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R E S U M O 

Propõe-se a utilização da analise por ativação por nêu_ 

trons epitérmicos na determinação de m o l i b d e n i o em presença de 

uranio. 

Esta técnica de análise m i n i m i z a i n t e r f e r e n c i a s proveni_ 

entes da ativação t é r m i c a , ao favorecer a ativação de e l e m e n 

tos com elevada integral de ressonância em r e l a ç ã o a s e c ç ã o 

de choque de ativação t é r m i c a . A principal i n t e r f e r e n c i a a 

ser m i n i m i z a d a é a formação de Mo-99 entre os produtos de f i s_ 

são do U-235. 

A eficiencia de capsulas f i l t r a n t e s de n e u t r o n s , de caá 

m i o , foi investigada através de testes e x p e r i m e n t a i s de irra. 

diação de amostras com e sem c á p s u l a s . 

A técnica de extração por solvente orgânico do urânio ân 

terior â irradiação é proposta como etapa i n i c i a l , de modo a 

minimizar elevada radiação de fundo. 

Visa-se a n a l i s a r m o l i b d e n i o em amostras de l i x i v i a s em 

apoio aos processos do Programa de Prospecção M i n e r a l de Fi_ 

gueira e Poços de Caldas do D e p a r t a m e n t o de Tecnologia Mineral 

do Centro de D e s e n v o l v i m e n t o da T e c n o l o g i a Nuclear, N U C L E B R Ã S . 

V i s a - s e , t a m b é m , introduzir a a t i v a ç ã o por nêutrons epi_ 

térmicos nas análises químicas de r o t i n a . Este m é t o d o repre

senta mais uma o p o r t u n i d a d e de explorar os recursos oferecidos 

pelo reator nuclear TRIGA MARK I I P R - R 1 . 
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A B S T R A C T 

A c t i v a t i o n analysis by means of selective activation with 

epithermal neutrons is proposed for the d e t e r m i n a t i o n of moly_b 

denum in samples when uranium is p r e s e n t . 

Instrumental a c t i v a t i o n - a n a l y s i s with epithermal neutrons 

is advantageous for the d e t e r m i n a t i o n of elements with l a r g e 

resonance i n t e g r a l , as compared to its thermal n e u t r o n - a c t i va_ 

tion cross s e c t i o n . 

The main reason for using this method is the serious in^ 

terference caused by the Mo-99 produced by fission of U - 2 3 5 . 

This effect is strongly reduced by using the e p i c a d m i u m irra_ 

d i a ti on tech n i que. 

The filter e f f i c i e n c y has been i n v e s t i g a t e d by i r r a d i a_ 

tion experiments with bare and c a d m i u m - c o v e r e d s a m p l e s . 

A solvent e x t r a c t i o n process of u r a n i u m before i r r a d i a -

dion is proposed to reduce the sample b a c k g r o u n d . 

The d e t e r m i n a t i o n of m o l y b d e n u m in leach s a m p l e s is 

..proposed in order to support the analytical needs of Fj_ 

gueira and Poços de Caldas Mineral P r o s p e c t i o n Program of De 

partamento de Tecnologia Mineral do Centro de D e s e n v o l v i m e n t o 

da Tecnologia N u c l e a r , N U C L E B R Â S . 

The introduction of a c t i v a t i o n - a n a l y s i s with epithermal 

neutrons as an analytical routine tool in CDTM is also an o b j e £ 

tive. This m e t h o d represents one more o p p o r t u n i t y for exploring 

the analytical facilities a v a i l a b l e in the TRIGA MARK I I P R - R 1 

nuclear reactor. 
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1. INTRODUÇÃO 

O interesse mundial na d e t e r m i n a ç ã o de e l e m e n t o s - t r a ç o s 

na b i o l o g i a , pesquisa de a m b i e n t e , geologia e t e c n o l o g i a t e m 

levado a uma crescente n e c e s s i d a d e de d e s e n v o l v e r métodos d e 

análise de mui ti el ementos em um grande número de a m o s t r a s . E_n 

tre as diversas técnicas analíticas d e s e n v o l v i d a s , a a n á l i s e 

por nêutron-ativação ocupa uma das mais importantes p o s i ç õ e s 

(44) dev,ido a sua relativa simplicidade ao lado de sua inerejn 

t e s e l e t i v i d a d e e s e n s i b i l i d a d e . 

Há c a s o s , e n t r e t a n t o , em que a o c o r r ê n c i a de interferências 

significativas compromete a a n á l i s e . Para se o b t e r , e n t ã o , a 

atividade de um determinado nuclídeo de maneira c o n f i á v e l , dj_ 

ferentes formas de otimização são e f e t u a d a s , tais como a uti_ 

lização de irradiação s e l e t i v a , separações q u í m i c a s , t é c n i c a 

de contagem seletiva e, com frequência, a combinação desses métodos. 

Na determinação de molibdênio em presença de urânio na anã 

lise por a t i v a ç ã o , a formação de Mo-99 entre os produtos d e 

fissão representa séria i n t e r f e r ê n c i a , p r i n c i p a l m e n t e quando 

o teor de urânio for maior do que o teor do elemento de i n t e 

resse. Nesse c a s o , a maior fração da a t i v i d a d e do Mo-99 será 

devida ao urânio ( 4 5 ) . Uma técnica utilizada para m i n i m i z a r 

as interferências Ó a ativação por neutrons e p i t e r m i c o s . 

A análise por ativação e p i t ê r m i c a alcança a mesma s e g u r a n 

ça da análise convencional por ativação por neutrons t é r m i c o s 

e eleva o número de elementos que podem ser medidos i n s t r u m e n 

talmente em m a t e r i a i s biológicos ( 2 5 ) , rochas e m i n e r a i s (3,9, 

10) e carvão (41, 4 9 ) . 

Essa técnica b a s e i a - s e na ativação de n u c l í d e o s com eleva 

da integral de r e s s o n â n c i a . Filtros de neutrons térmicos de 
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c a d m i o , boro ou c o m p o s t o s de cádmio e boro (40) são utilizados 

para reduzir a a t i v i d a d e dos n u c l T d e o s , nos quais a relação da 

integral de ressonância para secção de choque de a t i v a ç ã o téjr 

mica é pequena (3, 3 7 , 4 1 ) . 

As técnicas de s e p a r a ç õ e s químicas ou r a d i o q u í m i c a s a l i a 

das a ativação por neutrons epitérmicos m o s t r a m - s e importantes 

ferramentas em química a n a l í t i c a . 

Propõe-se um método para d e t e r m i n a r m o l i b d é n i o em amostras 

de urânio através da ativação por neutrons e p i t é r m i c o s p r e c e 

dida de separação q u í m i c a . A s s i m , introduz-se a u t i l i z a ç ã o 

de neutrons e p i t é r m i c o s nas rotinas a n a l í t i c a s do CDTN , C e n 

tro de D e s e n v o l v i m e n t o da T e c n o l o g i a N u c l e a r / N U C L E B R Ã S . 
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2. ANALISE BIBLIOGRÁFICA 

2.1. I ntroduçao 

Os principais conceitos referentes â analise por a t i v a 

ção por nêutrons epitérmicos são a p r e s e n t a d o s a seguir. 

2.2. Conceitos f u n d a m e n t a i s 

2.2.1. Espectro de energia dos nêutrons do reator 

No TRIGA MARK-1 I P R - R 1 , reator de pesquisa do tj_ 

po t é r m i c o , os nêutrons produzidos por fissão n u c l e a r podem 

ser utilizados numa extensa faixa de energia em torno de 0 a 

2 MeV. Próximo â fonte de n ê u t r o n s , a energia destes é a l t a , 

porém, após choques sucessivos com os núcleos dos átomos do 

meio m o d e r a d o r , há perda de energia até que seja a t i n g i d o o 

equilíbrio térmico com o meio (23, 4 2 ) . 

Os neutrons gerados por fissão a p r e s e n t a m uma 

distribuição energética p a r t i c u l a r , d e n o m i n a d a espectro de fis 

são (4, 2 3 ) . 

Para c a r a c t e r i z a r o espectro de f i s s ã o , é conve_ 

niente d i s t i n g u i r e m - s e três r e g i õ e s : 

região de nêutrons r á p i d o s , 

região de nêutrons e p i t é r m i c o s e 

região de nêutrons t é r m i c o s . 

A região de nêutrons rápidos c o r r e s p o n d e a ene_r 

gias superiores a 0,5 MeV. 
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A região de neutrons epitermicos , in t e r m e d i á r i o s 

ou de r e s s o n â n c i a , c o r r e s p o n d e a energias de 1 eV a 0,5 M e V , 

caracterizada pelos neutrons em processo de t e r m a l i z a ç ã o c o m 

o m o d e r a d o r . Já a região de neutrons t é r m i c o s c o r r e s p o n d e a 

energias inferiores a 1 eV. Neste t e x t o , a unidade de e n e r g i a 

e l é t r o n - v o l t , eV, será utilizada devido o seu uso ainda geral 

na Física N u c l e a r . 

Os neutrons em m o d e r a ç ã o s ã o , em geral , caracte_ 

rizados por um espectro em função da e n e r g i a , <j> ( E ) , q u e v a 

ria segundo a lei 1 /\ÍÊ. 

0 equilíbrio térmico com o m e i o c o r r e s p o n d e a 

uma energia média de 0,025 eV a 25°C ( 2 8 ) . 

0 espectro de neutrons térmicos é bem descrito pe 

la equação teórica para a d i s t r i b u i ç ã o de energia ou velocida_ 

de entre m o l é c u l a s de g á s , d e n o m i n a d a d i s t r i b u i ç ã o Maxwelliana 

(23, 2 7 , 5 7 ) . 

2.2.2. Interação de neutrons com o núcleo 

0 n e u t r o n , sendo el e t r i c a m e n t e neutro , n ã o é SIJ 

jeito a repulsões e l e t r o s t ã t i c a s quando se a p r o x i m a do núcleo 

atômico. Não h á , a s s i m , barreira de energia que impeça o seu 

acesso ao núcleo (23, 3 4 ) . 

