadamente 52 MeV.

Os nuclideos desta série sdo listados na Figura 3. O 28U compde 99,25% do
uranio natural. Todos os radionuclideos da cadeia ttm meia vida menor ou muito menor

que a meia vida do 2®U. Trés nuclideos pertencentes a esta série sio medidos
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facilmente por espectrometria gama de alta resolucdo, segundo metodologia adotada
neste trabalho: *°Ra, 214Pb e 21Bi.
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Figura 3. Série do Uranio (UMISEDO, 2007).
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2.1.3 Séries radioativas: 232Th

A cadeia do 2%2Th é comumente chamado de "série de torio" ou "tério em
cascata”, comegando com ocorréncia natural 22Th. Esta série inclui elementos como
actinio, bismuto, chumbo, polénio, radio, raddnio e talio. Todos estdo presentes, pelo
menos transitoriamente, em qualquer amostra experimental contendo tério. A série
termina com o is6topo estavel 2%Pb. A energia total liberada a partir de 2%2Th até o
isotopo 2%Pb, incluindo a energia perdida para neutrinos, é de aproximadamente 43
MeV.

O tério natural corresponde a 100% do 2*2Th. A série de decaimentos é

mostrada na Figura 4. Quatro nuclideos pertencentes a esta série séo medidos facilmente
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por espectrometria gama de alta resolugédo, segundo metodologia adotada neste trabalho:
228AC, lepb, 21ZBi e 208-|-|.
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Figura 4. Série do Torio (UMISEDO, 2007).

2.1.4 Elemento 4K

O potassio (K) possui trés isotopos naturais, sendo dois estaveis: 0 3K com
abundancia natural de aproximadamente 93,26% e o K com abundancia isotopica de
aproximadamente 6,73%. O radiois6topo “°K possui abundancia natural de 0,0118% e
meia vida de 1,26 bilhdes de anos.

Cerca de vinte e quatro radionuclideos primordiais de linha gama Unica estdo
identificados na literatura, sendo o “°K mais significativo por estar presente
essencialmente em todas as amostras ambientais. Ele é encontrado em altos niveis na
maioria dos solos, mas a sua disponibilidade para as plantas é baixa devido a grande

porcentagem estar na forma insolivel. O potassio encontra-se na forma acessivel
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quando esta presa as particulas de argila e pode trocar de lugar com outros ions
positivos na dissolu¢do do solo. Esta € a forma mais facil das plantas absorverem o
potéssio, porém é também a forma sujeita a lixiviacdo (BRADY, 1989).

O potassio € o0 sétimo elemento mais comum no solo, e a atividade especifica
média devido ao “°K é de 850 Bg.kg? (NORM, 2014). No corpo humano, o “°K
comporta-se como um nutriente essencial devido a semelhanca com o potéssio estavel,
sendo uniformemente distribuido nos tecidos musculares e sua concentracdo mantém-se
constante devido o equilibrio homeostatico. O corpo de um ser humano de 70 kg
(homem padrdo caucasiano) contém aproximadamente 140 g de potassio,
consequentemente a atividade do “°K correspondente é de 3700 Bg, sendo responsavel
por um equivalente de dose anual no corpo humano de 0,17 mSv para adultos e de 0,19
mSv para criangas (UNSCEAR, 2000), e a maior contribuicdo no calculo da dose é
devido a radiacdo beta e ndo a radiacdo gama emitida.

Normalmente os seres vivos apresentam radioatividade natural maior que a
radioatividade natural encontrada ao seu redor. Um dos motivos € a necessidade de 0s
seres vivos terem potassio em seu organismo. Em plantas, o potassio é conhecido como
um dos trés “nutrientes primarios” (junto com o nitrogénio e o fosforo). Por sua vez, em
seres humanos, o0 potassio é o terceiro mineral mais abundante no corpo humano, atras
apenas do calcio e do fésforo (SCHEIBEL, 2006). Na Figura 5 é mostrado o esquema

de decaimento do “°K.
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]‘)K
CE
10,7 % B E_ (B)=134MeV
89.3 %
M
40 ~
Ca
E=1,46 MeV 20
40
1 AT

Figura 5. Esquema de decaimento do “°K.
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2.2 Radioatividade Artificial

A radioatividade artificial ocorre quando certo elemento previamente estavel é
exposto a uma radiacdo especifica. Esse fendmeno foi descoberto por Marie Curie e
Joliot quando estudavam os efeitos das particulas a sobre o nucleo de elementos leves.
Quando boro, magnésio e aluminio eram bombardeados com as particulas « do polénio,
emissbes de protons e néutrons eram observadas (KAPLAN, 1978). Experimentos
posteriores mostraram que mesmo depois de retirado as fontes emissoras de particulas
a, 0s alvos antes estaveis, continuavam emitindo radiacdo, cuja curva de intensidade
tinha comportamento parecido com aquelas obtidas no decaimento de materiais
naturalmente radioativos, de acordo com a Equagdo 2.1:

A(t) = Age .
(2.1)
Onde: A(t) é a atividade do radionuclideo em um tempo t [Bq].
Ao é a atividade inicial do radionuclideo [Bq].

/. € a constante tempo [s?]

Apos a descoberta de que o bombardeio de nucleos leves com particulas « pode
gerar elementos radioativos, descobriu-se que reacdes nucleares induzidas por protons,
néutrons, déuterons e fdotons também podem resultar em produtos radioativos
(KAPLAN, 1978). Na Figura 6 é mostrado um gréfico conhecido como Carta de
Radionuclideos, sejam eles naturais ou artificiais. A area central da Figura 6 representa
0s nucleos estaveis (cor escura). A faixa colorida indica os tipos de decaimentos

predominantes.
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2.3 Radionuclideos em alimentos

A maior parte da radiacdo recebida pelo homem provém de fontes terrestres
naturais, através das quais os radionuclideos presentes no meio ambiente incorporam-se
ao homem por intermédio de vias de transferéncia. Essas vias podem ser pelas plantas,
agua, animais e seus derivados. As vias de exposicdo definem as rotas pelas quais 0s
radionuclideos atingem um individuo ou uma populacdo (AQUINO, 2006).

A medida de tracos radioativos no ambiente e em alimentos é de fundamental
importancia para 0 monitoramento dos niveis de radiacdo a que o homem esta exposto
direta ou indiretamente. A deposicdo dos materiais radioativos da atmosfera nas partes
superficiais da planta gera a contaminacdo direta, enquanto a sor¢do dos radionuclideos
do solo a partir do seu sistema de raizes se refere a contaminacgdo indireta. Portanto,
com o fallout (deposicéo de particulas radioativas que foram suspensas no ar depois de
uma explosdo ou acidente nuclear) os radionuclideos podem se depositar diretamente
sobre os alimentos ou, entdo, se incorporar aos nutrientes dos vegetais e serem

absorvidos pelos mesmaos, por via foliar ou por meio do solo (CARDOSO, 2012).
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Fatores climaticos, como precipitacdo e vento, podem contribuir para a
deposicdo de radionuclideos nos vegetais. Além disso, fatores de natureza fisica e
quimica do solo, também podem influenciar a sua presenca nas plantas, favorecendo sua
migracdo para fora da zona radicular como ilustra a Figura 7. A presenca de
radionuclideos em vegetais pode ser considerada um mecanismo primario para a
presenca destes elementos em alimentos, uma vez que a maior parte do alimento

consumido pelos humanos é de origem vegetal (AQUINO, 2006).

Figura 7. Esquema de translocacéo e deposicdo de radionuclideos em vegetais
(AQUINO, 2006).

A distribuicdo de ions e moléculas no interior das plantas é denominada de
translocacdo. O fator de translocacdo pode ser definido pela deposicéo do radionuclideo
na superficie das folhas e também pelo que é absorvido e transferido para toda a planta,
principalmente para as partes comestiveis. O grau de translocacdo depende da natureza
da planta, ou seja, das suas caracteristicas, do ambiente em que esta se desenvolvendo,
das propriedades quimicas do radionuclideo e do estagio de desenvolvimento da planta
(AQUINO, 2006).

As diferencas nas caracteristicas fisioldgicas, estruturais e morfologicas das
especies vegetais tém grande efeito na acumulacdo de radionuclideos nas plantas. As
plantas que crescem em solos onde existam radionuclideos ndo conseguem evitar sua
absorcdo, mas somente limitar sua translocacdo de forma que, quando acumulados,

terdo diferentes graus de concentragdes (AQUINO, 2006).
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O aumento da quantidade de um determinado radionuclideo na raiz da planta,
em relacdo a sua parte aérea, indica uma maior resisténcia dessa espécie a absor¢do do
radioisotopo, pois quanto maior a sua resisténcia, maior serd a quantidade de
radioisotopo que ficard acumulada na raiz.

A transferéncia dos radionuclideos do solo para a planta pode levar a
contaminacdo do homem por meio da insercdo dos vegetais na cadeia alimentar. A
estimativa da transferéncia de radionuclideos em diferentes partes de um ecossistema
pode ser feita por meio de modelagens matematicas. Nesses modelos, os valores que
mostram a interacdo entre os diferentes compartimentos como agua, solo, plantas, entre
outros, sdo referenciados como parametros dos modelos. Em agrossistemas, o parametro
que descreve a transferéncia entre os compartimentos solo e planta é denominado Fator
de Transferéncia (FT). Este fator é calculado levando em conta o conteudo total do
radionuclideo presente na planta e o total presente no solo (AQUINO, 2006).

Dentre os radioisétopos naturais que podem entrar na dieta humana, deve-se
destacar o “°K. O célcio, o fosforo e o potassio sdo os minerais mais abundantes no
corpo humano. O potdssio é um nutriente essencial para o metabolismo e
funcionamento das células, sendo fundamental para manter o equilibrio dindmico
apresentado pelas membranas, depositando-se principalmente nos musculos. Portanto,
toda matéria organica apresentara, de alguma forma, uma pequena quantidade de
radioatividade.

O is6topo radioativo “°K é o que mais contribui (cerca de 60 a 70%) para a dose
total pela radioatividade natural interna. O homem padrdo caucasiano (homem de
referéncia, 70 kg) contém aproximadamente 140 g de potéssio distribuido em todos os
6rgdos do corpo. Dessas 140 g de potassio, 0,01652 g seriam de “°K, o que corresponde
a atividade de 3,7 kBg (UNSCEAR, 2000). Mas nao existe uma relacdo precisa entre o
conteddo médio de potéssio no alimento e a atividade radioativa associada. Fatores
outros, como a distribuicio geografica do “°K no solo, a capacidade de assimilacéo e
incorporacgdo de potassio pela planta ou organismo, ou mesmo particularidades sobre a
adubacdo e técnicas agricolas utilizadas, acarretam uma larga distribuicdo de valores
(SCHEIBEL, 2006)

Alguns grdos tais como: feijdo, soja, lentilha, frutos secos (como nozes,
améndoas e castanhas), e principalmente frutas secas ou em conserva (como tdmaras,
damasco, passas, figos, ameixas) estdo entre os alimentos que apresentam as maiores

guantidades relativas de potassio. Outros, como frutas (abacates, bananas, meldo) e
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raizes e tubérculos (batata, batata doce, mandioca, beterraba e cenoura) também contém
uma quantidade relativamente grande de potassio (CARDOSO, 2012).

Dentre os radioisotopos artificiais, deve ser destacado o Cs-137 que pode ser
“carregado” por ventos da estratosfera e da alta troposfera e se depositar nas folhagens
usadas na alimentacdo de animais e humanos. O Cs-137 é facilmente absorvido por
plantas, entrando nas cadeias alimentares. Devido & sua semelhanca quimica com o
potéassio, tende a acompanha-lo, podendo depositar-se parcialmente nos musculos
(CARDOSO, 2012).

Na Figura 8 € mostrado o ciclo de incorporacédo dos radionuclideos, descrevendo
como os elementos radioativos naturais ou aqueles provenientes do fallout chegam ao

homem.

Deposigdo de radionuclideos

Absor¢do pelo
homem
Superficie sobre a plantagdo

Leite

Grama do pasto

‘A.H’ @ Carne
- -

Solo do pasto

Superficie
do solo sob
a plantagdo

Sub superficie do solo % Solo remexido

Figura 8. Meios de incorpora¢do dos radionuclideos pelo homem (MELQUIADES,
2004).

2.4 Efeitos dos radionuclideos no organismo

A interacédo da radiagdo ionizante com tecido humano tem grande influéncia no
dano causado ao acido desoxirribonucleico (DNA). Se qualquer tipo de radiacéo,
particuladas ou ndo, for absorvida pelos materiais bioldgicos, existe a possibilidade de
interacbes com regides criticas da célula. Os 4&tomos do alvo podem ser ionizados ou

excitados, iniciando entdo uma cadeia de eventos, cuja consequéncia é o dano biolégico.
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Esse processo é conhecido como Acédo Direta da Radiacdo, comum as radiacGes de
altas transferéncias energéticas como elétrons e particulas alfa (NOUAILHETAS,
2012).

Por outro lado, a radiacdo pode interagir com atomos ou moléculas de regifes
ndo criticas, mas por causa da producdo de radicais livres, danos localizados podem
causar nas células os mesmos danos biolégicos citados (HALL, 2012). Esse evento
chama-se Agéo Indireta da Radiacéo.

Para que se possa perceber as razdes pelas quais a acao indireta afeta a estrutura
celular, é necessario entender detalhes na estrutura eletronica dos elementos. O elétron
além de girar em torno do ndcleo também gira em torno do seu préprio eixo, conhecido
como spin do elétron. No entanto, nas camadas eletronicas, para cada elétron que gira
rotacionalmente em sentido horéario, existe seu par que gira em sentido anti-horario,
demonstrando alto grau de estabilidade quimica.

Se um atomo ou molécula tem quantidades impares de elétrons, isso significa
que existe um spin para o qual ndo existe seu par em movimento rotacional contrério.
Esse elétron é dito desemparelhado, tornando esse atomo ou molécula altamente reativa
(HALL, 2012).

Quando a radiacdo interage com a matéria, uma das consequéncias esperadas € a
ionizacdo, processo pelo qual um ou mais elétrons s&o retirados da camada de valéncia
de um atomo ou molécula (SILVA, 2008). Ao interagir com a célula, principalmente
com a agua que compde a célula em cerca de oitenta por cento (HALL, 2012), a
radiacdo produz um par de ions (negativo e, positivo H,O™). O ion positivo, H,O™, tem
um elétron desemparelhado e, portanto, € um radical livre. Além disso, o elétron aquoso
(") reage com os hidrogénios dos aminoacidos promovendo a sua desaminacao

(SILVA, 2008), que é o grupo amino liberado como aménia (vide Figura 9).
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H-O" e
HO™ + H,O=H;0"+ OH e +H,O = HO

H,O* = H* + OH

H,O- > OH-+H

Figura 9. Esquema da quebra molecular da &gua.

Sequencialmente, o fon positivo H.O* reage com outra molécula de agua
formando um radical hidroxila altamente reativo (OH). A hidroxila formada possui nove
elétrons, remetendo-nos a ideia de que um elétron é desemparelhado, tornando a
molécula altamente reativa. Esta reage diretamente com proteinas absorvendo o0s
hidrogénios do carbono de alguns grupos e também de alguns anéis aromaticos, 0 que
motiva a producdo de radicais reativos. Como a energia depositada na molécula ndo se
da de forma homogénea, esses produtos da radidlise (ionizacdo da molécula de agua)
acontece em certos grupamentos moleculares provocando danos (SILVA, 2008).

A hélice do DNA tem um diametro de aproximadamente dois nandmetros (2
nm), e estima-se que os radicais livres produzem um dano cilindrico de
aproximadamente quatro nandmetros, como ilustrado na Figura 10. De igual forma,
julga-se que dois tercos dos danos causados pela radiagdo ao DNA tém origem nos
radicais hidroxilas. O periodo entre a quebra da cadeia quimica e a resposta do efeito
biologico pode durar horas, dias, meses, anos ou gera¢Oes dependendo das
consequéncias envolvidas (HALL, 2012). A consequéncia menos danosa seria a morte
celular, pois esta seria substituida em um processo de reconstrucdo natural do
organismo. No entanto, se o dano radioativo for de caracteristicas oncogénicas, suas

consequéncias podem se manifestar em qualquer periodo posterior ao evento inicial.
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Outra hipotese de consequéncia seria a mutacdo no gene do DNA, e seus efeitos

poderiam se manter inertes por geragoes.
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Figura 10. Hélice do DNA e sua espiral de 2 nm. O dano causado por radicais livres em
torno de 4 nm (HALL, 2012).

Toda célula é composta por um conjunto de moléculas que da forma a sua
estrutura. Esta caracteristica estrutural é devido & membrana que compde a celula,
responsavel pela permeabilidade seletiva de nutrientes, secrecdes e rejeitos que
precisam transpor essa barreira. Mudancgas quimicas na estrutura da membrana celular
provocam alteracdes na sua capacidade seletiva (ANDREUCCI, 2003). Se tais
mudancas chegarem as estruturas do DNA, mutacGes genéticas sdo provaveis em
células filhas.

A exposicdo interna da populacéo aos radionuclideos pode se dar de forma direta
por meio da inalacdo, ou indiretamente por meio da ingestdo de agua e alimentos (carne,
leite, vegetalis, etc.) contaminados.

Os elementos radioativos existentes no ambiente que fazem parte do nosso
corpo sdo is6topos radioativos dos elementos potéssio, carbono e hidrogénio, e 0s
elementos pesados que compdem as séries do 23U, 2*°U e do 2*?Th.

Os isdtopos radioativos dos elementos pesados ndo desempenham nenhum papel
na constituicdo do organismo, apenas nele se alojam. Sua alocacdo dependera de sua
semelhanca quimica com outros elementos. Por exemplo o ??°Ra, por sua semelhanca

quimica com o Ca, se fixara preferencialmente nos 0ssos; o ?°Po se fixara nos pulmdes.
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Ja 0 K localiza-se preferencialmente nos masculos numa proporcéo de 0,2 - 0,3%; 0
14C encontra-se em lipidios, glicidios e protideos; o H forma parte de todas substancias
que contém H (inclusive agua). Sendo assim, a radioatividade no corpo humano estara
relacionada com a regido e a dieta alimenticia.

Outra via de entrada de material radioativo € a respiracdo. O ar contém gases e
pode conter po radioativo. Por exemplo, o radénio pode fundir-se ao sangue através dos
alvéolos pulmonares: o pé radioativo se deposita ao longo do aparelho respiratorio
sendo carregado por mucosas até o aparelho digestivo de onde é levado até a circulacéo.
0 222Rn e 0 ?°Rn se desintegram rapidamente formando o ?°Pb (meia vida aproximada
de 22 anos) que se fixa nos pulmdes ou na estrutura 6ssea.

A &gua é a substancia que se encontra em maior propor¢do na constituicdo dos
seres vivos. As aguas que procedem de terrenos graniticos possuem, em geral, maior
radioatividade do que as que procedem de terrenos calcarios sendo que os elementos
que mais contribuem para a radioatividade da agua potavel sdo o radonio e o ?*°Ra.
Também convém lembrar que as aguas correntes de superficie possuem uma
concentracdo de radonio inferior a das aguas subterraneas (IF-UFRGS, 2016).

Na Tabela 1 é mostrada uma estimativa das quantidades de materiais radioativos

presentes no corpo humano.

Tabela 1. Elementos radioativos presentes no corpo humano (HEILBRON FILHO,

2004).
Quantidade diaria
: . M I . . . )
Radionuclideo as?a)tota Atividade total (Bq) ingerida ou inalada pelo
g homem (g)
Uranio 90.10°® 1,1 1,9.10®
Tério 30.10°° 0,11 3.10°®
Potassio-40 17.10°3 4400 0,39.10°3
Radio 31.1012 1,1 2,3.1012
Carbono-14 95.10° 1500 1,8.10°
Tricio 0,06.102 23 0,003.102
Polénio 0,2.10%2 37 0,6.108
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A quantidade de radionuclideos presentes no organismo de uma pessoa pode ser
descrita a partir de uma queda exponencial em fungdo do tempo. Isso se d& porque além
do proprio decaimento radioativo, o conteddo de uma dada substancia no organismo
diminui por processos de excrecdo. Nesses casos, 0 parametro meia-vida efetiva

quantifica o intervalo de tempo para que a concentracdo de um dado material radioativo

. . . . 1 . -~
decaia pela metade no corpo humano. A meia-vida efetiva (T—) € uma composicao
1
zeff

entre a meia-vida fisica (%) de um dado radiois6topo e a meia-vida bioldgica

1.
Efls

<T ! ) de acordo com a Equacao 2.2 (SCHEIBEL, 2006).

1.
Eblol

1 1 1

T1 T1,. Ty .
Eeff Efls Eblol

(2.2)

2.5 Dose efetiva por ingestao

As doses internas de radiacdo sdo significativas e contribuem em cerca de 80%
para dose total recebida pelo homem devido a radioatividade natural. O principal
radioisotopo responsavel pela dose interna € o *°K, contribuindo com cerca de 70% da
dose total (SCHEIBEL, 2006).

Os elementos incorporados via alimentos sdo prontamente absorvidos pelo trato
gastrointestinal. Essa incorporacdo resultara em dose efetiva comprometida. A ICRP
(International Commission on Radiological Protection) tem publicagcbes com
atualizacOes sucessivas para os valores dos coeficientes de conversdo de dose para
estimativa da dose efetiva comprometida. O calculo é feito levando em conta uma Unica
ingestdo, mas pode ser aplicado para ingestdes cronicas. Nesse caso, para calcular a
dose efetiva comprometida em 50 anos ha de se obter a atividade incorporada a cada
ano a partir do consumo de cada alimento e da atividade especifica média. Disso obtém-
se a contribuicdo a dose efetiva interna anual que somada durante 50 anos chega-se a
dose efetiva comprometida devido a cada radionuclideo ingerido cronicamente
(UMISEDO, 2007).
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A dose efetiva total a partir da ingestdo e inalacdo de radionuclideos é de 310

uSv.ano?, onde 170 pSv deve-se a0 “°K e 140 uSv aos radionuclideos das séries do

uranio e torio (UNSCEAR, 2000).

2.6 ICRP 119

A ICRP 119 (ICRP, 2012) ¢ uma compilacdo dos coeficientes de dose para
incorporacdo de radionuclideos por trabalhadores e membros do puablico, e uma
compilacdo dos coeficientes de conversdo para 0 uso em protecdo radioldgica
ocupacional frente radiagdo externa publicadas nas ICRP’s 68, 72 ¢ 74 (ICRP, 1994,
1995, 1996). A ICRP 119 é uma referéncia para coeficientes de dose com base nas
recomendacdes da ICRP 60 (ICRP, 1991), cujos valores foram atualizados na
publicacdo da ICRP 103 (ICRP, 2007).

Além de desenvolver um sistema de protecao radioldgica usado como base para
regulamentacéo e aplicabilidade a nivel mundial, a ICRP fornece também informacoes
essenciais para a implementacdo do sistema de protecdo radioldgica. O cerne da ICRP
119 (ICRP, 2012) ¢ a utilizagdo dos conceitos de "dose equivalente" e “dose efetiva”, a
partir de coeficientes de dose (dose por unidade de exposicdo). Os coeficientes de dose
sdo calculados conforme especificado na Publicacdo 60 (ICRP, 1991).

Os coeficientes de dose efetiva comprometida para inalacdo e ingestdo de
radionuclideos foram calculados usando o modelo da Publicacdo 66 (ICRP, 1994a) do
trato respiratério humano e o modelo da Publicacdo 30 (ICRP, 1979) para o trato
gastrointestinal. Os modelos biocinéticos utilizados para descrever a distribuicdo, a
retencdo de tecido, e a excrecdo de elementos quimicos e seus radiois6topos apos a sua
absorcdo no sangue foram aquelas desenvolvidas para a série da Publicacdo 30 (ICRP,
1979, 1980, 1981, 1988). Os modelos de dosimetria usados foram os especificados nas
Publicagdes 30 e 66 (ICRP, 1979, 1994a). Os fatores de radiacdo e de ponderacdo de
tecidos utilizados foram os indicados na Publicacdo 60 (ICRP, 1991).

Os coeficientes de dose para incorporacdes de radionuclideos por criangas de 3
meses, 1, 5, 10 e 15 anos de idade, divulgados na Publicacdo 72 (ICRP, 1996a), foram
calculados usando o modelo da Publicacdo 66 (ICRP, 1994a) do trato respiratorio
humano e o modelo da Publicagcdo 30 (ICRP, 1979) para o trato gastrointestinal. Os
modelos biocinéticos usados para descrever a distribuicdo, retencdo e excrecdo de

radionuclideos foram desenvolvidos para considerar a dependéncia de idade no caso de
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radioisotopos dos 31 elementos para os quais coeficientes de dose foram publicados nas
ICRP’s 56, 67, 69 e 71 (ICRP, 1990 , 1992, 1995a, b). A Publicacdo 72 tornou publico
os coeficientes de dose para radiois6topos de mais 60 elementos usando modelos
biocinéticos desenvolvidos para a série da Publicagdo 30 (ICRP, 1979, 1980, 1981,
1988).

Os coeficientes de dose para os radioisdtopos destes elementos adicionais levam
em conta mudancas na absorcao intestinal devido a idade, massa corpOrea e massa dos
Orgdos, e as taxas de excrecdo urinaria, mas ndo na retencdo biocinética dos 6rgdos e
excrecdo apos a absorcdo no sangue. A Publicacdo 72 afirma que o uso de parametros
biocinéticos adultos no céalculo dos coeficientes de dose para as criangas tendem a
superestimar doses porque as taxas de eliminagéo de tecidos e excrecdo sdo geralmente

maiores em idades mais jovens

2.7 Espectrometria Gama

2.7.1 Detectores semicondutores

A deteccdo da radiacdo ionizante € o resultado da interacdo desta com algum
meio sensivel a esta radiacdo, de onde seja possivel estrair informacgdes. Existem varios
materiais que podem ser utilizados para a detec¢do de radiagcdo ionizante, sendo 0s
detectores mais utilizados aqueles que utilizam regifes sensiveis a base de gas, 0s
detectores cintiladores, semicondutores e 0s detectores termoluminescentes. Para o
presente trabalho, foi utilizado um detector semicondutor. Os semicondutores
funcionam a partir do principio da excitacdo de elétrons, que passam das bandas de
valéncia para a banda de conducgédo dando origem ao processo de deteccdo (KNOLL,
2010).

Alguns detectores semicondutores sdo resfriados a temperatura criogénica
porque a temperatura ambiente estes materiais possuem seus elétrons, da banda de
valéncia, com quantidade de energia capaz de migrar para a banda de conducéo criando
a chamada corrente de fuga e interferindo no resultado esperado (ruido), mesmo sem
receber energia proveniente da interagdo com alguma forma de radiagéo ionizante.

A principal vantagem do detector semicondutor esta na energia média necessaria
para criar um par elétron-buraco que é cerca de 10 vezes menor do que a energia para

criar um par elétron-ion, processo este utilizado nos detectores a gas, resultando numa
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maior resolucdo em energia. A energia media para criar um par elétron-buraco a 77 K, é
de 3,76 eV para o silicio e de 2,96 eV para o germanio. O grande nimero de pares
criados propicia duas vantagens aos detectores semicondutores sob o ponto de vista da
resolucdo em energia: diminui a flutuacdo estatistica e a influéncia do ruido eletrénico,

levando a uma melhor relacéo sinal-ruido (KNOLL, 2010).

Sistema espectrométrico
O sistema de aquisicdo de espectrometria de raios gama compreende 0s
seguintes componentes:

1. Detector;

2. Fonte de alta tensdo para “alimentar” o detector que possibilita aplicar
tenséo de 0 — 5000 V;

3. Pré-amplificador. A funcdo basica dos pré-amplicadores é transformar a
carga coletada no processo de deteccdo, num pulso de tensdo, cuja
amplitude € proporcional a carga total coletada.

4. Amplificador. Este, além de amplificar, também da forma ao pulso
(gaussiana, semi-gaussiana e etc.) vindo do pré-amplificador;

5. Analisador multicanal (MCA — Multichannel Analyser);

6. Blindagem preferivelmente construida de chumbo para o detector com uma
cavidade adequada para acomodar as amostras;

7. Microcomputador para instalacdo do MCA e do sotfware de gerenciamento

para armazenamento dos dados.

O amplificador recebe um pulso de tensdo do pré-amplificador e produz um
pulso de tensdo de saida, que é registrado no MCA. O MCA mede a altura do pulso (em
volts), originado no detector, que é proporcional a energia dos fétons. Um conversor
analogico-digital no MCA converte o pulso de tensdo em um ndmero de canal. Cada
canal corresponde a uma faixa estreita de tensdo. Conforme os pulsos de tensdo séo
coletados no MCA, este vai guardando na memoria uma distribui¢do das contagens dos
pulsos com respeito a altura destes pulsos. Esta distribuicdo de pulsos (energia do raio
gama detectado) devidamente analisado € chamada de espectro (CROUTHAMEL et al.,
1970).
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Blindagem

A espectrometria de raios gama de amostras ambientais de baixa atividade
normalmente se depara com o problema de maximizar a taxa de contagem no fotopico
de interesse em relacdo a contagem de fundo, além da necessidade da utilizacdo de
detectores que discriminam raios gama de energias proximas. A radiacdo de fundo
(background) do sistema tem influéncia determinante na qualidade do espectro
adquirido pela espectrometria de raios gama, e por isso 0 sistema deve apresentar a
radiacdo de fundo tdo baixa quanto for possivel atingir. Entdo, para analisar amostras
ambientais de baixa atividade é essencial realizar uma adequada blindagem do detector
e da amostra para reduzir a radiacdo de fundo do ambiente no espectro da amostra
(CARDOSO, 2012).