Os m e c a n i s m o s de i n t e r a ç ã o do n ê u t r o n com o n_ú 

c l e o , segundo os seus produtos (4, 1 8 , 2 3 , 29) são: 

- e s p a l h a m e n t o elástico ou d i f u s ã o , 

- e s p a l h a m e n t o i n e l ã s t i c o , 

- c a p t u r a r a d i o a t i v a . 
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Esta última pode ocorrer com: 

- emissão de partícula carregada» 

- emissão de neutrons ou 

- fissão n u c l e a r . 

No e s p a l h a m e n t o elástico ou d i f u s ã o , reação do 

tipo (n, n ) , hã colisão elástica entre o neutrón e o n ú c l e o . 

0 resultado é simplesmente t r a n s f e r e n c i a de e n e r g i a c i n é t i c a 

de um para o outro. 0 neutrón se desvia com energia m e n o r do 

que antes. Esta interação pode ser tratada p e l a s leis da me 

canica c l á s s i c a , baseada nos p r i n c i p i o s da conservação de e n e £ 

gia e momento linear ( 2 3 ) . 

No e s p a l h a m e n t o i n e l ã s t i c o , reação do tipo (n,n') 

o processo é análogo ao e s p a l h a m e n t o e l á s t i c o , d i f e r e n c i á n d o 

se quanto ao estado final do núcleo q u e , após a c o l i s ã o , fica 

em estado e x c i t a d o . Esta interação só ocorre se o n e u t r ó n ti_ 

ver energia suficiente para levar o núcleo ao seu primeiro es^ 

tado de excitação ( 2 9 ) . 

A captura radioativa ou a b s o r ç ã o , reação do tipo 

(n, y)» ê um processo no qual o neutrón é c a p t u r a d o p e l o nú 

c l e o , e um ou mais gamas são emitidos ( 2 9 ) . 

Por sua v e z , na emissão da p a r t í c u l a c a r r e g a d a , 

reações do tipo (n, a ) , (n, p ) , o n e u t r ó n é c a p t u r a d o p e l o 

núcleo o c o r r e n d o , em s e g u i d a , liberação de p a r t í c u l a carrega^ 

da (29). 

A emissão de neutrons é reação do tipo ( n , 2 n ) , 

(n, 3n) em que o neutrón é capturado pelo n ú c l e o , s e g u i n d o - s e 

emissão de n e u t r o n s . Estas reações são a l t a m e n t e endotérrrn_ 

cas (29). 

Já a f i s s ã o , reação do tipo (n, f ) , é um p r o c e s 
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so em que ha " q u e b r a " de determinados núcleos pesados ao inte 

ragirem com o n e u t r ó n , resultando em f r a g m e n t o s de fissão (29). 

A m a i o r i a das interações do neutrón com o núcleo 

se processa em duas e t a p a s : inicialmente o n e u t r ó n incidente 

e absorvido f o r m a n d o - s e o núcleo composto e, em s e g u i d a , este 

núcleo emite partícula na direção não r e l a c i o n a d a ã da p a r H 

cula incidente ou mesmo radiação g a m a , decaindo em n ú c l e o fj_ 

nal (28). 

A formação do núcleo composto decorre da i n t e r a 

ção entre um núcleo e um neutrón i n c i d e n t e . A energia de ex

citação do núcleo composto é igual a energia cinética d o nú

cleo alvo menos a energia de ligação do n e u t r ó n , m a i s a ener 

cinética do neutrón incidente antes da a b s o r ç ã o . As e n e r g i a s 

de excitação nucleares ocorrem em níveis q u â n t i c o s d i s c r e t o s , 

como os dos átomos ( 1 8 ) . 

Caracteriza-se por emitir p a r t í c u l a em uma direção 

que não guarda q u a l q u e r relação com a da p a r t í c u l a i n c i d e n t e . 

Na m a i o r i a dos c a s o s , o n ú c l e o - a l v o tem energia 

cinética r e l a t i v a m e n t e pequena ou mesmo n u l a , sendo aplicável 

a equação (18): 

M r 

E * = E 1- - L |2.1 i 
m i + M r 

onde E * é a energia de excitação do núcleo c o m p o s t o , E ê a e-

nergia cinética da partícula i n c i d e n t e , M r é a massa do núcleo-

alvo originalmente em r e p o u s o , m.¡ é a massa da p a r t í c u l a incj_ 

dente e L e a energia de ligação ( 1 8 ) . 

Como o núcleo-alvo t e m u s u a l m e n t e m a s s a m u i t o 

maior do que a do n e u t r ó n , a relação M r/(m.¡ + M ) é a p r o x i m a ^ 

damente igual ã u n i d a d e . 
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Na equação 2.1, a energia de e x c i t a ç ã o é prati_ 

camente igual a energia do neutrón mais a energia de l i g a ç ã o , 

ja que esta é n e g a t i v a . 

Tal qual o átomo e x c i t a d o , u m n ú c l e o e x c i t a d o 

ocorre somente se sua energia corresponde a um dos s e u s d i s 

cretos níveis quânticos ( 1 8 ) . A s s i m , a p r o b a b i l i d a d e de ocor; 

rer absorção do neutrón incidente será m a i o r , q u a n d o a e n e r 

gia de excitação c o r r e s p o n d e r a um desses níveis de energia e 

quando o neutrón possuir energia favorável a f o r m a ç ã o do nú^ 

cleo composto (18, 2 9 ) . 

Essa p r o b a b i l i d a d e de a b s o r ç ã o , ou secção de cho_ 

que de a b s o r ç ã o , atinge valores m á x i m o s em presença de neutrón 

com energias d e t e r m i n a d a s para haver a formação do núcleo com 

posto e existe antes da interação n ú c l e o - n ê u t r o n se processar. 

Essa secção de choque e d e n o m i n a d a secção de chjD 

que de ressonância e a energia do neutrón correspondente, ener 

gia de r e s s o n â n c i a . 

0 núcleo composto pode decair por emissão de neu_ 

tron por reação elástica ou i n e l ã s t i c a , radiação gama ou dois 

nêutrons ( 1 8 ) . 

2.2.3. Secção de choque nuclear 

Secção de choque nuclear e a p r o b a b i l i d a d e ou e_ 

ficiencia de interação entre um dado núcleo e urna p a r t í c u l a in 

cidente. Sua dimensão é dada em u n i d a d e de á r e a ( m 2 / n ú c l e o ) 

e: é função da energia da partícula incidente e da n a t u r e z a do 

núcleo alvo (4 , 2 3 , 2 9 ) . 

Em geral 5 importante e s p e c i f i c a r a e n e r g i a exa 
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ta do nêutrori incidente para a qual a secção de choque e c o n 

s i d e r a d a , p o i s , uma pequena diferença de energia pode implicar 

em uma variação s i g n i f i c a t i v a da secção de c h o q u e . 

Outro f a t o r , que também deve ser levado em consj^ 

d e r a ç ã o , é que um dado n ú c l e o , em g e r a l , tem distintas secções 

de choque para cada tipo de reação com n ê u t r o n . 

Secção de choque m i c r o s c ó p i c a (a) é u m a m e d i d a 

de probabilidade de o c o r r ê n c i a da reação c o r r e s p o n d e n t e ( 2 9 , 

3 4 ) . Indica a área de alvo que o núcleo parece o f e r e c e r a in_ 

teração com o nêutron para que esta o c o r r a . 

D e n o m i n a m - s e : 

- o . a secção de choque para a difusão e l á s t i c a , 
a 

a secção de choque para a difusão inelástica, 

oc a secção de choque para a, captura ou absor 

ção radioativa e 

oy a secção de choque para a f i s s ã o . 

Secção de choque m a c r o s c ó p i c a ê a secção de cho

que total oferecida pelos núcleos contidos por uma unidade de 

volume. É também a d e n s i d a d e de p r o b a b i l i d a d e por unidade de 

percurso para que o nêutron reaja com o meio ( 2 9 ) : 

• E = coo I 2 . 2 I 

em que w e a d e n s i d a d e atômica do a l v o . 

Secção de choque total ê a soma d a s s e c ç õ e s de 

choque c o r r e s p o n d e n t e s a todas p o s s í v e i s interações do núcleo 

com um nêutron ( 2 9 ) . 
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Ê c o n v e n i e n t e que se d i f e r e n c i e da secção de cho 

que de absorção genérica cr , a secção de choque de a t i v a ç ã o , 

a t e a secção de choque de a b s o r ç ã o , a a b < São d i f e r e n c i a d a s 

principalmente por seus métodos de m e d i d a , ao invés da d i f e 

rença das secções de choque entre si. A a t é medida por meio 

da radioatividade do nuclTdeo produzido e a a ^ p o r meio d o 

desaparecimento ou " a b s o r ç ã o " do n e u t r o n i n c i d e n t e , por exem

plo, através do seu efeito na r e a t i v i d a d e do reator ( 2 7 ) . 

Para a ativação dos n u c l T d e o s , será usada a sec 

ção de choque de a t i v a ç ã o , que se d e n o m i n a r á secção de choque 

t é r m i c a , a ^ , e p i t ê r m i c a , a g , r á p i d a , or> conforme s e j a o flu_ 

xo de neutrons t é r m i c o , epitérmico ou r á p i d o , r e s p e c t i v a m e n t e . 

2.2.4. Variação da secção de choque de a t i v a ç ã o em fun 

ção da energia do nêutron incidente 

Todas as secções de choque em r e a ç õ e s que envo]_ 

vem neutrons são função da energia do neutron i n c i d e n t e e da 

natureza do núcleo alvo ( 2 9 ) . 

Locando-se em um gráfico os valores da secção de 

choque versus a energia ou v e l o c i d a d e do n e u t r o n , em especial 

nas interações do tipo (n, y)» o b t é m - s e um g r á f i c o (Figura 1) 

no qual se d i s t i n g u e m três regiões em relação a o (23, 2 9 ) : 

região de baixos v a l o r e s , 

região de r e s s o n â n c i a e 

região de altos v a l o r e s . 

A região de baixos valores da secção de c h o q u e , 

menores que 10 b a r n s , c o r r e s p o n d e ã região de n e u t r o n s de al 
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ta e n e r g i a , faixa de MeV. 