Existem blindagens padrdes para uso em espectrometria de raios gama de
amostras ambientais de baixa atividade. Essas blindagens sdo fabricadas com chumbo,
mas outros materiais de niumero atbmico menor também fazem parte da blindagem para
absorver os raios X derivados da interacdo dos raios gamas com o chumbo, diminuindo
a sua incidéncia no detector. A espessura de chumbo utilizada na blindagem depende da
atenuacdo desejada para um dado raio gama (AAECRE, 1980).

Atencdo especial deve ser dada a blindagem do detector para garantir 0s
cuidados supracitados. A blindagem ideal deve utilizar chumbo envelhecido, assim
denominado, por ser isento de impurezas radioativas, principalmente aquelas
provenientes de precipitacdes de testes nucleares (fallout).

Para blindagens com alto fator de atenuacdo, principalmente em relagcdo as
radiacGes do meio ambiente (background) devem-se usar trés camadas metélicas na sua
composicdo. A primeira camada externa € constituida de chumbo (blocos ou peca
fundida), uma segunda camada de revestimento interno com espessura cerca de 5 mm
de cadmio ou estanho, e uma terceira camada de cobre ou aluminio, com cerca de 2 mm
de espessura.

A funcdo da camada de cobre (ou aluminio) é de atenuar os raios X
caracteristicos emitidos pela fluorescéncia do chumbo, com energias entre 72 a 87 keV.
A camada de cadmio (ou estanho) é para atenuar estas radiacdes do chumbo que, por
sua vez, emite raios X caracteristicos com energias entre 22 e 27 keV. O cobre atenua
tais radiacOes, mas emite raios X caracteristicos de 8 keV, com muito baixa intensidade.
(TAUHATA, 2014).
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Criostato e dewar

Outra parte importante do sistema de deteccdo é o criostato, que encapsula o
cristal sob véacuo para inibir a condutividade térmica entre o cristal e o ar que o envolve
(KNOLL, 2010), mantendo assim a temperatura criogénica do cristal (Figura 11). E o
criostato que define o tipo de geometria do detector que também abriga o FET
(transistor de amplificacdo de tenséo de alta impedéancia) e o pré-amplificador.

O contato entre o criostato e o dewar e feito atraves do “Dedo Frio”. O “Dedo
Frio” ¢ uma liga especial de cobre, que ¢ mergulhado no nitrogénio liquido contido no
dewar e conectado ao cristal por um acoplamento especial, evitando a transmissdo de
choque mecanico. Para absorver gases, principalmente 0, e N,, que podem penetrar em
suas vedacdes com o tempo, o criostato € parcialmente preenchido com uma “peneira
molecular”. Sem 0 vécuo, 0 criostato ndo conseguiria manter a temperatura do cristal
em niveis aceitaveis e permitiria o depdsito de umidade nos eletrodos do detector,
piorando a resolucdo. Pois a contaminacdo da superficie acarreta 0 aumento na corrente
de fuga do detector, e pode prejudicar a sua resolugcdo em energia. A presenca de agua e
outros contaminantes nas vizinhangas do detector geralmente serd mais significativa
qguando o detector estiver na temperatura ambiente. Por esta razdo, pode ser
aconselhdvel manter os detectores de germanio constantemente na temperatura de
nitrogénio liquido como precaucdo para assegurar um maior tempo de vida Ctil
(KNOLL, 2010).

Figura 11. Dewar e criostato.
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2.7.2 Equilibrio secular

Quando se estuda decaimentos em série, o equilibrio secular € um evento
importante a ser considerado.

Seja uma cadeia radioativa, cujos subindices 1 e 2 indicam informacdes
relacionadas ao nuclideo pai e filho, respectivamente. Seja dN/dt a taxa de variagcdo do
namero de nuclideos por unidade de tempo:

_— = AlNl - AZNZ (24)

Onde Zi € a constante decaimento para o radionuclideo i (/1 = 12 )

1/2
Considerando N1(0)=No e N2(0)=0, tem-se que a solucdo da equacéo diferencial

para Equacdo 2.4 é dada pela Equacédo 2.5:

A _ —
Nz(t) = NO 12—111 (e Mt _ e /1215) (25)

Uma vez que a atividade é dada pela relagdo 4A=AN, podemos escrever:

A,(0) = 4, Aj_zh (e=Mt — g=22t) (2.6)

Ao considerar a meia vida do nuclideo pai muito maior que do nuclideo filho,
pode-se considerar (1, —A; = 1,) e também (e %! = 1). Nestas condicBes, a
Equacdo 2.6, torna-se:

Ay (1) = Ap(1 — e721) (2.7)

Fazendo t > T, ,, pode-se aproximar a Equagdo 2.7 para:

A, (1) = A (2.8)
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Essa aproximacéo pode ser aplicada sempre que diversos nuclideos de meia vida
curta surgem de sucessivos decaimentos, a partir de um nuclideo pai, cuja meia vida
seja longa. Para que o equilibrio secular se estabeleca, é necessério ter certeza que
nenhum elemento da cadeia de decaimentos seja removido ou escape naturalmente.

O equilibrio secular é mostrado graficamente na Figura 12. A curva (a) mostra o
aumento da quantidade do ndmero de atomos filho, até atingir o nimero de &tomos
igual do nuclideo pai (b). A curva (c) é a atividade total da amostra e a curva (d) mostra

uma fracdo do nuclideo filho e seu decaimento.
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Figura 12. Equilibrio secular (KAPLAN, 1978).

O periodo necessario para que um sistema fechado, contendo inicialmente 0s
nuclideos pais de cada série natural de decaimento, atinja 98,5% do equilibrio é cerca de
seis (6) vezes a meia-vida do radionuclideo filho de menor constante de decaimento
(VASCONCELOS, 2010).

2.7.3 Atividade especifica

Uma das vantagens da espectrometria € a habilidade que existe no método para

fazer medidas diretamente a partir de emissfes gama sem a necessidade de alguma
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preparacdo quimica. Permite fazer identificacbes qualitativas e quantitativas de
radionuclideos que porventura estejam na amostra. Uma das técnicas existentes para
quantificar emissdes gama é a atividade especifica, que determina a concentragdo de
radionuclideos em uma substancia radioativa. Pode-se determinar a atividade especifica

de certo elemento dividindo a sua atividade por sua massa (Equacéo 2.9).

NLiQ
E. Py.
m

t
Aesp =

(2.9)
Onde: N, corresponde ao numero de fotons, da energia de interesse, registradas pelo
detector.
& corresponde a eficiéncia de deteccao.
P, corresponde a probabilidade de emisséo gama.
t corresponde ao tempo de aquisicdo do espectro [s].

m é a massa da amostra [kg]

A unidade geralmente utilizada para atividade especifica é: [i_;]

2.7.4 Limite Minimo de Detec¢do (LMD)

O limite minimo de detec¢do de um espectrometro de raios gama ¢ a medida de
sua habilidade em detectar um raio gama na presenga de interferéncias naturais, como
radiagdo de fundo e/ou espalhamento Compton.

Existem algumas maneiras de calcular o LMD, no entanto, o0 método proposto
por Currie ¢ geralmente a forma mais utilizado (FERNANDO, 2013). Alguns
parametros sao necessarios para defini¢do do LMD.

1) Limite Critico (Lc): Estabelece se a area para fazer a medida ¢ estatisticamente
significante, ou se apenas ¢ uma flutuacdo da radiagdo de fundo.

2) Nivel de Confianca (k): ¢ a probabilidade de um parametro a ser estimado se
encontre dentro de um intervalo de confianca. (k=1,645 para nivel de confianca
de 90%. k=1,96 para um nivel de confianca de 95%, etc.).

3) o0: Desvio padrao da contagem quando sinal liquido ¢ zero.
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Por defini¢ao, temos que o limite de detec¢do ¢ dado pela Equacdo 2.10

(CURRIE, 1968):

LD = k2 + ZkO-O
(2.10)
Sendo oy igual a zero, pode-se afirmar que a variancia da contagem bruta ¢ igual

a variancia da contagem da radiagdo de fundo: 6% = 0,2 + 0>

Onde: 0»° ¢ a variancia da contagem bruta.

oG’ ¢ a varidncia da contagem da radiacdo de fundo.

A Equagao 2.10 torna-se:

Lp =k?*+2.k2.02
Lp =k*+2+2.k.o
(2.11)
Onde o ¢ desvio padrao da contagem da radiagao de fundo.
O nivel de confianca k, usado no calculo do LMD, esta relacionado ao

percentual de medidas que estdo fora do intervalo definido a partir da média. Para este

trabalho, 95% das medidas (k=1,96) estdo dentro de 1,966 do valor médio.
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CAPITULO 3
Materiais e Métodos

3.1 O detector HPGe

Para obter os espectros de emissdo gama foi utilizado um detector de Germanio
Hiper Puro (HPGe) vertical da Canberra, modelo GC3020, com eficiéncia relativa de
30%. O cristal de germanio tipo coaxial possui 62 mm de diametro e 40 mm de altura.
Este detector tem resolugdo em energia especificada pelo fabricante de 1,808 keV para o
pico de 1332 keV do *°Co.

Foi utilizada uma blindagem produzida pela Canberra, modelo 747, com 10 cm
de chumbo, com a parte interna recoberta de 1 mm de estanho, que por sua vez, também
¢ recoberto por 1,6 mm de cobre. A blindagem ainda ¢é recoberta externamente por 9,5
mm de ago com baixa percentagem de carbono. Esta blindagem tem uma cavidade com
diametro interno de 27,9 cm por 40,6 cm de profundidade.

Um pré-amplificador do tipo RC modelo 2002C, esta acoplado ao detector no
criostato, operando com baixo ruido por estar em equilibrio térmico com nitrogénio
liquido. O criostato tem modelo 7500SL e o dewar possui capacidade de 30 litros.

O sistema multicanal utilizado foi um DSA 1000 (Digital Spectrum Analyzer),
de 8192 canais. A voltagem usada para criar area de deplecao méaxima foi de 4500 volts.

O programa de analise Gama do Genie 2k, inclui um conjunto de algoritmos de
analise avangados para processamento adicional de espectros gama adquiridos. Os
algoritmos fornecem uma andlise completa dos espectros, como 4rea, largura a meia
altura, eficiéncia.

Na Figura 13 ¢ mostrado o sistema de aquisicdo de dados utilizado neste

trabalho.
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Figura 13. Espectrometro utilizado com seus acessorios e componentes: a) observa-se o
dewar. b) a blindagem do detector. ¢c) O multicanal DSA 1000. d) o espectro de uma

amostra.

3.2 Calibra¢ao em energia do sistema de aquisi¢cao

A calibragdo em energia foi realizada com o auxilio do programa Gamma
Analysis do Genie 2000, responsavel pelo controle e armazenamento dos dados
adquiridos pelo MCA (DSA 1000), que faz um ajuste linear quando duas linhas de
energia sdo definidas e um ajuste quadratico se trés ou mais linhas de energia sdo
definidas.

A calibragdo em energia do sistema foi feita utilizando fontes radioativas
certificadas, totalizando um nimero de 16 pontos experimentais que correspondem aos

picos energéticos dos radionuclideos dispostos na Tabela 2.
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Tabela 2. Radionuclideos e suas respectivas energias utilizados na calibracdo em

energia do sistema de deteccéo.

Radionuclideos Energias (keV)

2 Am 59,5

155Ey 86,5 -105,3

37Cs 661,7

3*Mn 834,8

133Ba 80,9 —276,4 —302,8 —356,0 — 383,8
65Zn 1115,6
K 1460,8

*?Na 511-1274,5

%0Co 1173,2 -1332,5

3.3 Atividade especifica

Quando o espectro gama de uma amostra ¢ obtido, ¢ possivel identificar os
radionuclideos emissores presentes nesta amostra por meio da calibragdo em energia.
Outro passo importante em uma andlise radiométrica, depois de identificar o
radionuclideo emissor na amostra, ¢ quantificar a sua atividade especifica. Para isso sao

utilizados alguns parametros, anotados na Equagao 3.1 (IAEA, 1989):

N,

Agsp = ———
“P " ¢ B.t.m

(3.1)

Onde A, ¢ a atividade especifica do radionuclideo dado em Bq.kg™. Ny é a 4rea

liquida do fotopico de interesse, m ¢ a massa da amostra em kg, ¢ ¢ eficiéncia de

contagem para uma energia especifica (y), P, € a probabilidade de emissdo gama (y) na
energia do fotopico para dado radionuclideo e 7 € o tempo de contagem em segundos.

A area liquida de contagem ¢ a quantidade total de contagens na area do pico de
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energia de interesse descontado do fundo Compton e a radiacdo de fundo. Para
subtracdo dos espectros foi utilizado o programa Genie 2k. O niumero de contagens
depende da eficiéncia de deteccdo (a ser discutido na se¢do 3.4), que por sua vez,
depende da energia do foton emitido, das caracteristicas fisicas do detector, das
caracteristicas fisicas da amostra e do tempo de contagem, que para este trabalho foi de
28800 segundos.

Para aferir a atividade especifica do 2?®Th foi utilizada a energia 238,6 keV da
radiagio gama do 2'?Pb, com probabilidade de emissdo de (43,6 + 0,5)%. Para aferir a
atividade especifica do 2*®Ra foi utilizada a energia 911,1 keV do ?*®Ac, que tem
probabilidade de emissdo de (25,8 + 0,4)%. Para aferir a atividade especifica do **°Ra
foi utilizada a energia 1120,3 keV do ?'“Bi, que tem probabilidade de emissio de (14,92
+ 0,03)%. Para aferir a atividade especifica do *°K e do '*’Cs foram utilizadas suas
linhas de emissdo: 1460,8 keV com probabilidade de emissdo de (10,66 £ 0,13)% e
661,7 keV com probabilidade de emissdo de (85,10 + 0,20)%, respectivamente. As
probabilidades de emissdo, assim como suas incertezas, utilizadas para calculo de
atividade especifica, de acordo com a equacao 3.1, foram obtidas em dados disponiveis

no site do BIPM (Bureau international des poids et mesures).