Na região i n t e r m e d i a r i a , região de r e s s o n â n c i a , 

a. secção de choque assume bruscamente valores altos d e n o m i n a ^ 

do-se secção de choque de r e s s o n â n c i a . 0 e s p e c t r o d e l i n e i a 

p i c o s , chamados de picos de r e s s o n â n c i a . 

A c o m p l e x i d a d e do espectro decorre de interações 

núcleo a l v o - n ê u t r o n que se processam por meio da f o r m a ç ã o do 

núcleo c o m p o s t o . 

Na região de baixa e n e r g i a de n ê u t r o n s , incluin^ 

do a faixa t é r m i c a , a secção de c h o q u e . c r e s c e regularmente com 

o decréscimo de energia do n e u t r ó n . Esta faixa do espectro é 

denominada "região l/v", onde a secção de c h o q u e a l c a n ç a v ^ 

lores a l t o s . 

2.2.5. Filtros de neutrons térmicos 

Quando se pretende s e l e c i o n a r as energias dos neu 

t r o n s , u t i l i z a m - s e f i l t r o s . 

0 material com o qual é c o n f e c c i o n a d o d e v e pos^ 

suir propriedade n u c l e a r a p r o p r i a d a : alta secção de choque de 

absorção de nêutrons t é r m i c o s , ou s e j a , alta absorção de nêu_ 

trons na região de baixa energia do espectro de energia ( 2 7 ) . 

0 cádmio (17, 4 0 , 5 1 ) , boro (17, 4 0 , 5 1 ) , gadolinio (40, 5 1 ) , 

samãrio (40, 5 1 ) , rõdio (15) são e l e m e n t o s que a p r e s e n t a m e ¿ 

sa p r o p r i e d a d e . 

Há vantagens na u t i l i z a ç ã o de f i l t r o s c o m p o s t o s 

na análise por ativação (38, 40) c o m o , por e x e m p l o , de B + Cd, 

que tornam possível uma seleção mais efetiva da r e g i ã o de e 

nergia intermediaria de n e u t r o n s . 
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Convém o b s e r v a r , que o termo secção de choque de 

absorção será usado para a secção de choque de ativação do ele_ 

mento formador do f i l t r o . Na r e a l i d a d e , a secção de c h o q u e de 

ativação è~ f i s i c a m e n t e de supressão de a t i v i d a d e . Para efej_ 

tos didáticos e melhor compreensão do t e x t o , será usado o ter_ 

mo secção de choque de a b s o r ç ã o . 

Neste t r a b a l h o , o filtro usado é de c á d m i o . Sua 

escolha decorreu da facilidade de m a n u s e i o e p r o p r i e d a d e s ade_ 

qua d a s . Este elemento é considerado ideal ( 2 7 ) , a p r e s e n t a n d o 

um Cínico pico de ressonância em 0,176 eV e secção de choque aj_ 

cançando um máximo de 7,8 x 1 0 ~ 2 5 m 2 / n ú c l e o . 

A Figura 2 mostra a variação de sua secção de cho 

que com a energia do néutron ( 2 3 ) . Para 0,1 eV e 0,25 eV, as 

secções de choque totais do cádmio são 3 , 5 x 1 0 ~ 2 5 m 2 e 2,5x10" 2 5m 2, 

valores d a s i n f l e x õ e s . E" evidente que uma leve mudança no 

espectro de energia do néutron i n f l u e n c i a r á c o n s i d e r a v e l m e n t e 

nos resultados obtidos nessa r e g i ã o . 

A secção de choque do cádmio e x c e p c i o n a l m e n t e al_ 

ta é, p r i n c i p a l m e n t e , devida ao isótopo C d - 1 1 3 , a b u n d â n c i a iso 

tópica de 12,3%,cujo valor para este n u c l T d e o , é e s t i m a d o em 

2 x 1 0 " 2 l * m 2 ( 1 7 ) . Esta secção de choque c a r a c t e r í s t i c a , alia 

da a energia de corte em 0,4 eV, torna esse filtro virtualmeji 

te transparente aos neutrons e p i t é r m i c o s e impenetrável a neu_ 

trons t é r m i c o s . 

G e r a l m e n t e , a região de r e s s o n â n c i a no e s p e c t r o 

de energia de neutrons ê c o n s i d e r a d a a partir das energias de 

corte do c á d m i o . E" difícil e n c o n t r a r filtros q u e s e l e c i o n e m 

trechos na região de ressonância acima da E c , p o r q u e os ele 

m e n t o s , em g e r a l , a p r e s e n t a m mais de um pico de r e s s o n â n c i a . 

Como r e s u l t a d o , varias bandas de energia no espectro de resso 

nância seriam afetadas s i m u l t a n e a m e n t e ( 2 7 ) . 
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H á , t a m b é m , d e s v a n t a g e n s quanto ao m a n u s e i o do 

filtro de cádmio nas analises por ativação p o r n ê u t r o n s ep_i_ 

térmicos que são e s p o r a d i c a m e n t e m e n c i o n a d a s n a l i t e r a t u r a 

(17). Por e x e m p l o , a alta atividade induzida no filtro durajr_ 

te a irradiação pode acarretar problemas de segurança radiolõ 

gica no manuseio imediatamente após a irradiação ou m e s m o em 

subseqüentes u t i l i z a ç õ e s . G e r a l m e n t e , é r e q u e r i d o u m t e m p o 

de espera conveniente para a r e u t i l i z a ç ã o . 

0 cádmio também a p r e s e n t a d i f i c u l d a d e s na utilji_ 

z a ç ã o , r e c o m e n d a n d o - s e precauções na c o n f e c ç ã o d o s fil t r o s 

( 1 2 ) , p o i s , é altamente t ó x i c o , e s p e c i a l m e n t e q u a n d o inalado 

sob forma de poeiras ou f u m o s . 0 nível de t o l e r â n c i a é de 

0,2 m g / m 3 de ar para poeiras e c o m p o s t o s solúveis e de 0,1 mg/m 3 

de ar para fumos ( 1 2 ) . 

2.2.6. Energia efetiva de corte do cádmio 

Energia efetiva de c o r t e , E c , é definida (14) c£ 

mo a energia de corte de um filtro perfeito e infinito que per; 

mite uma amostra ter o mesmo número de a b s o r ç õ e s que em um oiu 

tro filtro de c á d m i o . 

C o n s i d e r a - s e na prática a E c do c á d m i o , c o m e lj_ 

mite superior de energia dos nêutrons a b s o r v i d o s ou o limite 

inferior de energia do fluxo epitérmico (2, 14, 4 6 ) . 

Por muitos a n o s , o cádmio tem sido u t i l i z a d o cc 

mo filtro para nêutrons t é r m i c o s . Sua alta secção d e choque 

(2,5 x 1 0 ~ 2 5 m 2 ) combinada com uma ressonância em 0,178 eV lhe 

confere c a r a c t e r í s t i c a s de excelente filtro ( 1 4 ) . Estudos pos 

teriores sobre as energias efetivas de corte para o g a d o l T n i o 

(26, 5 1 ) , samãrio (26, 51) e boro (51) m o s t r a r a m q u e , sob as 

mesmas c o n d i ç õ e s , as E c do samãrio são s i g n i f i c a t i v a m e n t e mais 
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baixas do que as do c a d m i o , enquanto q u e , as do g a d o l i n i o , ejs_ 

pee talmente para espessuras de 0,8 a 1 m i l í m e t r o , são simila_ 

res ãs do c a d m i o . 

De posse dos dados referentes ao c a d m i o , boro,sa_ 

mario e g a d o l i n i o , os estudos (26, 51) revelam que o c a d m i o , 

com espessura de 0,8 a 1 m i l í m e t r o , é o mais útil dos filtros, 

seguindo-se o g a d o l i n i o . 0 cadmio, com e s p e s s u r a c o n v e n i e n t e , 

é o que mais se assemelha ao filtro p e r f e i t o , qualidade evidein 

ciada pela pequena fração de reações que ocorre abaixo d a 

sua E c e por interferencias r e l a t i v a m e n t e menores a r e s s o n á n 

cias ma is a l t a s . 

A literatura especifica atribui valores a E c do 

cádmio que variam de 0,2 eV a 0,6 eV, d e p e n d e n d o da e s p e s s u r a 

do filtro (14, 1 5 ) . Para espessura de 1 m i l í m e t r o , a E £ e 

cerca de 0,50 a 0,55 eV (14, 5 0 ) . 

Ao se determinar a E , f o r a m c o n s i d er a do s (1 4 , 

26 , 50 , 51 ) fluxo isotropico e m o n o d i rec i ona 1 , s u p e r p o s i ç ã o 

dos fluxos Maxwelliano e 1/E, geometria e e s p e s s u r a do filtro. 

2.2.7. Integral de ressonância 

Por d e f i n i ç ã o , integral de r e s s o n â n c i a , I, e a 

soma de todas as secções de choque na região de r e s s o n â n c i a de 

um elemento submetido ao espectro 1/E. Tal qual a s e c ç ã o de 

c h o q u e , sua unidade Õ m 2 / n ú c l e o . . 

Pode ser escrita sob a forma (27) : 

I = /" o(E) (dE/E) | 2 . 3 | 

onde a(E) e a secção de choque de ativação em f u n ç ã o da ener 
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gia E dos n e u t r o n s , excluindo a c o n t r i b u i ç ã o 1/v. 

0 limite superior da integral é q u a l q u e r e n e r g i a 

alta próxima das energias do nêutron de f i s s ã o , e n q u a n t o que 

o limite inferior geralmente ê a energia de c o r t e do cádmio 

(19, 3 1 ) . 

"A integral de ressonância para n u c l T d e o s que se_ 

guem a lei 1/v com boa aproximação é p r a t i c a m e n t e z e r o . Assim, 

a contribuição dos neutrons da região e p i t é r m i c a para a a t i v £ 

ção Ó muito p e q u e n a . Por outro lado, para os n u c l T d e o s que 

têm secção de choque de absorção térmica r e l a t i v a m e n t e b a i x a 

e integral de ressonância a l t a , os neutrons e p i t é r m i c o s são 

responsáveis por grande parte da ativação" ( 2 ) . 