3.4 Eficiéncia de detec¢ao

A eficiéncia de detec¢do para cada energia foi feita utilizando o pacote de
programas LabSOCS (Laboratory SOQurceless Calibration Software) da Canberra. Para
tal, foi necessario modelar a geometria utilizada em ambiente computacional inserindo
as caracteristicas fisicas, quimicas e geométricas do béquer e da amostra analisada.
Apo6s a modelagem geométrica, o programa divide toda a regido fonte (porta-amostra e
amostra) em 1024 voxels, e de forma aleatéria escolhe um ponto em cada voxel e
calcula a eficiéncia de deteccdo a partir dos valores encontrados. Depois o programa
dobra o nimero de voxels e faz todo o processo novamente, ¢ obedecendo a critérios de
convergéncia compara os valores. Caso os valores de eficiéncia simulados nao
convirjam, o numero de voxels ¢ dobrado novamente até obter a convergéncia
satisfatoria. As energias simuladas sdo pré-definidas (45, 60, 80, 100, 150, 200, 300,
500, 700, 1000, 1400 e 2000 keV). Outra vantagem da simulagdo € que a correcdo
devido ao efeito de auto atenuagdo da radiacdo gama ja ¢ feito diretamente pelo

programa, ndo havendo necessidades de utilizar fatores de corre¢do. Na Figura 14 ¢
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mostrada a visualizagdo grafica do Geometry Composer, integrante do pacote de

programas LabSOCS.
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Figura 14. Visualizacdo gréafica do Geometry Composer. Em (a) pode-se observar o
gabarito da geometria a ser modelada. Em (b) a matriz da caixa de dialogo onde devem
ser inseridas as dimensdes do becker, como proposto em (a). Em (c) o resultado visual

das inser¢oes feitas em (b).

As dimensdes dos porta-amostras foram feitas utilizando um paquimetro da
marca Lee Tools com resolucdo de 0,02 milimetros. Para cada amostra aferida foi
necessario fazer uma geometria correspondente devido as suas diferentes densidades,
portanto foi gerada uma curva de eficiéncia para cada amostra utilizada. Na Figura 15 ¢
mostrada uma tipica curva de eficiéncia gerada no programa LabSOCS para o detector

de germanio hiperpuro (HPGe).
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Figura 15. Tipica curva de eficiéncia para o HPGe obtida com o programa Genie 2k.

3.5 Incertezas da atividade especifica

O erro associado a atividade especifica calculado a partir da Equacao 3.1 foi

estimado utilizando a propagacado de erros, de acordo com a Equagdo 3.2.

2 2 2
1 N N
542 = <_> SN+ <_) P <_) 5P,
s.Py.m.t & .Py.m.t g_Py .m.t

(3.2)

Onde 6A ¢ a incerteza da atividade especifica, N, a incerteza da area liquida fornecida
pelo Genie 2k, 6¢ a incerteza associada a eficiéncia de detec¢do fornecida pelo
LabSOCS e 6P, a incerteza da probabilidade de emissdo do foton de interesse de acordo
com os dados do BIPM. Para este trabalho, os valores de massa e de tempo foram

considerados absolutos.

3.6 Atividade Minima Detectavel (AMD)

O célculo da atividade minima detectavel por unidade de massa de uma amostra,
para uma dada linha de emissdo gama, com certo nivel de confianca definido pelo
coeficiente k, é usualmente baseado na derivacdo de Currie, ¢ esta de acordo com as
normas ISO 11929 e 10703. A féormula utilizada para o calculo da AMD ¢ expressa pela
Equacao 3.3:
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k*++8.k.o
B, - t(s)-m(kg) - ¢

AMD(Bq/kg) =

(3.3)
Onde 6 ¢ o desvio padrdao da radiacao de fundo da blindagem mais o porta-
amostra medido por um tempo ¢, mesmo tempo de aquisi¢ao do espectro. O valor de m ¢
o valor da massa da amostra, P, ¢ a probabilidade de emissdo de uma certa energia, € € €
a eficiéncia de deteccdo para esta energia. O nivel de confianga k esta relacionado ao
percentual de medidas que estard fora de um intervalo definido a partir do valor médio.
Para os valores de AMD calculados aqui, este percentual foi definido em 5%. Em outras
palavras, 95% das medidas (k=1,96) vao estar dentro de 1,966 do valor médio (o
representa o desvio padrao da distribuigdo).
Foi calculado um valor de AMD de cada linha de emissdo de interesse, em todas

as amostras analisadas neste estudo.

3.7 Validacao do sistema de detec¢ao

A validagdo foi realizada utilizando fontes certificadas de trés geometrias
diferentes. Fontes pontuais € ampola com padrao liquido, ambas certificadas pelo
Laboratorio Nacional de Metrologia das Radiacdes Ionizantes (LNMRI-IRD/CNEN) da
Divisdo de Metrologia (DIMET). E um padrio radioativo de *°K em uma geometria de
formato marinelli, certificada pela AMETEK/Ortec (SER: 16200494 — M: 934322).

O principio basico para validacdo do sistema de detec¢do se dd a partir da
comparacao dos valores de eficiéncia de cada energia de emissdo gama determinados
experimentalmente e calculados pelo LabSOCS.

Para calcular o valor da eficiéncia de deteccdo experimental, é necessario saber
qual a contagem gama do detector para uma certa energia (¢;). Essa medida foi feita em
um tempo aproximado de 15 minutos, suficiente para que a incerteza da area atingisse
valor inferior a 0,5%. Posteriormente, utilizando as equagdes que regem o decaimento
radioativo (Equagdo 2.1) e o valor de atividade, foi estimado o nimero de emissdes do
radionuclideo, para aquela energia, para aquele intervalo de tempo estabelecido
anteriormente (e2). O valor da eficiéncia de deteccao experimental dar-se-4 pela razdo

£1/€2.
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Para o célculo da eficiéncia simulada, foi utilizada a metodologia discutida na
secdo 3.4. A diferenga percentual entre os valores simulados e experimentais, deu-se de

acordo com a Equagao 3.4.

E —-F
D = LabSOCS exp. % 100

Eexp.

(3.4)

3.8 Preparacio das amostras

Todo processo de preparagdo das amostras, local de repouso para as amostras
atingirem o equilibrio secular, bem como o levantamento dos espectros de emissdo
gama foram feitos no Laboratorio de Anélise Ambiental e Simulacdo Computacional do
Programa de Engenharia Nuclear da Universidade Federal do Rio de Janeiro
(LAASC/PEN/UFRIJ).

As amostras foram coletadas no comércio varejista do estado do Rio de Janeiro,
entre o periodo de junho de 2015 a outubro de 2016. A escolha foi feita de acordo com
os dados do IBGE (2011), que publicou a relagdo dos alimentos mais consumidos pela
populagdo fluminense. Dentre as diversas marcas possiveis para um determinado
alimento, seja este cereal, graos, leite, enlatados, etc, foram escolhidas as marcas mais
comercialmente conhecidas. Para secagem das amostras foi utilizado uma estufa da
marca Quimis modelo Q317B-12 a uma temperatura média de 75°C. As amostras foram
consideradas desumidificadas quando a taxa de variagdo massica tendeu a zero. Para
aferir a massa uma balanca da marca Gehaka, modelo BG 4000 com resolucao de
centésimos de grama foi utilizada.

Segue os procedimentos adotados para preparacdo das amostras:

3.8.1 Graos

As amostras de graos (secao 4.2) foram cuidadosamente manuseadas para evitar
contaminagdes externas. Depois de abrir as embalagens originais, as amostras foram
trituradas em um moedor manual (Figura 16-a), previamente higienizado. Depois de
trituradas, as amostras foram peneiradas em uma tela de 16 mesh a fim de obter uma

caracteristica homogénea. A massa foi aferida (peso fresco) e posteriormente passou-se
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o processo de secagem. Apos atingir taxa massica nula (peso seco), as amostras foram
colocadas cuidadosamente, sem compactagdes, em recipientes de polipropileno (Figura
16-b). As embalagens foram lacradas e mantidas em repouso durante, no minimo, trinta

e cinco dias, a fim de alcancar a condi¢ao de equilibrio secular.

Figura 16. Em (a) o triturador manual e em (b) os porta-amostras utilizados no trabalho.

3.8.2 Frutas, legumes e folhagens

Essas amostras (segoes 4.3, 4.4 e 4.5) foram adquiridas entre o0 més de maio de
2015 a dezembro de 2015. Apods coleta, as amostras foram lavadas em agua corrente e
depois secas com um tecido limpo. Para as frutas e legumes, ainda foi feito o trabalho
de retirada da casca utilizando um descascador simples, capaz de retirar um filete com
espessura menor que um milimetro. Foi utilizado um processador (Figura 17)

previamente higienizado para triturar as amostras.

Figura 17. Processador utilizado na trituracdo de frutas, legumes e verduras.
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O resultado deste processo foi o sumo utilizado na espectrometria. Para cada vez
em que o processador foi utilizado, tinha-se o cuidado de lava-lo com dgua corrente e
sabao neutro. Secava-o inicialmente com pano limpo e finalmente toda umidade restante
era retirada utilizando fonte de ar quente.

Depois de obter o sumo, aferiu-se a massa (peso fresco) e posteriormente as
embalagens foram lacradas com solda plastica. As amostras foram deixadas em repouso
por no minimo trinta e cinco dias, em um ambiente com baixo nivel de variagdes de
temperatura, a fim de alcancar o equilibrio secular.

Por causa do excesso de agua que compde as amostras de frutas, legumes e
folhagens, podendo chegar a 95% de umidade (NEPA, 2011), foi decidido que para esse
tipo de amostra seria obtido o espectro de emissdo gama para peso fresco, sem qualquer
desumidificag¢do. Esse procedimento em nada inviabiliza o procedimento para calculo
de atividade especifica, apenas diminui a taxa de contagem, visto que muitos fotons sido
atenuados na propria amostra. No entanto, como a energia minima usada para nosso
estudo foi de 238,6 keV do 2!2Pb, a atenuagiio niio chega ser significativa (KAMINSKI,
2014).

3.8.3 Carne

A amostra de carne foi previamente triturada em moedor comercial.
Posteriormente, passou-se o processo de secagem em estufa a uma temperatura de 60°C.
ApoOs a taxa de variacdo massica tender a zero, a amostra foi triturada novamente em
moedor simples (Vide Figura 16-a). O resultado deste processo foi uma farinha utilizada
na espectroscopia. Depois de acondicionada no porta-amostra e devidamente lacrada, a
amostra ficou em repouso por durante, no minimo, trinta e cinco dias em ambiente com
baixo nivel de variacdes de temperatura, a fim de alcancar a condi¢do de equilibrio

secular.

3.8.4 Diversos

As amostras solidas (secdo 4.6) foram trituradas segundo procedimento adotado
na se¢do 3.8.1. J4 as amostras liquidas e as amostras em po (leite, achocolatado, etc.)

foram colocadas diretamente nos porta amostras previamente higienizado sem qualquer
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tratamento quimico. As amostras gaseificadas, como refrigerante, foram deixadas com
suas embalagens semiabertas de maneira que o gas pudesse escapar antes de serem

colocadas em porta amostras.

A metodologia utilizada para levantar a curva de eficiéncia para este trabalho
(discutido na secdo 3.4) permitiu uma maior flexibilidade no momento da preparacao
das amostras. Para diferentes quantidades pode-se utilizar diferentes porta amostras.
Efeitos de auto atenuacdao devido as diferentes densidades nao foram um impasse,
sequer precisou utilizar um fator de correcao, pois 0 modelo matematico proposto pelo

programa permite a correcao destas diferencas.

3.9 Estimativa de dose

O consumo anual de alimentos da Regiao Sudeste do Brasil foi obtido nos dados
disponiveis na publicacdo Andlise do Consumo Alimentar Pessoal no Brasil 1BGE
(2011). A dose efetiva anual de radionuclideos nos alimentos foi calculada utilizando

Equagdo 3.5

Def =DfxUxCqxd
(3.5)
Onde: D.s corresponde a dose efetiva anual (uSv.ano™);
Dy € o coeficiente de dose publicado pela ICRP 119 (Sv.Bg™);
U ¢ a quantidade de alimento consumido em um ano (kg);
Ca a concentracdo especifica do radionuclideo no alimento (Bg.kg™);

d ¢ arazdo entre a massa seca € a massa umida (d < /).
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CAPITULO 4
Resultados e Discussoes

Nas secOes seguintes serao apresentados os resultados obtidos e também as
discussdes para o presente trabalho. A Se¢do 4.1 destina-se aos resultados da calibragao
em energia ¢ dos resultados dos ajustes entre os valores de eficiéncia de detecgao
obtidos experimentalmente com os valores de eficiéncia de detec¢do obtidos com o
LabSOCS. Da Sec¢do 4.2 até a Se¢do 4.6 sdo apresentados os resultados da concentragio
especifica obtidos por espectrometria gama para diversos tipos de alimentos, as
comparagoes dos resultados com outros autores ¢ a discussdes dos dados. E finalmente,

a Secdo 4.7 apresenta os valores de dose efetiva para ingestao de alimentos.

4.1 Curvas de ajustes

A calibragdo em energia foi realizada com o auxilio do programa Gamma
Analysis do Genie 2000, que relaciona a informag¢do obtida pelo analisador multicanal
(DSA 1000) com unidades de energia, por meio de um ajuste linear para o caso de duas
linhas de energia, ou através de um ajuste quadratico caso trés ou mais linhas de energia
sejam utilizadas. A curva de ajuste em energia foi feita utilizando fontes radioativas
certificadas junto ao Instituto de Radioprote¢do e Dosimetria (IRD / CNEN). O ajuste

quadratico foi feito utilizando 14 pontos experimentais de acordo com a Tabela 3.

Tabela 3. Pontos experimentais utilizado para ajuste quadratico em energia

Energia (keV) Canal Energia (keV) Canal
59,5 245 383,9 1574

80,9 333 511 2094

86,5 356 661,7 2712
105,3 433 1173,2 4812
276,4 1133 1274,5 5225
302,8 1242 1332,5 5465

356 1460 1460,8 5989
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Na Figura 18 ¢ mostrado o ajuste dos pontos experimentais utilizados no ajuste
em energia. A Equacdo 4.1 representa a relacdo entre canal e energia para todo o
espectro utilizado nesse trabalho.
y =0,24x - 0,13
4.1)
A energia corresponde ao eixo das ordenadas enquanto o canal corresponde ao eixo das

abcissas. O coeficiente de determinacdo do ajuste é de R?=0,99.
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Figura 18. Ajuste em energia para espectrometria gama.

A validagdo da curva de eficiéncia calculada pelo LabSOCS foi realizada por
meio da comparagdo com curvas de eficiéncia obtidas experimentalmente por fontes
puntiformes, e por uma ampola contendo uma solugdo liquida (certificado: C/036/A15),
ambas produzidas pela Divisdo de Metrologia (DIMET) do Laboratério Nacional de
Metrologia das Radiagdes lonizantes (LNMRI/IRD/CNEN). Ainda foi utilizado um
becker marinelli contendo uma fonte de “°K, produzida pela AMETEK/Ortec (SER:
16200494 — M: 934322).

Na Figura 19 ¢ mostrado o espectro em energia da radiacdo gama produzida
pelos radionuclideos contidos na solucdo liquida e a curva de eficiéncia calculada no

Geometry Composer através do LabSOCS.

52



VS = 128K -

8 Frficiency Calibration Curves X
Curve
‘—anEnElgy B Measured High Eneray | * Dual " Linear
Eppe ¢ Empiicdl  { Interpolsted
o Scale
01 ‘5 L & Linear  Log
sl
0.06 Order of low
. 02t e 3| |
3 o i i —r Order of th
H polynomial
8 0 500 000 1500 2000 2S00
4 Energy (ke¥) Peak L]
Detasource: CAGENIE2K\CAMFILES\PadkSo ampola IAD\ampole 1D Bh 3.09.2015.CNF
N InER] =-1.1382+002 -+ 7.910e+001IE) - 2120e+D010E) 2 + 27232+ D00 INE) 3
& -1 E44e001n(EN 4 +3.675e-003n(E)"S
5 PR Cancel Help List Pks Prirt
z 8
5 3
g i
2 & = 2
2 2 =3
H b g
H 8
8 - f
2 Z b
i H
2 oy
ik H .
g
| s

Figura 19. Espectro e curva de eficiéncia gerados com o uso de fonte padréo produzida

pelo LNMRI
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Figura 20. Comparagdo das eficiéncias determinadas experimentalmente com uso de
fontes puntiformes e calculadas pelo LabSOCS.
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Na Figura 20 ¢ mostrado o ajuste entre as eficiéncias calculadas pelo LabSOCS
e obtidas experimentalmente para fontes puntiformes. A regido de interesse mostrada no
grifico corresponde a faixa de energia estudada nesse trabalho. (**K: 1460,8 keV; 2!*Bi:
1120,3 keV; 2Ac: 911,1 keV; 212Pb: 238,6 keV; *'Cs: 661,7 keV).

Na Figura 21 ¢ mostrada as diferengas percentuais para as sete linhas de emissao
gama apresentadas na Figura 20. A maxima diferenca percentual foi de 7,4% para

emissdo de 384 keV do '*3Ba. Todas as outras diferencas percentuais ficaram abaixo de
4,1%
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Figura 21. Diferenca percentual entre os valores de eficiéncia calculados pelo LabSOCS
e determinados experimentalmente para fontes puntiformes.

De maneira analoga, foi feita uma comparacdo da eficiéncia calculada pelo
LabSOCS e determinada experimentalmente para uma geometria volumétrica em
formato cilindrico (ampola). A Figura 22 mostra o comportamento dos valores
experimentais com os valores calculados pelo LabSOCS.

Na Figura 23 ¢ mostrada as diferengas percentuais para as nove linhas de
emissdo gama apresentadas na Figura 22. A maxima diferenca percentual foi de 13,3%
para emissio de 383 keV do '**Ba. Exceto para esta energia, todas as outras diferengas

percentuais ficaram abaixo de 7,1%
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Figura 22. Comparacao das eficiéncias para geometria volumétrica calculadas
experimentalmente e calculadas pelo LabSOCS
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Figura 23. Diferenca percentual entre o valor de eficiéncia calculado pelo LabSOCS e
determinado experimentalmente para geometria volumétrica.

A diferenca percentual que aparece nas Figuras 21 e 23 na energia de 383 keV
do '33Ba pode ser explicada pelo fato desta energia ser resultado de uma soma simples

de duas outras linhas de emissdo deste mesmo radionuclideo. Sao elas: 160,6 e 223,2
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keV (com probabilidades de emissio de 0,64 e 0,45%, respectivamente), e
principalmente 80,9 e 302,8 keV (com probabilidades de emissao de 84,1 e 18,3%,
respectivamente). Portanto, como na curva simulada ndo existe o efeito soma, a
eficiéncia calculada pelo LabSOCS sempre serd menor para esta energia, visto que
havera mais contagens no procedimento experimental.

Pode-se perceber que existe uma tendéncia de uma diferenca percentual maior
que 5% quanto maior for a energia de emissdo gama quando se trata da geometria
cilindrica. Essa diferenca percentual (> 5%) ndo foi notada na comparacao das curvas de
eficiéncia feita para fontes pontuais (Figura 20 e Figura 21).

Em uma terceira analise foi utilizado um marinelli com material s6lido contendo
40K, cuja energia de emissdo ¢ de 1460,8 keV. Comparou-se as eficiéncias calculada
pelo LabSOCS e obtida pelo método experimental, a diferenca percentual ndo excedeu

2,33% (Tabela 4).

Tabela 4. Diferenca percentual entre os valores de eficiéncia calculado pelo LabSOCS e
determinado experimentalmente para padrdo marinelli.

Elemento Energia Eficiéncia Eficiéncia Diferenca
(keV) experimental LabSOCS percentual
K 1460,8 0,00506 0,00494 -2,33

A intengdo de avaliar a curva de eficiéncia gerada pelo LabSOCS para trés
geometrias diferentes foi garantir que, dentro das condigdes possiveis para o
LAASC/UFRIJ, utilizando uma mesma metodologia experimental a curva se ajusta para
geometrias diferentes. Isto porque diferentes geometrias foram simuladas no LabSOCS
para obter curvas de eficiéncia para as amostras analisadas neste trabalho. O uso de um
unico porta-amostra ndo foi possivel devido a dificuldade de obter grandes volumes
para algumas amostras, como por exemplo casca de frutas. Portanto, a avaliagdo das
curvas de eficiéncia geradas pelo LabSOCS para diversas geometrias garante,
minimamente, que os valores de concentracao especifica sdo confiaveis.

Apesar das restricdes geométricas, visto que foram analisadas trés geometrias
diferentes dentre as diversas geometrias possiveis de simular no LabSOCS, esses dados
apontam para uma confiabilidade na eficiéncia calculada pelo programa. De uma
maneira geral, a diferenga percentual teve uma média de 3,2% sendo o valor minimo de

0,9 % e valor maximo de 7,1 %, com excessdo da energia 383 keV do '**Ba.
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Outro fator que ajuda a garantir a confiabilidade dos resultados, ¢ que desde
2017 o LAASC/UFRJ participa do Programa Nacional de Intercomparagdo de
Resultados de Andlise de Amostras Ambientais para Determinacdo de Radionuclideos,
promovido pelo Instituto de Radioprotecao e Dosimetria (IRD). Este programa de
intercomparacao conferiu ao LAASC/UFRJ o bom desempenho analitico em suas
medidas, com desvios menores que 2%.

Também foi estudado o ajuste da curva de eficiéncia quando a densidade das
amostras é alterada, visto que diversas amostras das mais variadas densidades foram
analisadas. A intencdo foi mostrar se 0 ajuste entre a curva de eficiéncia calculada via
LabSOCS e obtidas experimentalmente mantém-se confiavel em outras faixas de
densidade que nédo seja aquela dos padrfes radioativos utilizados no presente trabalho
(Lopes, 2017).

4.2 Cereais

Na alimenta¢do da populagdo do Estado do Rio de Janeiro, o arroz corresponde a
um consumo de 175,6 g/dia. Neste quesito o arroz so6 perde para o feijao, que tem um
consumo diario de 218,1 g/dia (IBGE, 2011). Esses dois cereais sdo os alimentos mais
consumidos pela populacdo do Rio de Janeiro. O fubd, geralmente consumido em forma
de polenta, também foi analisado, além da farinha de mandioca crua, geralmente
utilizada como acompanhamento em diversos pratos.

Na Tabela 5 ¢ mostrado os valores de referéncia da UNSCEAR (2000) para
radionuclideos das séries do Uranio e Torio para graos. Serdo discutidos os resultados
encontrados neste trabalho e em paralelo os valores serdo comparados com outros

trabalhos encontrados na literatura.

Tabela 5. Valores de referéncia da UNSCEAR (2000) para graos, em mBg.kg™.

226Ra 228Ra 228Th
80 60 3

A Tabela 6 mostra a concentracdo especifica dos radionuclideos em amostras de
cereais. Pode-se perceber que todas as amostras tiveram quantidade mensuravel de “°K

para o presente trabalho. O feijdo preto aparece como o produto de maior concentragao
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especifica para este radionuclideo, (489,36 + 23,70) Bq.kg"!, superando a atividade
especifica apresentada pela farinha de mandioca (91,78 + 5,02) Bq.kg! em quase cinco
vezes. VENTURINI (1999) ao analisar amostras de feijao, quantificou (434 + 21)
Bq.kg'!, uma diferenca percentual em valores médios de 12,8%.

O arroz, um dos cereais mais consumidos, apresentou a concentragao especifica
de “°K mais modesta entre os cereais, (19,36 + 5,29) Bq.kg'. VENTURINI (1999) em
sua analise quantificou a concentragdo especifica em (14,7 + 0,7) Bq.kg' enquanto
SCHEIBEL (2007) teve concentragio especifica de (56 + 2) Bq.kg™'.

O radionuclideo *?®Ra teve uma concentragdo especifica quantificavel em quase
todas as amostras do presente trabalho. Quando se compara as concentragdes especificas
do ?*®Ra para o feijdo, ndo ha divergéncias entre os valores quantificados pelos autores,
com valores de concentragdo especifica dentro da margem de erro.

Vale destacar que a resolucdo do método proposto por LAURIA (2002) a partir
da contagem alfa e beta total, consegue quantificar valores de concentracdo especifica
abaixo da AMD obtida na espectrometria gama. Quanto aos valores de referéncia
propostos por UNSCEAR (2000) apresentados na Tabela 5, estes estdo muito abaixo dos

valores mensurados neste trabalho para cereais.
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Tabela 6. Concentragdo especifica de radionuclideos naturais em amostras de cereais (Bg.kg™?) *

Cereais WK 226Ra 228Ra 228Th Referéncia
Arroz 19,36 +£ 5,29
Farinha mandioca 91,78 £5,02 2,13+0,75 1,09 +0,17
Feijao carioquinha 483,26 £ 22,98 3,38+ 1,07 <1,39 Presente trabalho
Feijao Preto 489,36 +£ 23,70 5,40 + 1,39 3,54+ 1,07
Fuba 54,81 £ 6,80 2,60+0,73
Arroz 14,7+ 0,7
VENTURINI, 1999
Feijao 434 £ 21 0,75+£0,15 2004
Arroz (11 +2).10° (20 +£2,1).107
Farinha de mandioca (570 £ 1,5).10° (3760 + 1,2).10° LAURIA, 2002
Feijio (600 + 1,27).107 (1500 = 2,2).10°
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Tabela 8 (continuagao)

Cereais WK 226Ra 228Ra 228Th Referéncia
Arroz 56+2
Farinha mandioca 121 +4 0,7+0,2 SCHEIBEL, 2007
Fuba 54+1

*Imido
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4.3 Frutas

Para o presente trabalho foram escolhidas as frutas mais consumidas pela
populagdo do estado do Rio de Janeiro, segundo IBGE (2011). Além disso, resolveu-se
estudar as concentragdes especificas das variedades de uma mesma fruta.

Os valores de referéncia da UNSCEAR (2000) para concentragdo especifica de

226Ra, 2%8Ra e 228Th em frutas sio apresentados na Tabela 7.

Tabela 7. Valores de referéncia da UNSCEAR (2000) para frutas e raizes, em mBg.kg™

2261{a 2281{a 228Th
30 20 0,5

A Tabela 8 mostra os resultados das concentragdes especificas das frutas
analisadas neste trabalho e um paralelo das concentragdes especificas disponiveis na
literatura. Dentre os radionuclideos estudados, o “°K foi o tinico com concentragio
especifica mensuravel em todas as amostras. A fruta que apresentou maior concentragao
especifica de “°K foi a banana d’dgua, com (129,96 + 7,08) Bqkg!. A menor
concentragdo especifica aferida para mesmo radionuclideo foi na pera portuguesa com
(27,70 + 2,84) Bq.kg'!. O ?*°Ra teve quantidade mensuravel de concentragdo especifica
em 10% das amostras, a laranja lima com (3,50 + 0,69) Bq.kg™!' teve maior valor aferido.
Com proporgdes parecidas, 2**Ra apresentou-se mensuravel em 15% das medidas, tendo
maior valor (1,63 + 0,34) Bq.kg™ conferido a pera portuguesa. >**Th foi aferido em 35%
das medidas, sendo o maior valor de concentragdo especifica de (1,63 = 0,26) Bq.kg™

atribuido a banana prata.
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Tabela 8. Concentracéo especifica de radionuclideos naturais em amostras de frutas (Bg.kg™) *

Frutas WK 226Ra 228Ra 228Th Referéncia
Abacaxi 49,00 £ 5,16
Banana d’4gua 129,96 + 7,08
Banana da terra 106,74 + 7,52 1,27 £0,36
Banana prata 92,42 + 5,89 1,63 +0,26
Laranja bahia importada 56,52 + 5,88 <2,58
Presente trabalho
Laranja bahia nacional 55,37+ 6,33 1,51 £0,31
Laranja lima 71,53 +7,15 3,50 + 0,69
Laranja pera 52,83 +6,13
Laranja pomelo 44,23 + 5,50
Laranja seleta 63,40 + 6,79 0,31 +0,14
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Tabela 8 (Continuagao)

Frutas WK 226Ra 228Ra 228Th Referéncia
Maga fugi 39,06 £ 3,06 1,37 +£0,21
Maga gramy 48,16 £ 3,70 0,84 £0,19
Maga red argentina 47,03 £ 3,55 0,63 £0,15
Mamao formosa 83,09 + 5,53 <1,20 <0,62
Mamao havai 62,15+4,22 <0,50
Presente trabalho
Melancia 37,08 +£5,27 <2,61 <2,13
Pera asiatica 53,26 + 4,00 0,98 +£0,20
Pera danjour 48,12 £ 3,63 <0,98 0,92 +£0,19
Pera portuguesa 27,70 £ 2,84 1,63+0,34 1,33+ 0,24
Pera willians 48,79 £ 3,76 <1,04
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Tabela 8 (Continuagao)

Frutas K 226Ra 228Ra 228Th Referéncia
Abacaxi 39,7+1,7
Banana 106 £ 8
Laranja 45,9+2.0 0,70 £ 0,08
VENTURINI, 1999
Maca 36,3+1,7
Melancia 26,0+1,2 0,18 £0,03
Papaya 43,1+1,9 1,55+ 0,09
Banana 17.103 18.103
LAURIA, 2002
Laranja 21.1073 48.107
Maga 147+1,0 3,78 + 0,69 PIETRZAK-FLIS, 1997-1

*Umido
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Pode-se notar que ndo houve uma variagdo significativa da concentragdo
especifica quando se compara as andlises feitas para variedades diferentes de uma
mesma fruta. Dentre as possiveis comparagdes, visto que alguns radionuclideos nao
apresentaram quantidades mensuraveis de concentracdo especifica, tem-se o 22*Th que
aparece nas trés variedades de maca analisadas neste trabalho, cuja concentragdo
especifica variou do valor minimo de 0,48 Bq.kg! até o valor maximo de 1,58 Bq.kg™.
Nas trés amostras de pera em que pdde-se aferir o >3Th, os valores coincidem dentro da
margem de erro.