A medida da integral de ressonância não fornece 

informações sobre a secção de choque c o r r e s p o n d e n t e a u m a de_ 

terminada e n e r g i a , nem t ã o pouco a localização dos picos de 

ressonânci a (27 ). 

D e f i n e - s e , t a m b é m , a integral efetiva de ressonara 

c i a , que Ó a integral de ressonância c o r r i g i d a , ou s e j a , quaji 

do na integral das secções de c h o q u e , equação ( 2 . 4 ) , s ã o con 

sideradas as distorções no espectro 1/E. Estas s ã o causadas 

pela quantidade finita de amostra sob i r r a d i a ç ã o . A g e o m e 

tria influi s i g n i f i c a t i v a m e n t e ( 2 7 ) . 

Ê possível a d e t e r m i n a ç ã o experimental d a i n t e 

gral de ressonância para n u c l T d e o s . Baseia-se nas m e d i d a s de 

razão de cádmio e valores c o n h e c i d o s da s e c ç ã o de c h o q u e de 

ativação t é r m i c a . 

Da expressão a seguir obtém-se o v a l o r da inte 

gral de r essonância para um nuclTdeo em função dos valores re 

lativos ao ouro ( 4 7 ) : 
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! = 0 *Au ( R C d , A u _ j ^ | _ | 2 < 4 

t 

°t,Au ( R C d " 1 ) 

2.2.8. Razão de cádmio 

A razão de c á d m i o , R C cj> é d e f i n i d a como a rela_ 

ção entre a a t i v i d a d e do elemento x o b t i d a sem o filtro de 

cádmio e a a t i v i d a d e do mesmo elemento q u a n d o c o m o filtro 

de cádmio (24, 27) : 

R r H = — ^ — |2.5| Cd . 
A C d 

R^^ é função do elemento x e do filtro de c á d m i o . 

A a t i v i d a d e total induzida sem o f i l t r o , A, e re 

sultante das a t i v i d a d e s por neutrons térmicos e e p i t é r m i c o s : 

A = A t + A e |2.6l 

Por sua v e z , para a a t i v i d a d e total induzida com 

o f i l t r o , A C cj tem-se : 

A C d = A t , C d + A e , C d I 2 ' 7 1 

Para c á l c u l o s mais exatos c o n s i d e r a - s e a fração 

de neutrons térmicos transmitidos pelo c ã d m i o , x, que é dada 

por (33) : 

x =

 A t » C d |2.8| 

A t 

e a fração de neutrons e p i t é r m i c o s a b s o r v i d o s pelo c á d m i o , j_, 

y 
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que e dada por (33) : 

1 A 
| 2 . 9' | 

A e 

Tem-se então (24) 

* C d - * A t + 7 A e I 2 - 1 0 

ambos x e y dependem da espessura do f i l t r o . 

A razão de cádmio pode ser então definida por : 

A t + A e 

R C d " — r1- l 2 ' 1 1 i 
x A t + * A e 

Se a razão de cádmio de um nuclTdeo p a d r ã o , por 

exemplo A u - 1 9 7 , ou s e j a , R^^ ^ , já tiver sido d e t e r m i n a d a , a 

razão de cádmio c o r r e s p o n d e n t e ao nuclTdeo x> em c o n d i ç õ e s j_ 

denticas de irradiação do p a d r ã o , pode ser c a l c u l a d a ( 1 0 ) . 

A p l i c a n d o em |2.5j as equações |2.6j e • | 2.7J , 

considerando em i 2.71 o termo A r . como sendo o único res 
1 1 e,Cd — 

ponsável pela a t i v i d a d e total induzida no elemento x com o fil_ 

tro de c á d m i o , tem-se : 
A. + A o 

R C d - fl I 2 - 1 2 ! 
a e 

Para o padrão Au 
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Expressando a taxa de ativação total através dos 

fluxos de neutrons t é r m i c o s , <f>t, neutron e p i t é r m i c o s , <j>e, e a 

integral de r e s s o n â n c i a , I (2) para a nuclTdeo x» a equação 

|2.6| torna-se : 

• A =•[ «J>t a t + (J)e (I + k a t ) ] n | 2 .14 | 

sendo : 

A t - * t a t n |2.15| 

A e = $ e ("I + k a t ) n |2.16| 

onde k é 0,44, valor usual para o a b s o r v e d o r c á d m i o , o que sig_ 

nifica 0,44 vezes a secção de choque térmica ( 3 1 ) . 

De |2.12| e |2.13| , obtém-se : 

A t = ( R c d - 1) A e |2.17| 

A t , A u = ( R C d , A u - 1 ) A e , A u i 2 ' 1 8 ! 

S u b s t i t u i n d o |2.15| e |2.16| em |2.17| e |2.18J 

e dividindo uma pela o u t r a , e n c o n t r a - s e : 

I + 0,44 o t = ( I A u + 0,44 a t > A u ) " 1 |2.19| 
K C d - 1 at,Au 

R e a r r a n j a n d o (10, 46) : 

°t ( 0 > 4 4 a t Au + I A u ) , 
R C d = 1 + — — — ( R C d Au - 1 ) 2 ' 2 0 
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2.2.9. Fator de vantagem 

0 fator de v a n t a g e m , F, expressa quanti ta ti vamen_ 

te a relação entre a atividade induzida por neutrons epitérmj_ 

cos e a a t i v i d a d e induzida sob o espectro total de energia de 

neutrons (7, 9 ) . 

E fator i m p o r t a n t e , p o i s , fornece dados para jul_ 

gar a conveniência de aplicar a ativação por neutrons epité_r 

micos na análise em q u e s t ã o . 

Ê definido através d a r e l a ç ã o entre a razão de 

cádmio do nuclTdeo interferente e a r a z ã o de c á d m i o do nu_ 

clTdeo de interesse x : 

F = R c d ' i |2.21 l 
R C d 

T a m b é m é definido em função dos fluxos de nêutrons 

térmicos e epitérmicos (5, 4 8 ) , pois com o aumento da r e l a ç ã o 

fluxo t é r m i c o / f l u x o e p i t ê r m i c o , F a p r o x i m a - s e da s e g u i n t e rà 

zão, expressa através das integrais de r e s s o n â n c i a e s e c ç õ e s 

de choque de absorção térmica do nuclTdeo de interesse x e do 

nuclTdeo interferente i : 

I / a . 
F = 5 — |2.22| 

V ° t , i 

Valor de F > 1 significa que a ativaçao p o r nêjj 

trons epitêrmicos será mais f a v o r á v e l . 



3. ATIVAÇÃO POR NEUTRONS EPITÉRMICOS 

3.1. Aspectos teóricos e e x p e r i m e n t a i s da análise p o r ativa

ção por neutrons epitérmicos 

A análise por ativação por neutrons e p i t é r m i c o s é u m a 

alternativa interessante para a análise convencional que u t i 

liza o espectro total de energia dos neutrons do r e a t o r nu 

cl ea r. 

Baseia-se na ativação de elementos c o m alta razão I/a^ 

comparada a mesma razão de elementos que possam interferir ( 3 ) . 

Isso significa que o nuclTdeo com maior razão I/a^ terá maior 

atividade induzida por neutrons e p i t é r m i c o s . 

Esse tipo de ativação não requer e q u i p a m e n t o sofisticado: 

é suficiente que se disponha de filtro de neutrons a d e q u a d o 

ãs a m o s t r a s . Usualmente ê utilizado filtro de cádmio com es 

pessura conveniente e tamanho a p r o p r i a d o a a m o s t r a , cuja fina_ 

lidade é blindar os neutrons t é r m i c o s , sendo v i r t u a l m e n t e trans 

parente aos neutrons e p i t é r m i c o s . 

A a p l i c a b i l i d a d e dessa técnica a um d e t e r m i n a d o e l e men 

to é usualmente expressa em termos do fator de v a n t a g e m , F , 

isto e, razão entre sua atividade induzida por neutrons epite_r 

micos no elemento de interesse e sua a t i v i d a d e induzida sob o 

fluxo total de n e u t r o n s , dividido pela mesma razão para as atj_ 

vidades indesejáveis do elemento interferente (8, 2 5 ) . 

Para que a técnica de análise por ativação por neutrons 

epitérmicos seja a p l i c á v e l , d e v e m s e r c o n s i d e r a d a s t a m b é m 

as c a r a c t e r í s t i c a s do fluxo de neutrons nas posições de irra 

diação e a extensão do calor de "bui 1 d up" pela absorção de neu

trons no cádmio durante a irradiação ( 4 9 ) . 
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No caso do C D T N , em análise de rotina a análise por atj_ 

vação por nêutrons epitérmicos não s u b s t i t u i r á a análise con 

v e n c i o n a l , que é a por nêutrons t é r m i c o s . Isto devido aos re 

quisitos especiais para o manuseio de amostras (por e x e m p l o , 

filtro de cádmio) e ao fato de que varios e l e m e n t o s são deter 

minados tão bem ou melhor por nêutrons t é r m i c o s . Entretan_ 

to, a análise por nêutrons epitérmicos completa a outra por 

melhorar a sensibilidade e exatidão na d e t e r m i n a ç ã o de alguns 

e l e m e n t o s . Além d i s s o , torna viável a análise de outros ele_ 

mentos cuja d e t e r m i n a ç ã o por ativação por nêutrons térmicos é 

difícil ou i m p o s s í v e l , como por exemplo N i , R b , S r , Z r , Mo e 

outros ( 3 ) . 

No caso particular do Mo em presença de urânio em amos 

tras de silicatos n a t u r a i s , essa análise favorece a d e t e r m i n a ç ã o 

daquele elemento pois não há fissão do U-235 e c o n s e q ü e n t e 

formação do Mo-99 como produto de f i s s ã o . 0 m o l i b d ê n i o é eji 

tão determinado livre de interferências ( 4 5 ) . 

3.2. Vantagens 

A análise por ativação por nêutrons e p i t é r m i c o s realça 

as c a r a c t e r í s t i c a s da análise por ativação por nêutrons têrmi_ 

cos tornando os resultados mais precisos e exatos ( 4 9 ) . 