Por outro lado, devido a concentragio especifica mensuravel do “°K em todas as
amostras, pdde-se analisar como este radionuclideo concentra-se nas variedades de uma
mesma fruta. A Figura 24 mostra os valores aferidos de concentracdo especifica do *°K

para as variedades de frutas mostradas na Tabela 8.
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Figura 24. Comparacio das concentracdes especificas de “°K para variedades de frutas.

Pode-se observar na Figura 24 que ndo ha grandes diferencas de concentragdes
especificas de “’K entre as amostras analisadas para variedades de uma mesma fruta. As

maiores discordancias ficam para pera portuguesa e para banana d’agua, que
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apresentaram valores de concentragdo especifica menores e maiores que outras
variedades analisadas, respectivamente. As concentragdes especificas das duas amostras
de mamao ndo apresentaram valores que coincidissem sequer na margem de erro.

Quando se compara os resultados do presente trabalho com os valores de
referéncia da UNSCEAR (2000), pode-se afirmar que aqueles sdo bem maiores. No
entanto, quando se compara com os valores disponiveis na literatura, existem algumas
diferencas a serem analisadas.

LAURIA (2002) utilizando espectrometria alfa e beta, obteve valores de
concentracio especifica para 2?°Ra na laranja (variedade ndo declarada) de 0,021 Bq.kg"
I. No presente trabalho, a variedade com concentracdo especifica mensuravel de **°Ra
foi a laranja lima com (3,50 £ 0,69) Bq.kg™!. De maneira similar, LAURIA (2002) aferiu
0,048 Bq.kg! de ?*®Ra na laranja (variedade nio declarada), no presente trabalho foi
aferido (1,51 £ 0,31) Bq.kg™! para laranja bahia nacional e (0,31 + 0,14) Bq.kg"! para
laranja seleta. Portanto, de maneira geral, considerando que ndo ha grandes flutuacdes
de concentragdo especifica entre as variedades de uma mesma fruta, os valores
determinados neste trabalho para ?2°Ra e 2**Ra sdo bem maiores que os valores obtidos
por LAURIA (2002).

PIETRZAK-FLIS (1997-1) ao analisar a concentragdo especifica de **Th em
frutas, aferiu (3,78 + 0,69) Bq.kg' para magd em uma determinada regido da Polonia.
No presente trabalho, o valor maximo medido de ***Th foi de (1,37 + 0,21) Bq.kg!' para
maga fugi.

Para o “K, os valores médios de literatura de VENTURINI (1999) sio
comparados na Tabela 9 com os valores médios aferidos no presente trabalho. Todas as
amostras de frutas analisadas por VENTURINI (1999) apresentaram valores de
concentragdo especifica menores que os valores aferidos no presente trabalho. A maior
diferenca percentual entre os valores medidos ¢ para o mamao papaya, com uma
discrepancia de 44,2%.

Estudos mostram que, de forma geral, as cascas de frutas e legumes possuem
mais nutrientes que as polpas (GONDIM, 2005; CORDOVA, 2005). A absorc¢io de
nutrientes a partir do solo depende de diversos fatores como tipo de solo, vegetagao
local, condi¢des ambientais e principalmente das aplicagdes de fertilizantes em forma de
adubo e fertilizantes do tipo foliar (MEDINA, 2013). Portanto decidiu-se analisar a
concentragdo especifica dos radionuclideos de interesse nas cascas das frutas e legumes

(Tabelas 10 e 14, respectivamente) cujas polpas foram submetidas a espectrometria
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gama. Posteriormente discute-se os resultados encontrados. Nao foram encontrados na
literatura algum tipo de estudo comparativo entre a concentracdo especifica de

radionuclideos presentes na polpa e na sua respectiva casca.

Tabela 9. Comparagcéo das concentracdes especificas em Bg.kg™ de “°K com
VENTURINI (1999)

- L 1 Atividade .
Frutas Atividade média VENTURINI Diferenca
presente trabalho percentual (%)
(1999)
Abacaxi 49,00 39,7 234
Banana 109,7 106 35
Laranja 56,19 459 22,4
Maca 44,75 36,3 233
Melancia 37,08 26,0 42,6
Papaya 62,15 43,1 442

A Tabela 10 mostra a concentragdo especifica dos radionuclideos “°K, *?°Ra,
228Ra, 22Th para as cascas das frutas apresentadas na Tabela 8, com excecdo da magi
gramy e da laranja bahia importada cujas amostras de cascas foram consideradas

insuficientes para anélise espectrométrica.

67



Tabela 10. Concentracéo especifica em cascas de frutas (Bg.kg?) *

Casca de frutas WK 226Ra 228Ra 228Th
Abacaxi 77,92 + 8,70 <1,32
Banana d’agua 206,38 + 11,28 0,71 +£0,26
Banana da terra 280,17 £ 16,00 <2,68
Banana prata 200,41 + 10,77 2,37+ 0,80 <0,59
Laranja bahia nacional 113,36 £ 13,41
Laranja lima 110,05 £ 16,56 <5,52 <1,93
Laranja pera 179,39 + 19,06 <2,69
Laranja pomelo 192,89 + 15,20
Laranja seleta 134,14 £ 12,57 <4.94 <2.82 <1,63
Magca fugi 58,99 + 14,65 <9,37 <5,34
Maga red
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Tabela 10 (Continuagao)

Casca de frutas WK 226Ra 228Ra 228Th
Mamao formosa 248,46 £27,50 13,14 + 4,06 3,91 +£1,20
Mamao havai 255,80 + 23,60 <6,47 <2,19
Melancia 115,37 £ 8,17 531+1,48 3,03+0,78
Pera asiatica 372,03 £ 52,40 <26,87
Pera Danjour 65,26 + 13,17 1,99 £ 0,70
Pera portuguesa 64,82 + 20,55 <8.,23 4,58 +1,39
Pera willians 63,30 + 13,33 <5,16 <4,96 1,80 £ 0,70

*Imido
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Na Tabela 8 pode-se perceber que o *°Ra apresentou quantidade mensurdvel em
apenas duas amostras de polpa, na banana da terra e na laranja lima, que corresponde
um total de 10% do total das amostras. Por outro lado, quando foi analisado as cascas
dessas frutas, a Tabela 10 mostra que em 16% das amostras teveram quantidades
mensuraveis e em 28% valores abaixo da AMD para *2°Ra. As polpas que apresentaram
valores mensuraveis de 2?°Ra ndo apresentaram valores mensuraveis de 2?’Ra em suas
cascas.

O 2%8Ra apresentou-se mensuravel em 15% das medidas e em 20% das medidas
a concentragio especifica de **Ra ficou abaixo da AMD nas amostras de polpa. J4 nas
cascas, apenas a melancia apresentou quantidade mensuravel de *?®Ra, enquanto 33%
das medidas tiveram valores abaixo da AMD. Mais uma vez, as polpas que
apresentaram valores mensuraveis de *®Ra ndo apresentaram valores mensuraveis de
228Ra em suas cascas.

Nas amostras analisadas, 2?*Th apresentou-se mensuravel em 35% das polpas e
10% das medidas ficaram abaixo do LMD. Ja nas cascas, 28% das amostras tiveram
quantidades mensuraveis, enquanto 33% das medidas ficaram abaixo da AMD. Além do
YK, o radionuclideo que teve valores mensurdveis tanto no fruto quanto na sua
respectiva casca, foi o ?*Th. Pera danjour (0,92 = 0,19) Bq.kg™! e pera portuguesa (1,33
+ 0,24) Bq.kg™! tiveram atividades mensuraveis na polpa e em suas respectivas cascas,
(1,99 £ 0,70) e (4,58 = 1,39) Bq.kg™!. A pera danjour apresentou um aumento de 116%,
enquanto para pera portuguesa um aumento de 244% em seus valores médios, quando
comparamos a concentracdo especifica do ??®Th na polpa da fruta e a concentragio
especifica do 2**Th na casca.

O “K apresentou quantidade mensuravel de concentragio especifica em todas as
amostras analisadas, exceto na casca de maga red. Portanto, foi possivel comparar a
concentragio de especifica de “°K da polpa e da casca em 17 amostras de frutas (Tabela

11)
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Tabela 11. Diferenca percentual entre a concentracio especifica de “°K na casca e na

polpa.
Frutas Diferenca percentual (%)

Abacaxi 59,0
Banana d’agua 58,8
Banana da terra 162,5
Banana prata 116,8
Laranja bahia nacional 104,7
Laranja lima 53,9
Laranja pera 239,6
Laranja pomelo 336,1
Laranja seleta 111,6
Magca fugi 51,0
Mamao formosa 199.0
Mamao havai 311,6
Melancia 211,1
Pera asiatica 598,5
Pera Danjour 35,6
Pera portuguesa 134,0
Pera willians 29,7

A maior diferenga percentual de concentragio especifica para *°K na casca e na
polpa foi verificada na pera asidtica, 598,5%, e a menor 29,7% para pera willians.
Inclusive, pode-se notar que a pera apresentou a maior variancia entre os desvios
percentuais quando se analisa as variedades de frutas. Entre as variedades de laranja, a
maior diferenga percentual ficou por conta da laranja pomelo e, entre as variedades de

bananas, a banana da terra apresentou maior diferenga percentual. Pode-se notar, de
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acordo com os dados disponiveis neste trabalho, a inviabilidade de prever diferencas
percentuais entre as concentragdes especificas das polpas e cascas. No caso das frutas,
notou-se que as maiores diferengas percentuais estdo diretamente relacionadas a alta

~ ’ 40 . ~ ,
concentragdo especifica de ™K na casca, visto que para uma mesma fruta nao ha
grandes variagdes na concentracio especifica de *°K na polpa, conforme mostrado na

Figura 24.

4.4 Legumes

Foram escolhidos os legumes mais consumidos pela populacdo do estado do Rio
de Janeiro (IBGE, 2011). As amostras foram obtidas no comércio varejista acessivel a
populacdo. Na Tabela 12 encontram-se os valores de concentracdo especifica de
radionuclideos naturais encontrados em legumes (polpa).

Pode-se observar que as maiores concentracdes de *°K encontram-se nas raizes
(beterraba, mandioca, cenoura e batata). Essa caracteristica ¢ devido a funcdo principal
das plantas tuberosas, que armazenam os nutrientes dentro das raizes. Por outro lado,
nos legumes que ndo se desenvolvem sob o solo ndo foram observadas variagdes

significativas da concentragio de ‘K.
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Tabela 12. Concentragéo especifica de radionuclideos naturais em amostras de legumes (Bg.kg?) *

Amostras WK 226Rq 28R 228Th Referéncia
Abobora 134,79 £ 10,05 7,82+ 1,09
Batata 119,34 +£ 7,38 2,64 £1,05
Beterraba 266,33 £ 13,90 1,90 £ 0,44 9,58 +£0,80 2,43 £0,48
Cenoura 119,25 +£ 7,98 <2,62 30,18 +1,99 1,99 £ 0,43
Presente trabalho
Chuchu 61,02 £6,25 <2,57
Mandioca 178,55+ 10,89 <3,72 <1,96
Pepino 58,18 £ 5,72 0,75+0,19
Tomate 59,57 £ 5,18 < 1,31
Batata 2,0+£0,2 0,50 + 0,09
Beterraba 0,34 £ 0,02 0,09 +£0,01
PIETRZAK-FLIS, 1997-1
Cenoura 1,4+0,1 0,23 £ 0,03
Tomate 0,040 + 0,005 0,013 £ 0,003
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Tabela 12 (Continuagao)

Amostras WK 226Ra 228Ra 228Th Referéncia
Batata 104 £5
Cenoura 69,7+2,4 1,77 £ 0,07 4,10£0,16
Chuchu 39,5+ 1,4
VENTURINI, 1999
Mandioca 120+ 6 1,14 +£0,11
Pepino 293+1,3
Tomate 59,4+ 3,8
Batata (11,4 +0,13).10°
Beterraba (53,7+19,7).107
PIETRZAK-FLIS, 1997-2
Cenoura (40 £12).103
Tomate (12,0 £ 3,8).107
Mandioca 83 1,30 0,80 ELE ABIAMA, 2012
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Tabela 12 (Continuagao)

Amostras WK 226Rq 228Ra 228Th Referéncia
Abdbbora 0,032 0,110
Aipim 0,300 + 0,004 1,200 + 0,004
Batata 0,023 +£ 0,002 0,081 + 0,002
LAURIA, 2002
Cenoura 0,146 = 0,002 0,694 +£ 0,001
Chuchu 0,020 = 0,005 0,060 = 0,002
Tomate 0,157+ 0,003 0,158 £ 0,002
*Umido
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Abobora, batata e beterraba apresentaram quantidades mensurdveis de
concentracdo especifica para °Ra. O legume com maior concentracdo especifica de
226Ra foi a abobora com (7,82 + 1,09) Bq.kg™!, trés vezes maior que a concentragio
especifica da batata, que em se tratando de valores médios, corresponde a segunda
maior.

Beterraba, cenoura e pepino apresentaram quantidades mensuraveis de
concentragdo especifica para 2*®Ra. A maior concentracio especifica corresponde 2
cenoura com (30,18 + 1,99) Bq.kg™!. A beterraba tem a segunda maior concentragio
especifica com (9,58 + 0,80) Bq.kg™, trés vezes menor, em se tratando dos valores
médios.

Beterraba e cenoura foram os uUnicos legumes que apresentaram valores de
concentracdo especifica mensurdveis de 2?®Th. Dentre os legumes e radionuclideos
analisados, pode-se afirmar que a beterraba ¢ o legume mais radioativo, com um total de
concentragio especifica de (280,24 + 15,62) Bq.kg'!, quase duas vezes maior que o
segundo colocado, cenoura com (151,42 + 10,4) Bq.kg!, em se tratando de valores

médios. A Figura 25 mostra o espectro em energia dos fétons obtido para beterraba.

-K-40

Th-228

vd

11-208 pg-228
" _Ra-226

Figura 25. Espectro em energia dos fotons obtido para beterraba (Gamma analyse)

76



PIETRZAK-FLIZ (1997-1), utilizando processo de separacdo quimica e
espectrometria alfa, obteve valores de atividade mensuraveis para cenoura e tomate, que
no presente trabalho ficou abaixo da AMD. Os valores da concentragdo especifica da
batata coincidiram dentro da margem de erro, enquanto para beterraba, os valores do
presente trabalho ficaram aproximadamente seis vezes maiores. Para o 2?Th os valores
aqui obtidos foram maiores que os valores obtidos pelo autor. A beterraba apresentou
valor 27 vezes maior, enquanto a cenoura teve concentragdo especifica
aproximadamente 9 vezes maior.