Aumenta a s e n s i b i l i d a d e para a análise de vários elemeji 

t o s , muitas vezes por c o n s e q ü ê n c i a de redução da a t i v i d a d e da 

m a t r i z . Esta redução de a t i v i d a d e favorece inclusive as s e p £ 

rações r a d i o q u í m i c a s executadas a s s i m , com mais segurança. Mes^ 

mo que a c o n c e n t r a ç ã o do elemento de interesse esteja abaixo 

do limite de detecção por análise i n s t r u m e n t a l , é c o n v e n i e n t e 

o uso dessa ativação s e l e t i v a , se o valor de F for f a v o r á v e l , 

envolvendo ou não separações r a d i o q u í m i c a s . 
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E aplicável em análise em que os nuclídeos a p r e s e n t e m 

integrais de ressonância maiores do que suas secções de choque 

t é r m i c o , o t i m i z a n d o , a s s i m , a d e t e r m i n a ç ã o de alguns el e m e n 

tos ou mesmo tornando possível a análise de o u t r o s . 

E técnica aplicável em m a t e r i a i s b i o l ó g i c o s (25), em aços 

( 8 ) , em carvão e cinzas (41, 4 9 ) , em rochas (3, 9, 10, 3 9 , 4 8 ) 

etc. 

3.3. Limitações 

0 cádmio está relacionado âs l i m i t a ç õ e s da a n á l i s e , i n 

fluindo não só na operação do r e a t o r , como também na sua utilj_ 

zação. 

Para a i r r a d i a ç ã o , deve ser o b s e r v a d o o s e g u i n t e : 

Quantidade relativamente grande de cádmio no c e n t r o 

do reator ou nas suas proximidades influi no fluxo de neutrons. 

Como c o n s e q ü ê n c i a , limita o volume da a m o s t r a , diminuindo a seji 

sibilidade de detecção e impossibilita a irradiação em região 

de fluxo epitêrmico mais intenso. A irradiação deverá ocorrer 

em região em que não haja influências no p e r f i l do fluxo de 

n e u t r o n s , nem em região em que a baixa intensidade do fluxo e 

pitérmico desfavoreça a sensibilidade da análise ( 4 6 ) . 

Em irradiações l o n g a s , a a t i v i d a d e induzida pela f o £ 

mação do cãdmio-115 é considerável ( 1 7 ) , a c a r r e t a n d o problemas 

de radi o p r o t e ç ã o . Precauções devem ser tomadas não sÓ na r e_ 

tirada das amostras do r e a t o r , como também no s u b s e q ü e n t e m a_ 

nuseio. Para esses c a s o s , usualmente ê requerido um tempo de 

espera para o seu manuseio e r e u t i l i z a ç ã o . 

Mesmo a longo praz.o, deve ser c o n s i d e r a d a a possibi 
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1 idade de consumo do cãdmio-113 pela reação: C d -11 3 ( n, y) 

C d -114. A s s i m , g r a d a t i v a m e n t e haverá diminuição na a b s o r ç ã o 

de neutrons t é r m i c o s , pois a secção de choque de absorção tér_ 

mica para o Cd-113 e 1,98 x 1 0 " 2 " m 2 / n ú c l e o , e n q u a n t o q u e a 

do Cd-114 é 1,25 x 1 0 " 2 8 m 2 / n ú c l e o ( 4 3 ) . 

Como em toda analise por ativação i n s t r u m e n t a l , p o d e m 

ocorrer interferências de fotopicos p r ó x i m o s , o b s e r v a d a s na 

espectometria g a m a , etapa posterior â irradiação ( 4 8 ) . 

E n t r e t a n t o , alguns erros podem ser a c e n t u a d o s em se tra_ 

tando de ativação com neutrons e p i t ê r m i c o s : 

Efeitos de a u t o - b l i n d a g e m de neutrons o c o r r e m se a ^ 

gum elemento em maior proporção na amostra possuir integral de 

ressonância s i g n i f i c a t i v a , de modo a se sobrepor ãs outras do 

elemento de interesse ( 4 8 ) . 

T e r m a l i z a ç ã o de neutrons em amostras que c o n t e n h a m 

percentagem alta de elementos leves ou mesmo absorção d e neu 

trons epitêrmicos serão efeitos que a c a r r e t a r ã o a l t e r a ç õ e s . 

Utilizar a técnica de adição de padrão nas amostras constitui 

uma medida segura de contornar os erros (2, 4 0 ) . 

A u t o - a b s o r ç ã o de neutrons levando a erros c a u s a d o s 

pela presença de elementos com picos de r e s s o n â n c i a coincide]! 

tes com os do elemento a ser d e t e r m i n a d o , e erros d e c o r r e n t e s 

do efeito de b l i n d a g e m provocados pela r e s s o n â n c i a do próprio 

elemento a ser d o s a d o . Este último efeito pode s e r desprezai 

vel , se a c o n c e n t r a ç ã o do elemento de interesse for menor que 

100 ppm (2). 

Reações secundarias do tipo (n, a ) , (n, p ) , (n, 2 n ) . 
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4. ATIVAÇÃO DO URÂNIO E DO MOLIBDtNIO POR NÊUTRONS EPITÊRMICOS 

4.1. I ntrodução 

O m o l i b d ê n i o , ao ser determinado pela análise por ativa_ 

ção por nêutrons térmicos em presença de u r â n i o , está sujeito 

a interferências s i g n i f i c a t i v a s devido a fissão do U-235 pois 

ocorrerá a formação do Mo-99 (41, 4 5 ) . Isso significa que não 

se poderá afirmar se a atividade induzida de Mo-99 é decorrer^ 

te do produto de fissão ou da a t i v i d a d e induzida no Mo-98 da 

amostra por (n, y ) . 

E n t r e t a n t o , é possível se d e t e r m i n a r o molibdênio em pre 

sença de urânio através da ativação por nêutrons e p i t é r m i c o s . 

Esta análise seletiva favorece aqueles e l e m e n t o s com alta r a_ 

zão (I/a ). No caso de M o - 9 8 , esta razão ê de a p r o x i m a d a m e n t e 

47,7 enquanto que para o U - 2 3 5 , c o n s i d e r a n d o a reação ( n , f ) , 

ê de 0,47 (Tabela 8 ) . 

4.2. Interferência do Mo-99 como produto de fissão 

Um elemento x a 0 s e r submetido a irradiação por t e m p o 

t.. , exibe taxa geral de d e s i n t e g r a ç ã o expressa por (30) : 

A = n o <f> (1 - e " X t i ) 

onde n e dado por : 

' m 6 A„ 

n = ° -
M 

C onsiderando a a t i v i d a d e induzida sob o espectro t o t a l 

de energia de nêutrons para uma reação, ¡4.1 j t o r n a - s e : 

|4.1j 

|4.2| 
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A = -jjj- 6 A 0 (1 - e ~ U i ) ( $ t ot + « e I + <i) ro r) |4.3 

Para o m o l i b d ê n i o , que é d e t e r m i n a d o a t r a v é s do M o - 9 9 , 

meia vida de 67h e f o r m a d o s e g u n d o a r e a ç ã o Mo-98 (n, y) M o - 9 9 , 

a equação J 4 . 3 | passa a ser: 

A m ( M o ) 6 9 e A j 1 - e " X t i ) ( 4 > ^ g + + « | > I 9 8 ) | 4 . 4 J 
A M . = o t t , 3 e e i i 

M o M ( M o ) 

A secção de choque de a b s o r ç ã o rápida de m o l i b d e n i o ë 

desprezível ( 2 2 ) . 

Irradiando o urânio t a m b é m sob o e s p e c t r o total de ener 

gia de n e u t r o n s , a a t i v i d a d e c o r r e s p o n d e n t e de M o - 9 9 produzj_ 

da pela fissão sob neutrons t é r m i c o s do U-235 e sob n e u t r o n s 

rápidos do U-238 pode ser c a l c u l a d a . C o n s i d e r a n d o - s e q u e o 

tempo de i r r a d i a ç ã o seja longo c o m p a r a d o ãs m e i a s v i d a s d o s 

precursores do M o - 9 9 na cadeia dos produtos de fissão de -núne 

ro de massa igual a 9 9 , t e m - s e , e n t ã o , a a t i v i d a d e do M o - 9 9 : 

. m(U) A Y„ (1 - e " X t i ) r_e 2 3 5 U t a t + < t > p I f ) + 

A,, = O U , 9 9 t t, 2 3 5 E T , 2 3 5 
U M(U) 

© 2 3 8 <JV O* 1 
i » » 2 3 8 

Tanto a secção de choque de fissão do U-235 por n e u t r o n s 

rápidos quanto as secções de c h o q u e de fissão do U-238 por nêu 

trons térmicos e e p i t é r m i c o s são d e s p r e z í v e i s (22) . 

Na equação 14 _ 51 a c o n t r i b u i ç ã o do U-238 ê d e s p r e z í v e l , 

em torno de 1 - 2% da a t i v i d a d e t o t a l . S i m i l a r m e n t e , o termo 

responsável pela c o n t r i b u i ç ã o do U-235 sob fluxo de n e u t r o n s 

e p i t é r m i c o s é d e s p r e z í v e l ( 4 5 ) . 

| 4 . 5 | 

0 fluxo e p i t e r m i c o na e q u a ç ã o }4 . 4| p o d e s e r c o n v e n i e z 
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temente expresso por meio da razão de cádmio do o u r o , R 

(45) : 
Cd ,Au 

*t a t , A u 

*Au ( R C d , A u - ] ) 

4.6 

Combinando as equações |4.4|, ¡4.51 e I4.6 o b t é m - s e : 

A M o _ m(Mo) M(U) 8 9 8 

O. + 
L , 9 8 

at,Au 1 9 6 

lAu ( R C d , A u _ 1 ) 4 . 7 

A, m(U) M(Mo) Y 
9 9 

(9 o> ) 
2 3 5 1 ) 2 3 5 

Substituindo os valores a p r o p r i a d o s (Tabela 1),encontra-

se que 

A 

Mo „ m(Mo) 

m ( U ) 
U 

0,3 + 
0,9 

< R C d , A u - 1 > 

4.8 

Observa-se que a contribuição relativa da fissão do 

U-235 para a a t i v i d a d e do Mo-99 é muito d e p e n d e n t e da razão 

<f>f /4> . Então, para a equação | 4 . 7 [ , supondo um fluxo de nêu 

trons térmicos v i r t u a l m e n t e p u r o , esta equação seria : 

A 
Mo m(Mo) M(U) 9 o. 

9 8 t , 9 8 

A, m(U) M(Mo) Y„ (6 o> ) 
U , 9 9 2 3 5 1 , 2 3 5 

j4. 9 

Para massas iguais de Mo e U, então 

Mo 

A, 
~ 0,3 |4. 10 

Considerando o fluxo de neutrons e p i t e r m i c o s , com 
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R C d Au = v a 1 ° r típico para as posições de irradiação usa 

das para trabalhos de ativação em reatores de p e s q u i s a , o v a 

lor em I 4 .8 I , seria : 

^ Ü L _ * 0,8 I 4 - 1 1 

A U 

Será considerado a g o r a , que as amostras sejam irradiadas 

sob as mesmas c o n d i ç õ e s , porém com filtro de c á d m i o . 

Combinando as equações |4.4|, |4.5( e |4 . 6 | , os termos 

(<j>. Or ) e (é, o. ) das equações |4.4l e |4.5| são des 
t 1 ) 2 3 5 t _ _ t , 9 8 _ — 

p r e z a d o s , pois não há atividade induzida por neutrons térmico s 

devido ã presença do cádmio. Já o termo relativo ã fissão do 

U-238 sob neutrons rápidos é c o n s i d e r a d o . 

O b t é m - s e , então : 

A M o m(Mo) M(U) 9 9 8 a t j A u I 

V" " m(U) M(Mo) Y U j 9 9 I A u " 

9 

1 |4.12 

6 Z 3 5 I t > 2 3 5 + e a s e ° f i „ . ^ C d . A u " 1) 

*Au 

onde a = <í>r/<í>t 14 .1 3 

Substit u i n d o os valores na equação |4.12| tem-se : 

A M o = m(Mo) 1_5 |4.14| 

A U " m ( U ) °' 5 + a < R C d , A u " 1 ) 

Se massas i g u a i s e sob a s condições e x p e r i m e n t a i s do 
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trabalho de STEINNES ( 4 5 ) , R 
Cd ,Au 

= 3,0 e a ^ 0,05 o b t é m - s e : 

25 
¡4.15 

A 
U 

Comparando | 4 . 1 5 | com J 4 . 1 1 J , v e r i f i c a - s e q u e as condj_ 

ções de irradiação com filtro de cádmio são 31 vezes mais favo 

rãvel do que o caso de irradiação na mesma posição s e m o cãd. 

mio. 

Ê importante observar que a int e r f e r ê n c i a do U-238 refe_ 

rente ã atividade do Mo-99 Ó r e l a t i v a m e n t e i n d e p e n d e n t e da di_ 

tribuição de n e u t r o n s , visto q u e a razão a , isto é, <f>r/<{>.£, 

não é significativa (45). 

No reator TRIGA MARK-I I P R - R 1 , os fluxos de n e u t r o n s na 

mesa giratória (42) são: 

- fluxo térmico: 6,6 x 1 0 1 1 neutrons . c m - 2 . s " 1 

- fluxo rápido : 4,7 x 1 0 1 0 neutrons . c m - 2 . s " 1 

A s s i m , a = 0,0 7 | 4.16[ 

A R c d A u c a l c u l a d a Ó 2,6 (Tabela 4) e aplicando em [ 4.8 J 

o b t é m - s e , 

C o n s i d e r a n d o - s e equação | 4 . 1 4 J , irradiação com filtro de 

cã d m i o , e substituindo o valor de ¡ 4 . 1 6 ] o b t é m - s e : 

A 
Mo 

~ 0,9 |4.17| 

A 
Mo 

<v 2 4 |4.18| 
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Comparando ¡4.18] com 14.17 j , v e r i f i c a - s e que a irradia 

ção no reator TRIGA MARK-I I P R - R 1 , com filtro de cádmio e 27 

vezes mais favorável do que o caso da irradiação na m e s m a po 

sição sem o c á d m i o . 
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5. PARTE EXPERIMENTAL 

5.1. I ntroduçao 

0 método de análise por ativação por neutrons epitêrmi_ 

cos foi aplicado em amostras de m o l i b d ê n i o e urânio com o obje 

tivo de estudar a v i a b i l i d a d e . 

Foram utilizadas amostras com 2,94mg de urânio e 10 ug 

de molibdênio ( A p ê n d i c e 1) , c o r r e s p o n d e n t e s ãs l i x í v i a s em 

estudo. 

A utilização de filtros visou a ativação induzida por 

neutrons e p i t é r m i c o s , evitando a i n t e r f e r ê n c i a do Mo-99 como 

produto de fissão do U-235 sob ativação por neutrons térmicos. 

A irradiação das amostras foi efetuada no reator de p e _ 

quisa TRIGA MARK-I I P R - R 1 . 

0 tempo de irradiação variou entre 15 m i n u t o s e 4 horas, 

tendo sido irradiadas s i m u l t a n e a m e n t e e sob c o n d i ç õ e s idêntj_ 

c a s , duplicatas das amostras com e sem filtro de c á d m i o . 

ApÕs decorrido um tempo de espera s u f i c i e n t e para deca_ 

ir a radiação de fundo foi efetuada a e s p e c t r o m e t r i a gama das 

a m o s t r a s , u t i l i z a n d o - s e detector de Ge-Li a c o p l a d o a m u l t i c _ 

nal por eletrônica a p r o p r i a d a . 

Diversas cápsulas cilíndricas de cádmio foram u t i l i z a 

das nas irradiações preliminares de urânio e m o l i b d ê n i o . De

pois foi d e t e r m i n a d a a razão de cádmio para o ouro das c á p s u 

las que se m o s t r a r a m mais adequadas para a a n á l i s e e efetuadas 

as demais i r r a d i a ç õ e s . 

Técnicas de extração por solvente do urânio ou m o l i b d ê 
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nio foram t e s t a d a s , visando diminuir a radiação de fundo pro 

veniente da ativação do U-238 por nêutrons e p i t é r m i c o s , s e g u _ 

do a reação U-238 (n,y) U-239 ->- N p - 2 3 9 . Após várias e x p e r i ê n 

c i a s , optou-se pela aplicação do método de extração do urânio 

com fosfato de tributila (TBP). 

As amostras de urânio (Apêndice 1 ) com c o n c e n t r a ç õ e s ijn 

feriores a 4 ug/m£ foram padronizadas pelo método fluorimétri_ 

co ( 1 ) , com c o n c e n t r a ç õ e s superiores a 80 u g / m £ , pelo método 

de análise por nêutrons retardados (53) e corn 3 m g / m £ , pelo 

método p o t e n c i o m é t r i c o ( 3 5 ) . 

A c o n c e n t r a ç ã o de m o l i b d ê n i o , nas amostras de molibdênio 

( T a b e l a 7 ) foi d e t e r m i n a d a por absorção a t ô m i c a ( 2 0 ) . 

5.2. Equipamentos 

5.2.1. Irradiação e contagem 

As amostras foram irradiadas no reator de pesqui_ 

sa TRIGA MARK-I IPR-R1 s na mesa g i r a t ó r i a e no terminal pneu_ 

mãtico 2 ( 3 2 ) . 

Na mesa giratória os fluxos de nêutrons são (42) : 

fluxo térmico (0<E < 1 e V ) : 6 , 6 x 1 0 l x n ê u t r o n s . c m - 2 . s " 1 

2 1 
- fluxo rãpido '(E > 0 ,5MeV ): 4,7x10 n ê u t r o n s . c m " , s ~ 

No terminal pneumático o fluxo de nêutrons térmi_ 

cos é 1 , 7 x 1 0 1 2 n ê u t r o n s . c m - 2 . s " 1 ( 4 2 ) . 

A perturbação na potência devida â presença d a s 

duas CAPSULAS 1, massa total de 21 ,30g , foi insignificante. Quaji 

to a presença das seis CAPSULAS 2, massa total de 135g, a p e _ 

turbação foi corrigida a u t o m a t i c a m e n t e . 
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Para serem i r r a d i a d a s , as amostras f o r a m acondi_ 

cionadas nos tubos de p o l i e t i l e n o : P O R T A - A M O S T R A (Figura 4C) 

e tubos de segurança (Figura 4 B ) , a seguir estes foram colo

cados no "COELHO" (Figura 4 A ) , tubos de p o l i e s t i r e n o . Na i_ 

radiação com f i l t r o , este com o P O R T A - A M O S T R A foi inserido no 

"COELHO" } 3 2 ¡ . 

Os tubos de polietileno foram selados a f o g o . Os 

espaços vazios entre um tubo e outro foram p r e e n c h i d o s com al_ 

godão para evitar d e s l o c a m e n t o s bruscos dos m e s m o s . 

Para as c o n t a g e n s , foi utilizado um d e t e c t o r de 

G e - L i , C A N B E R R A , modelo 7229 , FWHM = 1,51 keV na energia 651,5 

keV do C s - 1 3 7 . 

5.2.2. Radioproteçao 

Devido â atividade induzida no cádmio d u r a n t e a 

i r r a d i a ç ã o , foi necessário o uso de m o n i t o r e s alem do materi_ 

al usual de r a d i o p r o t e ç ã o , durante o m a n u s e i o dos f i l t r o s . 

Os m o n i t o r e s utilizados foram: 

câmara de ionização 3 e y» Victoreen-modelo 400, 

G e i g e r - M ü l l e r $ e y, Nuclear Chicago- modelo 2650, 

filme dosimétrico e 

dosímetros de TLD (LiF e C a F 2 ) . 

5.2.3. Filtro de cádmio 

As e x p e r i ê n c i a s p r e l i m i n a r e s foram r e a l i z a d a s em 

cápsulas cilíndricas de cádmio d e n o m i n a d a s C A P S U L A 1 (Figu-
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ra 3 A ) , já exi stentes no. laboratório da Divisão de Química, d e _ 

tinadas a pesquisas com m i n é r i o . 