Os valores obtidos por VENTURINI (1999) para “°K foram menores que os
valores obtidos no presente trabalho. A diferenga percentual entre os valores médios
pode ser analisada na Tabela 13. O pepino destaca-se por ser o legume de maior
diferenca percentual, 98,6%, enquanto o tomate coincidiu seus valores dentro da
margem de erro. A concentracdo especifica de *Ra na cenoura foi 7,4 vezes maior no

presente trabalho quando comparado com a medida de VENTURINI (1999).

Tabela 13. Comparacio da concentracéo especifica de “°K na polpa de legumes com
dados dispostos por VENTURINI (1999)

Atividade média Atividade média

Legumes presente trabalho  Venturini (1999) Diferenga

percentual (%)

(Bq.kg™) (Bq.kg™)

Batata 119,34 104 14,7
Cenoura 119,25 69,7 71,0
Chuchu 61,02 39,5 54,5

Mandioca 178,55 120 48,8

Pepino 58,18 29,3 98,6

Tomate 59,57 59,4 0,3

PIETRZAK-FLIS (1997-2), utilizando processo de separacdo quimica e
espectrometria alfa, encontrou valores de concentragio especifica para 2>’Ra menores
que a AMD do sistema de deteccdo usado no presente trabalho. Um detalhe importante
a se destacar, sdo os diferentes valores de concentracdo especifica que PIETRZAK-

FLIS encontrou para o *?°Ra, utilizando a mesma metodologia, quando estudou os
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legumes do sudoeste da Polonia (PIETRZAK-FLIS, 1997-1) e do norte e nordeste
daquele mesmo pais (PIETRZAK-FLIS, 1997-2). Ao observar a Tabela 12, nota-se
claramente as menores concentragdes especificas de 2*’Ra nos legumes do norte e
nordeste da Polonia (PIETRZAK-FLIS, 1997-2). Apenas o tomate apresentou valores de
concentragdo especifica na mesma ordem de grandeza. Esse resultado aponta para a
possibilidade do solo do norte e nordeste da regido ter menor concentragdo de
radionuclideos da cadeia do >**U, quando comparado com o solo do Sudoeste.

A concentragdo especifica de “°K na mandioca aferido por ELE ABIAMA,
(2012) foi a metade do valor medido no presente trabalho. Os valores de concentragio
especifica para 22°Ra e ?*®Ra obtidos por LAURIA (2002) sdo inferiores 8 AMD do
presente trabalho. Finalmente, os valores de concentracdo especifica obtido para
legumes sdo maiores que aqueles sugeridos pela UNSCEAR (2000), mostrado na Tabela
7.

A Tabela 14 mostra as concentragdes especificas dos radionuclideos estudados
neste trabalho para a casca dos legumes analisados. Pode-se observar que os valores de
concentragdo especifica nao sao semelhantes aos valores apresentados na Tabela 12.
Inicialmente pode-se destacar o aumento da concentragio especifica do *°K na casca dos
legumes que sdo produzidos com pouco ou nenhum contato com o solo. Abdbora,
chuchu e pepino praticamente dobraram a concentracdo especifica do K. A
concentragio de *?°Ra e *?®Ra aumentaram significativamente para beterraba e a
cenoura, mas esse acréscimo nado foi notado nas amostras de batata e mandioca, legumes
cultivados em contato direto com o solo. Outra diferenga significante foi o acréscimo na
ordem de dez vezes na concentragdo especifica do **Th na casca da cenoura quando
comparada com a concentracdo especifica deste elemento na polpa do legume. Uma
explicacdo possivel esta na alta concentragdo de 2*Th no solo onde foi cultivado o

legume.
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Tabela 14. Concentragdes especificas para cascas dos legumes (Bg.kg™) *

Amostra (casca) WK 226Ra 228Ra 28Th
Abo6bora 184,93+9,89 10,16+3,16 4,20+1,63

Batata 176,96+11,85

Beterraba 112,44+8,94 6,52+0,96 16,97+1,28 3,30+0,63
Cenoura 340,04+28,02 10,48+4,14 59,98+7,63 11,91+2,06
Chuchu 125,44+18,74

Mandioca 105,99+14,07 6,39+1,92

Pepino 133,07+14,70 11,88+1,98 6,02+0,99

*Umido
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Um agravante capaz de aumentar a concentracdo de *°K na casca das frutas e
legumes ¢ o uso de fertilizantes tipo foliar, com alta concentrag¢do de potassio. Esse tipo
de fertilizante tem finalidade de fornecer nutrientes necessarios para evitar que
folhagens e frutos tenham clorose, uma pigmentacao acinzentada que caracteriza
auséncia de potassio no solo.

Nas analises feitas, apenas na amostra de abobora foi detectado radionuclideo
artificial '*’Cs (Tabela 15). Foi observada uma maior concentracdo do radionuclideo na
casca do legume. A presenca do radionuclideo no interior do legume pode-se atribuir a
facilidade de transporte do radionuclideo para o interior das plantas (CARVALHO,
2005). Como ndo existe uma regido predominante na produgdo de abdbora, tendo,
portanto, produtores em quase todo brasil, acredita-se que a contaminagdo de '*’Cs ndo
seja devida a uma restricdo local, como Goiania por exemplo, que tem radiacdo de
fundo devido ao '*’Cs acima da média nacional. Mas acredita-se que a contaminacio se
deve, possivelmente, a aplicacdo de fertilizantes contaminados, principalmente aqueles
importados de regides como Russia, visto que o Brasil ¢ um dos paises que mais

importam esse tipo de insumo daquela regido (DIAS, 2006 e CARDOSO, 2012).

Tabela 15. Concentracéo especifica de *3’Cs em amostra da abdbora moranga

(Ba.kg™) *.
. , Conc. Especifica Conc. Especifica Casca
Radionuclideo ] A
Polpa (Bq.kg!) (Bq.kg™)
B7Cs 0,43+£0,14 1,13+0,22
*Umido
4.5 Verduras

Segundo IBGE (2011) o consumo de verduras nos estados da regido sudeste ¢ da
ordem de 28,7 g por dia per capita. Para regido metropolitana do Rio de Janeiro, os
pequenos produtores da Regido Serrana produzem mais da metade da oferta de folhosas.

Para este trabalho, foram escolhidas as verduras mais consumidas pela
populagdo do estado do Rio de Janeiro (IBGE, 2011).

As amostras foram obtidas no comércio varejista acessivel a populacdo. Na
Tabela 17 encontram-se os valores de concentragiio especifica para *°K, ?°Ra, ?**Ra e

228Th para seis diferentes tipos de verduras.
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Observando a Tabela 17, nota-se que nio houve quantidade mensurével de *°Ra
nas amostras analisadas, enquanto para o *Ra apenas a salsa apresentou concentragio
especifica acima da AMD, (10,57 + 2,21) Bq.kg™'. Por outro lado, o ??®Th apresentou
quantidade mensuravel em 67% das medidas, e a salsa com (3,82 + 1,02) Bq.kg! tem
maior concentracdo especifica. O elemento *°K apresenta-se mensuravel em todas as
amostras de verduras e, novamente, a salsa com (207,65 + 18,24) Bq.kg™!' teve maior
concentragdo especifica.

VENTURINI (1999) aferiu (137 + 7) Bq.kg™! para alface. Valor este, 44% maior
que do presente trabalho, considerando valores médios. Os valores de concentragdo
especifica para couve e espinafre coincidiram dentro da margem de erro.

Os valores de concentracdo especifica de *Ra e 2**Ra para alface encontrado
por LAURIA (2002) ¢ bem maior que os valores encontrados por SANTOS (2002) e
PIETRZAK-FLIS (1997-1). Estes dois ultimos autores, utilizando processo de
separacdo quimica e espectrometria alfa, apresentaram valores de concentragdo
especifica abaixo da AMD do espectrometro gama aqui utilizado. Finalmente, os
valores de concentracdo especifica medidos no presente trabalho sdo maiores que os
valores sugeridos pela UNSCEAR (2000). Inclusive, tais valores (Tabela 16) estdo

abaixo da AMD do sistema de detec¢ao gama aqui utilizado.

Tabela 16. Valores de referéncia da UNSCEAR (2000) para folhosas, em mBq.kg™

2261{a 228Ra 228Th

50 40 15
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Tabela 17. Concentracéo especifica de radionuclideos naturais em amostras de verduras (Bg.kg?) *

Verduras WK 226Ra 228Ra 228Th Referéncia
Alface 95,96 + 8,51 2,37+0,52
Brocolis (flor) 155,79 + 10,51 1,82 +0,49
Couve 94,94 + 6,85 <1,49
Presente trabalho
Espinafre 162,51 £9,25 <2.89
Repolho 71,89 + 6,06 1,58 £0,37
Salsa 207,65 £ 18,24 <8,72 10,57 £2,21 3,82 +1,02
Alface 137+7 <0,50 <0,75
Couve 90,2 +4,2 <0,29 0,68 = 0,08 VENTURINI, 1999
Espinafre 158 +7 <0,18 <0,41
Alface 3,260 + 0,002 10,000 £+ 0,003
LAURIA, 2002
Couve 0,900 + 0,002 3,500 + 0,002
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Tabela 17 (Continuagao)

Verduras WK 226Ra 228Ra 228Th Referéncia
Alface 0,070 £ 0,004 0,089 + 0,004
Couve 0,068 + 0,006 0,397 £ 0,006 SANTOS, 2002
Espinafre 0,030 + 0,006 0,210 £ 0,006
Alface 0,060 + 0,006 0,007 £ 0,001 PIETRZAK-FLIS, 1997-1
*Umido

83



4.6 Diversos

Dentre os alimentos consumidos pela populagdo, os matinais, biscoitos e
industrializados guardam proporg¢des consideraveis. Portanto, dedicou-se uma se¢io a
esse tipo de alimento. Novamente, a escolha dos alimentos foi baseada no consumo
populacional, e dentre as marcas possiveis, foi dada prioridade aquela lider de vendas.

Em um panorama geral, pode-se observar na Tabela 18 a predominancia
radiométrica do “°K. O leite em pd apresentou concentragdo especifica de (398,02 +
20,91) Bq.kg!. Outros resultados mostram que algumas aproximacdes para estimar a
concentragdo especifica de certos radionuclideos em alimentos devem ser feitas com
restricdes. Note, a batata chips apresentou uma concentragao especifica de (391,55 +
21,75) Bq.kg'!, quase quatro vezes maior que o valor da concentragio especifica aferida
neste trabalho para batata, (119,34 + 7,38) Bq.kg!. Apesar de apresentarem o cacau
como matéria prima, o achocolatado, o biscoito recheado sabor chocolate e o bolo de
chocolate sequer coincidem seus valores dentro da margem de erro. Apenas duas
amostras apresentaram quantidades mensuraveis de 2*°Ra e 2*®Ra, achocolatado em pé e
a batata chips, respectivamente. 2**Th ndo apresentou valores acima da AMD para
alguma amostra. A carne teve valores de concentragdo de atividade aferido apenas para
o “K. Os radionuclideos 2*% *?Ra tiveram valores abaixo da AMD e o **Th nido
apresentou area liquida no espectro.

Amostras liquidas também foram analisadas e os resultados sdo mostrados na
Tabela 19. A maior concentracdo especifica de “°K foi medida no vinho, (38,10 + 5,02)
Bq.kg!. Valor este 4,7 vezes maior que a segunda maior concentracio especifica,
refrigerante a base de noz de cola. Este ultimo, coincidiu valores de concentragdo
especifica com outra amostra de refrigerante a base de cola, agora sem acucar. A
concentragdo especifica para o *?Ra foi aferida apenas na amostra de 4gua e a
concentragio especifica para o 2**Ra foi aferida apenas no vinho.

Foram feitas andlises em dez amostras de agua. Do total, cinco amostras foram
retiradas de pogos artesianos localizados nos municipios de Paracambi, Japeri (Centro,
Engenheiro Pedreira e Lages) e Petropolis e as outras cinco amostras restantes foram
obtidas no comércio, envasadas como agua mineral. Dessas amostras, apenas trés
apresentaram valores de concentracdo especifica mensuraveis, Centro de Japeri (Vide

Tabela 19), Lages (2,2 = 0,9 Bq.kg!) e a amostra de Petropolis (4,7 + 1,7 Bg.kg™),
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estas duas ultimas para 2**Ra. Portanto, como o presente estudo mostra uma estimativa
de dose devido a ingestdo de alimentos, foi escolhida a amostra que apresentou o maior
numero de radionuclideos aferidos. Assim, acredita-se que os valores estejam
superestimados, visto que em sua maioria os habitantes do estado do Rio de Janeiro ndo

consomem agua retirada de pogos artesianos.

4.7 Estimativa de dose efetiva para adultos

Existem poucos dados na literatura sobre doses efetivas devido ao consumo de
alimentos. Para o estado do Rio de Janeiro, foi encontrado apenas um estudo de
estimativa de dose devido ao consumo de vegetais (SANTOS, 2002). No entanto, o
presente trabalho apresenta uma proposta mais ampla sobre o assunto, com uma
variedade maior de produtos alimenticios, além de obter valores de dose devido a um
consumo anual alimentar mais atualizado segundo IBGE (2011).

Para obter os valores de dose efetiva, valeu-se dos coeficientes de dose efetiva
publicados na ICRP 119 (2012), cuja unidade é dada em Sv.Bq™!'. A Comissdo Nacional
de Energia Nuclear (CNEN, 2011) em sua Posi¢do Regulatoria 3.01/003 adota como
base os valores da ICRP para verificacdo de conformidade com os limites, restri¢gdes de
dose e niveis de referéncia para individuos ocupacionalmente expostos. Portanto, os
valores de dose efetiva comprometida calculados nesse trabalho sdo os mesmos caso
tivesse sido usado fatores de conversdo publicados pela autarquia federal vinculada ao
Ministério da Ciéncia, Tecnologia, Inovagdes e Comunicagdes (MCTIC).