Estas CAPSULAS 1 têm a c a p a c i d a d e de a c o n d i c i o 

nar 1 m £ de a m o s t r a , que entra em contacto direto com as pare_ 

des do filtro. 

P o s t e r i o r m e n t e , as e x p e r i ê n c i a s foram r e a l i z a d a s 

em cápsulas m a i o r e s , CAPSULA 2 (Figura 3 B ) , com o volume suf_i_ 

ciente para a c o n d i c i o n a r o P O R T A - A M O S T R A de polietileno (Fig_ 

ra 4 C ) . Para evitar o contacto direto deste tubo com as pare 

des do filtro e possível contaminação pelo C d - 1 1 5 , C d - 1 1 5 m e 

In-115m, envolveu-se o mesmo com papel c e l o f a n e . 

As e x p e r i ê n c i a s finais foram r e a l i z a d a s nas CÃP_ 

SULAS 2, pois estas se m o s t r a r a m mais a d e q u a d a s ã a n á l i s e . 

As CÁPSULAS 2 foram c o n f e c c i o n a d a s no laboratório 

da Divisão de Q u í m i c a , onde estavam d i s p o n í v e i s : placa de cãd 

m i o , forno de laboratório regulado a t e m p e r a t u r a de 700°C e _ 

tre as temperaturas de fusão e ebulição do cádmio ( 1 1 ) , exau_s 

tão vigorosa sobre o forno e capela, e m a t r i z de aço inoxidável 

304 (figuras 5.1, 5.2, 5.3, 5.4, 5.5, 5.6, 5.7, 5.8, 5 . 9 ) . 

A placa de cádmio foi cortada em pequenas t i r a s , 

cerca de (0,5 x 1) c m 2 , e com auxílio de pinça foi preenchido 

o molde (Figura 5.1) com essas t i r a s . 

Levou-se o molde ao forno e a g u a r d o u - s e a fusão. 

Retirado do f o r n o , e ainda q u e n t e , h o m o g e n e i z o u - s e o l í q u i d o 

com haste de aço i n o x i d á v e l , e l i m i n a n d o - s e , c o m o m o v i m e n t o , 

alguma bolha que porventura estivesse retida mais no fundo do 

m o l d e , que pudesse causar defeitos externos e defeitos de p o 

rosidade na peça quando esta se r e s f r i a s s e . 

Durante toda a fusão foi observada a exaustão l o c a l . 
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Posteriormente, os tarugos foram usinados sob forma 

c i l í n d r i c a . De um dos tarugos foram cortadas as t a m p a s . 

Para verificar se os f i l t r o s , q u e f o r a m c o n f e c 

cionados um a um, eram i d ê n t i c o s , foi d e t e r m i n a d a a r a z ã o de 

cádmio individual (Tabela 4 ) . Foi utilizada u m a solução pa_ 

drão de ouro de 100 yg/m£. 

5.3. Testes 

5.3.1. I ntrodução 

A análise do molibdênio natural e f e i t a p o r e_s 

pectrometria gama através da medida da intensidade do pico ga_ 

ma de 140,6 (100%) keV do nuclídeo T c - 9 9 m ( 1 3 ) . Este ê formado 

segundo a reação Mo-98 (n, y) M o - 9 9 , meia vida de 6 6 ,02h (43) 

q u e , por decaimento 8~, dá origem ao T c - 9 9 m . Foi sempre es

perado o e s t a b e l e c i m e n t o do e q u i l í b r i o . 

As c a r a c t e r í s t i c a s nucleares do Mo-98 estão apre 

sentadas na Tabela 1. 

Conforme m e n c i o n a d o , o u r â n i o , a t r a v é s do U-235 

e do U - 2 3 8 , produz o Mo-99 entre os p r o d u t o s de fissão por 

irradiação térmica e r á p i d a , r e s p e c t i v a m e n t e . 

As c a r a c t e r í s t i c a s nucleares do U-235 e U-238 e_ 

tão na Tabela 1. 

Na ativação por nêutrons t é r m i c o s , o U-238 p r _ 

duz o U-239 segundo a reação U-238 (n, y) U - 2 3 9 , meia vida de 

23,5min (43) q u e , por decaimento B~ , dá origem ao N p - 2 3 9 , meia 

vida de 2 , 3 5 d , energia do raio gama igual a 106,1 ( 1 0 0 % ) keV 

(13). 
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O cádmio ao ser ativado produz o C d - 115 segundo 

a reação Cd -114 (n, y ) , meia vida de 53,4h ( 4 3 ) , q u e p o r de 

caimento 3", origina o In-115m, meia vida de 4 , 4 9 h , e origina 

o C d - 1 1 5 m , segundo a reação C d -114 (n, y ) , m e i a vida de 4 4 , 8 d . 

As características nucleares do C d - 1 1 4 , C d - 1 1 5 , 

Cd-115m e In-115m, estão na Tabela 1. 

Baseando-se nessas i n f o r m a ç õ e s , foram feitos te_s 

tes com amostras de urânio e m o l i b d e n i o com e sem o filtro de 

cádmio com o objetivo de se obterem as m e l h o r e s condições de 

a n a li se. 

5.3.2. Ati vação 

Foram realizados testes de irradiação n a s CÃPSJJ 

LAS 1, cujos espectros gama obtidos estão r e l a c i o n a d o s nos te_ 

tes a seguir. 

Após a i r r a d i a ç ã o , cada amostra foi t r a n s f e r i d a 

para outro TUBO DE SEGURANÇA e c o n t a d a . Para cada teste m a n 

teve-se rigorosamente a mesma g e o m e t r i a . 

5.3.2.1. Teste 1 

0 objetivo deste teste foi o b s e r v a r o c o m p o r t a 

mento da CÃFSULA 1 como filtro de n ê u t r o n s . Para isso, irradia 

ram-se 2,94 mg de urânio com e sem o filtro por 15 min. Apôs 

tempo de espera de 4 d i a s , foi feita a c o n t a g e m p o r 10 m i n , 

obtendo-se os espectros gama c a r a c t e r í s t i c o s d a s a m o s t r a s 

irradiadas sem filtro (Figura 6.1) a s s i m como o d a s a m o s t r a s 

irradiadas na CAPSULA 1 (Figura 6.2). 

A Figura 6.3 m o s t r a , em d e t a l h e , a região c o r 
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respondente ao M o - 9 9 , sendo o espectro (a) r e f e r e n t e a a m o s 

tra irradiada sem cápsula e o espectro (b) referente ã irradi_ 

da com c á p s u l a . 

V e r i f i c o u - s e , a s s i m , a resposta do f i l t r o e m 

blindar os nêutrons térmicos não h a v e n d o , e n t ã o , f i s s ã o d o 

U-235 e c o n s e q ü e n t e formação do Mo-99 como produto de f i s s ã o 

(Figura 6.2). 

C o n c l u i u - s e que a CAPSULA 1 c o r r e s p o n d e u a es_ 

pectativa de ser um bom filtro nas c o n d i ç õ e s do T e s t e 1 . • 

5.3.2.2. Teste 2 

0 objetivo a seguir foi verificar qual itati vamen_ 

te a eficiência da detecção do sistema c o r r e s p o n d e n t e a ativi_ 

dade calculada de 130 Bq (Tabela 2 ) , referente â i r r a d i a ç ã o 

de 100 pg de m o l i b d ê n i o por 1h na CAPSULA 1. 

A a t i v i d a d e induzida foi s u f i c i e n t e para se o b 

ter uma boa estatística de contagem e o espectro gama obtido é 

mostrado na Figura 7. O b s e r v a - s e , n o e s p e c t r o , a presença dos 

picos gama do C d -1 15 e I n - 1 1 5 m , e l e m e n t o s c o n t a m i n a n t e s p r o v _ 

nientes do contacto entre a amostra e as paredes da c á p s u l a . 

E conveniente o b s e r v a r que a faixa de energia do espectro não 

incluiu o pico do C d - 1 1 5 m . A presença destes e l e m e n t o s não i_ 

terferiu na contagem do M o - 9 9 - T c - 9 9 m . 

5.3.2.3. Teste 3 

Este teste visou v e r i f i c a r q u a l i t a t i v a m e n t e a 

eficiência da detecção do sistema c o r r e s p o n d e n t e â a t i v i d a d e 

calculada de 44 Bq (Tabela 2) referente a irradiação de 10 yg 

de molibdênio por 3,5. h na CAPSULA 1. 
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Entretanto, não foi obtido o espectro gama devji_ 

do a elevada radiação de fundo proveniente da atividade dos con 

taminantes C d -115 e I n - 1 1 5 , embora a a t i v i d a d e do m o l i b d ê n i o 

correspondente àquele teor e tempo de i r r a d i a ç ã o , e s t i m a d a em 

44 B q , estivesse dentro da faixa de l i n e a r i d a d e do d e t e c t o r . 

A princípio acertou-se o pH da amostra p a r a o 

valor n e u t r o , para evitar o ataque e reação entre a solução e 

as paredes da c a p s u l a . E n t r e t a n t o , não se o b t i v e r a m os r e s u _ 

tados e s p e r a d o s . 

R e s o l v e u - s e , e n t ã o , e l i m i n a r os elementos conta 

minantes através da separação r a d i o q u í m i c a . 

5.2.3.4. Teste 4 

Irradiaram-se duas amostras nas C A P S U L A S 1,por 

3,5h, uma com 10 yg de m o l i b d ê n i o e outra com 5 yg de molibde_ 

nio e tempo de espera de 2 d i a s . 

0 processo de separação (Apêndice 2) (6)consis_ 

tiu em precipitar o C d -115 , Cd-115m na forma C d ( O H ) 2 a d i c i o n a _ 

do-se solução de N a O H , 8N e c a r r e a d o r de c á d m i o , e o I n - 1 1 5 m , 

como I n ( 0 H ) 3 , a d i c i o n a n d o - s e N H 4 0 H concentrado e c a r r e a d o r de 

índio. Também foi a d i c i o n a d o ã a m o s t r a c a r r e a d o r de molibdênio. 