Foi necessario conhecer o consumo médio de alimentos, com vistas a obter a
quantidade total de becquerel ingerida em um ano. Para esta etapa, foram utilizados os
dados publicados pelo IBGE (2011) sobre “Andlise do Consumo Alimentar Pessoal no
Brasil” e os dados de concentracdo especifica apresentados nas se¢des anteriores do
presente trabalho. Para calcular a dose efetiva, foram utilizados apenas os valores

médios das concentracdes especificas aqui medidas.
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Tabela 18. Concentracéo especifica de radionuclideos naturais em alimentos diversos (Bg.kg™) *

Diversos WK 226Ra 228Ra 228Th Referéncia
Achocolatado em po 217,15+ 13,31 6,23 £1,97
Batata chips (Ruffles) 391,55 +21,75 4,72+ 1,15 <1,82
Biscoito Cheetles 99,10 + 10,37 <17,22 <1,72
Biscoito Maizena 47,25+ 8,10 <1,64
Biscoito recheio choc. 110,69 £+ 9,84 <5,78
Bolo chocolate 73,52 £ 8,48 <5,03
Presente trabalho
Cereal matinal 50,60 + 8,42
Leite em po 398,02 +£20,91
Macarrao instantaneo 72,53 +9,24
Oleo soja <227 <1,22
Pao francés 50,38 + 10,91 <4,05
Pao Integral 59,23 + 17,80 <8,38
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Tabela 19. Concentragéo especifica de radionuclideos naturais em amostras liquidas (Bg.kg™?) *

Liquidos WK 226Ra 228Ra 228Th Referéncia
Agua subsolo 2,90 £ 1,67 4,20 + 0,90
Refrigerante 8,08 £ 3,46 <337 <1,65
Refrigerante s/ agucar 7,67 £+ 3,64 Presente trabalho
Cerveja 6,56 +2,62
Vinho 38,10 + 5,02 1,81+ 0,54

Tabela 20. Concentragdo especifica de radionuclideos naturais na amostra de carne (Bqg.kg?) *

Perecivel K 226Rq 228Rq 228Th Referéncia

Carne 104.7+£5.3 <5.93 <3.0 Presente trabalho

*UUmido



Os valores de referéncia da UNSCEAR (2000) para dose efetiva anual devido a
ingestdo dos radionuclideos ??°Ra, **Ra e 2*Th sdo apresentados na Tabela 21. Note
que ndo ha valores de referéncia para “°K, pois este, independentemente do consumo

pessoal, esta em equilibrio homeostatico com o organismo, tendo o valor de dose efetiva

total sugerido em 165 pSv.ano™! (UNSCEAR, 2000).

Tabela 21. Valores de referéncia para dose efetiva comprometida (UNSCEAR, 2000)

Radionuclideo Dose efetiva (uSv.ano™)
226R 6,3
28R, 11
28T 0,22

A Tabela 22 mostra o detalhamento dos valores de dose efetiva para “°K, ??°Ra,
228Ra e *2°Th, segundo o consumo de cereais, legumes, verduras, frutas, diversos e
liquidos. A auséncia do total geral na ultima linha da Tabela 22 deve-se ao equilibrio
homeostatico do radionuclideo “°K, que entrega ao individuo uma dose efetiva de 165
uSv.ano™!. Portanto, o somatério vertical da Tabela 22 para o radionuclideo “°K sera
maior que o sugerido pela UNSCEAR (2000) para dose efetiva anual para este
radioelemento. Por outro lado, o somatoério horizontal torna-se Util porque se pode
analisar a contribuicao de cada grupo de alimentos para dose efetiva.

Os coeficientes de dose efetiva segundo a ICRP 119 (2012) sdo aqueles
mostrados na Tabela 23. Note que os maiores coeficientes sdo aqueles correspondentes

a0 2*°Ra e ao ***Ra.
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Tabela 22. Valores de dose efetiva anual (uSv.ano™)

WK 226Ra 228Ra 228Th Total

Arroz 7,69 7,69
Farinha de mandioca 0,17 0,43 0,02 0,62
Feijao 242 120 194 556
Abdbora 0,76 2,00 2,76
Batata 6,27 6,26 12,5
Beterraba 0,60 0,20 2,41 0,06 3,27
Cenoura 0,35 9,88 0,07 10,3
Chuchu 0,17 0,17
Mandioca 1,54 1,54
Pepino 0,04 0,06 0,10
Tomate 1,06 1,06
Alface 0,82 0,24 1,06
Couve 1,10 1,10

Repolho 0,18 0,05 0,23




Tabela 22. (continuagao)

Abacaxi 0,12 0,12
Banana prata 3,87 0,79 4,66
Laranja pera 2,64 2,64

Maga fuji 1,10 0,45 1,55
Mamao havai 0,97 0,97
Melancia 0,28 0,28
Biscoito doce (maisena) 0,42 0,42
Biscoito recheado 1,05 1,05
Bolo 2,43 2,43
Cereal matinal 0,13 0,13
Macarrao instantaneo 1,08 1,08
Pao francés 5,94 5,94
Salgadinho industrializado 0,62 0,83 1,45
Agua subsolo 13,1 858 871
Refrigerante 2,04 2,04
Cerveja 0,53 0,53
Vinho 0,14 0,73 0,87
Carne 15,0 15,0

Total --- 986 208 1,68
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Tabela 23. Coeficientes de dose segundo ICRP 119 (2012)

Coeficientes de

Radionuclideo
dose (nSv.Bq!)
0K 6,2
226Ra 280
228Ra 690
228Th 72

Portanto pode-se esperar que quanto maior for a concentragdo especifica de

226Ra e ?*®Ra nos alimentos, associado ao consumo médio anual, maior serd a dose

efetiva. A Figura 26 mostra o perfil de dose efetiva comprometida para as diversas

categorias de alimentos estudadas no presente trabalho. Pode-se perceber que as bebidas

apresentaram maior contribui¢do para dose efetiva. Essa maior contribuicao ¢ devida a

agua aferida neste trabalho, por possuir uma concentracao especifica de (4,20 + 0,90)

Bq.kg! para o #*°Ra, além de ser o elemento de subsisténcia de maior consumo, 730

lL.ano™ (= 730 kg.ano™)

Dose efetiva por alimento (uSv.ano?)

1000,00

100,00

10,00

1,00

“IIll.

Bebibas Cereais Leg / tub.Perecivel Diversos Frutas Verduras

Figura 26. Dose efetiva comprometida por categoria de alimentos (uSv.ano™).
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Nos cereais, a segunda categoria de alimentos que mais contribui para dose
efetiva comprometida, entende-se que o feijdo foi o protagonista, com um consumo
médio de 218 g.dia! e uma concentragdo especifica de (489,36 £ 23,70) Bq.kg™! para o
40K, (5,40 £ 1,39) Bq.kg™! para >*Ra e (3,54 + 1,07) Bq.kg™! para ?>*Ra. Haja vista que,
o arroz, segundo maior contribuinte, tem a dose efetiva comprometida duas ordens de
grandeza menor.

As maiores concentragdes especificas de 2*Ra e ??Ra estdo presentes nos
legumes e tubérculos, no entanto a baixa taxa de consumo desses alimentos faz com que
essa categoria ocupasse a terceira maior contribui¢do para a dose efetiva.

Frutas, diversos, verduras e carne ndo apresentaram concentracdes especificas
mensurdveis para 2*Ra e 2*Ra segundo a metodologia proposta neste trabalho. O que
difere a contribuicdo total de cada uma das categorias ¢ a taxa de consumo anual, menor

para verduras.

1000,00

100,00

(uSv.ano?)

10,00

Dose efetiva por radionuclideo

1,00 N

Ra-226 Ra-228 K-40 Th-228

Figura 27. Dose efetiva comprometida por radionuclideo (uSv.ano™?)

A Figura 27 mostra o perfil de dose efetiva por radionuclideos. Nao ha
necessidade de calcular a dose efetiva comprometida total para “°K, pois este
radionuclideo estd em equilibrio homeostatico com o organismo, isto €, a dose devido a
este radioelemento ¢ sempre a mesma, e independe do consumo anual. Mas, para efeitos
de comparagdo, o resultado encontrado no presente trabalho para a dose efetiva

comprometida total de “°K foi de 314 puSv.ano™!, valor este quase duas vezes maior que o
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valor méximo sugerido pela UNSCEAR (2000) de 165 puSv.ano™.

A maior dose efetiva encontrada no presente trabalho foi devido ao 2?°Ra. Essa
contribuicdo deu-se devido a concentragcdo especifica deste radionuclideo nos dois
elementos de subsisténcia com maior taxa de consumo, (5,40 = 1,39) Bq.kg! no feijdo
preto e (4,20 = 0,90) Bq.kg™! para agua.

O 2Ra tem sua maior contribui¢do na dose efetiva comprometida, devido a
concentragio especifica deste radionuclideo no feijdo, (3,54 + 1,07) Bq.kg™!, que tem
alta taxa de consumo anual, (9,58 + 0,80) Bq.kg™! para beterraba, (30,18 + 1,99) Bq.kg!
para cenoura e (0,75 = 0,19) Bq.kg™! para o pepino. Salgadinho industrializado e o vinho
somaram, mesmo que discretamente, na dose efetiva total para ***Ra.

O 22%Th teve sua maior contribuicdo nas frutas, verduras e legumes e tubérculos.

A Figura 28 detalha a contribui¢do para dose efetiva de cada radionuclideo para
todas as categorias de alimentos estudadas neste trabalho. Pode-se perceber que a
contribuicdo para dose efetiva dos cereais é muito proxima para os radionuclideos *°K,
226Ra, 2*®Ra. Igualmente, a contribui¢io para dose efetiva devida ao consumo de
legumes e tubérculos também é proxima para os radionuclideos “°K, 2?Ra, ??®Ra. Para
essas duas categorias de alimentos, a contribui¢do para dose efetiva do radionuclideo
228Th ¢ discreta, quando comparado com a contribuigdo dos outros radionuclideos. Para
os liquidos, o destaque do radionuclideo *?°Ra deve-se as causas discutidas
anteriormente, alto consumo anual de 4gua somado a concentragdo especifica do
radionuclideo ?*°Ra aferida na espectrometria gama. A maior contribui¢io do elemento
228Th para dose efetiva estd na categoria das frutas.

A Figura 29 mostra a contribui¢do percentual de cada um dos radionuclideos
estudados para as diversas categorias de alimentos analisados. Percebe-se que as
categorias cereais e legumes/tubérculos sdo as Unicas categorias com contribuigdo
mensuravel para todos radionuclideos analisados. Os cereais com extremos de 93% de
contribui¢do para 22®Ra e minimo de 1,4% para 2**Th. J4 a categoria legumes/tubérculos

tiveram maximo de 7,9% para **Th e minimo de 0,9% para **°Ra.
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CAPITULO 5
Conclusoes

A validagao do sistema de espectrometria gama (HPGe) foi feita a partir da
comparag¢do dos dados experimentais de eficiéncia e dos valores simulados de eficiéncia
pelo programa LabSOCS. As fontes utilizadas foram de geometria puntiforme,
cilindrica e no formato marinelli, sendo certificadas pelo Laboratério Nacional de
Metrologia das Radiagdes Ionizantes da Divisdo de Metrologia (DIMET) e pela
empresa AMETEK/Ortec. As diferengas percentuais entre os valores de eficiéncia
obtidos experimentalmente e utilizando o LabSOCS oscilaram entre o valor minimo de
0,9 % e o valor maximo de 7,1 %, com uma média de 3,2 % de desvio, indicando uma
boa confiabilidade metodologica do HPGe.

As concentragdes especificas encontradas no presente trabalho estdo na mesma
ordem de grandeza que as concentragdes especificas encontradas por outros autores
quando estes utilizaram a mesma metodologia aqui proposta. Os valores de dose efetiva
foram calculados com base nas concentragdes especificas, nos dados do consumo médio
anual (IBGE, 2011) e nos coeficientes de dose da publicacdo 119 da ICRP (2012). O
valor calculado foi de 1,36 mSv.ano™, quase 5 vezes acima do valor de referéncia
sugerido pela UNSCEAR (2008) de 0,29 mSv.ano! para dose de radionuclideos
naturais devido a ingestdo. O principal contribuinte para este valor foi a concentragdo
especifica de *Ra e 2*®Ra no feijdo e na dgua aferida neste trabalho, visto que estes
dois radioelementos tem os maiores fatores de conversdo para dose efetiva para os
radionuclideos, e os dois alimentos as maiores médias de consumo anual dentre todos os
alimentos estudados.

Para fins comparativos, a auséncia de 22°Ra e ?*Ra nesses alimentos, obter-se-ia
uma dose efetiva comprometida préxima a 0,2 mSv.ano™.

Dentre as categorias de alimentos estudadas, pode-se perceber que os liquidos
ingeridos sdo os que mais contribuem para dose efetiva anual, seguido dos cereais,
legumes/tubérculos, diversos, frutas e, por ultimo, verduras. O principal fator para essa
classificagdo estd no quesito consumo, visto que os alimentos com maior concentragao

especifica foram os legumes. No entanto, seu baixo consumo anual faz com que esta
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categoria seja o terceiro maior contribuinte. Dentre os radionuclideos, o 2*Ra
apresentou-se como o maior contribuinte para dose efetiva anual, seguido do 2**Ra, K
(equilibrio homeostatico) e **Th.

Uma novidade apresentada no presente trabalho foi a inser¢ao do valor de
concentragdo especifica e céalculo de dose efetiva devida a ingestdo de produtos
industrializados, aqui denominado diversos e algumas bebidas. Haja vista sua
contribuicao significativa para dose efetiva anual, visto que essa categoria esta na lista
dos alimentos mais consumidos. Foi possivel perceber que algumas aproximagoes
utilizadas em radioprote¢do devem ser feitas com algumas restrigdes. A batata chips
analisada neste trabalho tem concentracdo especifica para *°K quase quatro vezes maior
que a batata inglesa, sua matéria prima. Alimentos cuja matéria prima ¢ o chocolate,
sequer coincidiram valores dentro da margem de erro.

O "Cs foi o unico radionuclideo artificial com valores de concentracio
especifica mensuravel neste trabalho. (0,43+0,14) Bq.kg' para polpa da abodbora
moranga, e (1,13+0,22) Bq.kg™! para casca do legume. Acredita-se que a contaminagio
tenha ocorrido devido a insumos contaminados, principalmente aqueles importados da
Russia, do qual o Brasil ¢ um dos maiores consumidores.

Este trabalho contribui relevantemente para literatura cientifica, pois dados de
concentragdo especifica dos mais variados tipos de alimentos e valores de dose efetiva a

partir do consumo médio atualizado estao disponiveis.

Trabalhos futuros

Entendendo que o grande contribuinte para dose efetiva calculado no presente
trabalho se deve a concentragdo especifica de *Ra e **®Ra na 4gua utilizada na
espectrometria, € sendo esta amostra, especificamente, retirada de pogo artesiano, pode-
se estudar qudo sujeito a dose efetiva estdo pessoas que moram em regides que nao
recebem agua tratada, como algumas regides da Baixada Fluminense, por exemplo.

Ademais, em uma proxima etapa, pode-se estender o calculo de dose efetiva
para diversas faixas etdrias abrangidas pelos coeficientes de conversdo segundo
publicacdo 119 da ICRP (2012).

Pretende-se estabelecer métodos para calcular a concentracdo de atividade em
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diversos vegetais cultivados no estado do Rio de Janeiro e a partir do conhecimento do
complexo processo de distribui¢do alimenticia no estado, gerar um mapa para Valores
de Referéncia para dose efetiva comprometida.

Pretende-se analisar em termos comparativos a dose comprometida devido a
ingestdo de alimentos cultivados em regides proximas as industrias que trabalham com
Materiais Radioativos de Origem Natural (Industrias NORM e TENORM), tais como
Buena (RJ), Caetité (BA), Caldas (MG) e Santa Quiteéria (CE).
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