Após a p r e c i p i t a ç ã o , a amostra foi filtrada t e _ 

do como solução de lavagem solução de NaOH e NHi»0H ( A p ê n d i 

ce 2 ) . 

P r e v i a m e n t e , testes de p r e c i p i t a ç ã o do C d e In 

individual e simultânea foram e f e t u a d o s , c o m e sem c a r r e a d o r 

de m o l i b d ê n i o . 

0 p r e c i p i t a d o , com o C d - 1 1 5 , Cd - 115m e I n-11 5 m , 
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e o s o b r e n a d a n t e , com M o - 9 9 , foram então submetidos a e s p e c 

trometri a g a m a . 

A Figura 8.1 mostra os e s p e c t r o s gama correspo_ 

dentes aos sobrenadantes da separação r a d i o q u í m i c a das amostras 

de 10 yg de molibdênio (a) e de 5 yg de m o l i b d ê n i o ( b ) . 

As Figuras 8.2 e 8.3 m o s t r a m os e s p e c t r o s c o r 

respondentes aos precipitados com Cd -115 e In-115m obtidos n a 

separação radioquímica das amostras de 10 yg e 5 yg de molib_ 

d ê n i o , r e s p e c t i v a m e n t e . Nestes e s p e c t r o s o b s e r v a - s e q u e n ã o 

foi detectado o pico gama do M o - 9 9 - T c - 9 9 m . 

E n t r e t a n t o , apesar do método de separação radio_ 

química ter sido eficiente nesses testes p r e l i m i n a r e s , verifj_ 

cou-se em outras e x p e r i ê n c i a s o aumento da c o n t a m i n a ç ã o devi_ 

do ã também crescente c o r r o s ã o . Isto implicava em dificulda_ 

de de manuseio por causa da dose de r a d i a ç ã o , e em q u a n t i d a 

des maiores de p r e c i p i t a d o . Na f i l t r a g e m t o r n o u - s e necessário 

lavar mais o precipitado e em c o n s e q u ê n c i a , ocorria maior d _ 

luição do sobrenadante onde estava presente o M o - 9 9 . 

Por outro lado, a d e s c o n t a m i n a ç ã o dos f i l t r o s 

foi dificultada pela m a l e a b i l i d a d e do material e crescente cor 

rosão do metal . 

Por f i m , o a c o n d i c i o n a m e n t o da a m o s t r a se mos 

trou bem p r e c á r i o , ocorrendo v a z a m e n t o s e, c o n s e q ü e n t e m e n t e , 

perdas da amostra por não ser possível selar os filtros de me, 

neira a d e q u a d a . 

Devido a essas d i f i c u l d a d e s r e l a c i o n a d a s com o 

filtro de c á d m i o , CAPSULA 1, r e s o l v e u - s e c o n f e c c i o n a r o u t r o 

mais a d e q u a d o . Foi então c o n f e c c i o n a d a nova cápsula d e n o m i n a 

da CAPSULA 2 (Figura 3 B ) . 
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5.3.2.5. Teste 5 

Inicialmente foi c o n f e c c i o n a d a uma c á p s u l a e 

submetida a teste de irradiação para v e r i f i c a r o seu comport_a 

mento como f i l t r o . Foi então utilizada uma a m o s t r a de 2,94mg 

de uranio com e sem c á p s u l a . 

A amostra a ser irradiada no filtro foi acondj_ 

cionada no PORTA-AMOSTRA envolvida com papel c e l o f a n e , evitajn 

do-se assim o contacto com as paredes do f i l t r o , i n s e r i d a na 

CAPSULA 2. Esta por sua v e z , inserida no " C O E L H O " . 

A amostra irradiada sem cápsula foi acondiciona^ 

da no P O R T A - A M O S T R A , no TUBO DE SEGURANÇA e , por f i m , no "COE 

LHO". 

A irradiação foi de 15 min e, apôs tempo de e_s_ 

pera de 5 d i a s , foi efetuada a e s p e c t r o m e t r i a gama das amostras, 

contadas no próprio P O R T A - A M O S T R A . 

A Figura 9.1 mostra o espectro de p u l s o s gama 

que se refere a amostra irradiada sem c á p s u l a . A Figura 9.2 

mostra o espectro relativo a amostra irradiada c o m a CÂPSU 

LA 2 e, em detalhe, e m o s t r a d a a região c o r r e s p o n d e n t e ao Mo-99 

na Figura 9.3. 

Comprova-se que a c á p s u l a c o n f e c c i o n a d a compo_r 

tou-se como um filtro a d e q u a d o : houve b l i n d a g e m do f l u x o de 

de nêutrons térmicos o suficiente para que a a t i v i d a d e i n d _ 

zida de Mo-99 como produto de fissão não fosse d e t e c t a d a . Não 

houve c o n t a m i n a ç ã o , e a amostra se m o s t r o u a d e q u a d a a o m a n u 

seio. 

A s s i m , outras 5 cápsulas foram então c o n f e c c i _ 

n a d a s , numeradas de 1 a 6 tanto a tampa como o c i l i n d r o . A Ta 
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bela 3 mostra as c a r a c t e r í s t i c a s de cada c á p s u l a . 

5.3.2.5. Teste 6 

Uma vez prontas as c á p s u l a s , foi d e t e r m i n a d a a 

razão de cádmio i n d i v i d u a l , u t i l i z a n d o - s e um padrão de o u r o 

de 100 ug/nu para v e r i f i c a r a e f i c i ê n c i a . 

Em cada cápsula foi inserido o P 0 R TA - A M O S T R A 

com a solução padrão de ouro. 

S i m u l t a n e a m e n t e foram irradiadas as a m o s t r a s 

com filtro e, em t r i p l i c a t a , amostras sem f i l t r o , t o d a s c o m 

mesmo teor de ouro. A irradiação se deu na mesa giratória por 

15 mi nutos . 

Após tempo de espera de 3 d i a s , as a m o s t ras fo_ 

ram contadas no pico gama de maior intensidade do Au - 1 9 8 , de 

energia de 412 keV. Este radionuc1 ideo e formado s e g u n d o a 

reação Au-197 (n, y) A u - 1 9 8 , m e i a - v i d a de 2,7 d i a s . 

Para efetuar a e s p e c t r o m e t r i a g a m a , as amostras 

foram contadas nos próprios tubos P O R T A - A M O S T R A em que f o r a m 

irradiadas. 

Para todos os testes que foram r e a l i z a d o s nas 

CÁPSULAS 2, foi observada a mesma g e o m e t r i a de i r r a d i a ç ã o e 

contagem. 

A Figura 10 mostra os e s p e c t r o s gama do A u - 1 9 3 

correspondentes a amostra irradiada sem o filtro e com o f i l 

tro. 0 espectro escolhido Ó o da amostra i r r a d i a d a na cãpsu_ 

la de número 2-1. Os demais e s p e c t r o s são i d ê n t i c o s . 

A Tabela 4 traz as c o n t a g e n s das amostras irra 
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diadas com e sem CAPSULA 2 , as razoes de cádmio p a r a c a d a 

filtro e a E c , energia de c o r t e , c a l c u l a d a . 

Comparando as razões de c á d m i o , o b s e r v a - s e que 

a resposta com o filtro de neutrons é idêntica para c a d a u m a 

das c á p s u l a s . Apesar d i s s o , será necessário fazer c o r r e ç õ e s 

nos cálculos para resultados mais r i g o r o s o s . 

5.3.2.7. Teste 7 

Dando c o n t i n u i d a d e as e x p e r i ê n c i a s , foi e x e c u 

tado este teste visando-se observar se haveria f o r m a ç ã o d e 

Mo-99 como produto de fissão em amostras de 1,6 e 3,1 y g de 

u r â n i o , irradiadas sem filtro por 4 h o r a s . Em paralelo foram 

irradiadas amostras com 2 e 10 yg de m o l i b d ê n i o . 

A Figura 11.1 mostra os e s p e c t r o s gama das a-

mostras de 1,6 e 3,1 yg de urânio. E o b s e r v a d a a presença do 

M o - 9 9 , produto de fissão. 

Pode-se notar que a proximidade dos picos gama 

de energia de (103,6 + 106,1) keV em relação ao pico g a m a de 

140,6 keV do T c - 9 9 m , p o d e r á ser importante fator i n t e r f e r e n t e 

se a amostra de urânio for de teor maior que dessas a m o s t r a s . 

A elevada atividade induzida e, c o n s e q ü e n t e m e n t e , e l e v a d a ra 

diação de f u n d o , poderão m a s c a r a r o pico gama de i n t e r e s s e . 

A Figura 11.2 apresenta em detalhe a região cor 

respondente ao Mo-99 dos espectros da Figura 11.1 e ao M o - 9 9 

das amostras de 2 e 10 yg de m o l i b d ê n i o . 

A análise da figura mostra que a i n t e n s i d a d e 

do pico do Mo-99 proveniente da fissão no padrão de 3,1 yg de 

urânio, é semelhante a intensidade deste mesmo pico provenier_ 

te da reação (n, y) e m u m padrão de 2 yg de m o l i b d ê n i o . M e s 
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mo no padrão de 1,6 ug de urânio já e s i g n i f i c a t i v a a intens_i_ 

dade do gama do M o - 9 9 - T c - 9 9 m . 

Dos testes efetuados com amostras de u r â n i o e 

molibdênio de diversas massas e tempos de radiação v a r i a d o s , 

observou-se q u e , para a massa de m o l i b d ê n i o de 10 ug ou m e n o s , 

são necessárias 4 horas de irradiação com e sem f i l t r o p a r a 

que se obtenha estatística favorável â e s p e c t r o m e t r i a gama (Fi_ 

gura 11.2 (d)). 

Para amassa de 2,94 mg de u r â n i o , 15 minutos de 

irradiação foram suficientes para a fissão e formação de Mo-99 

(Figura 9.1) e também para verificar a.boa resposta d a cãpsjj 

la como filtro (Figura 9.2). E c o n v e n i e n t e se o b s e r v a r , en_ 

t r e t a n t o , a atividade induzida e elevada radiação de f u n d o . 

Se forem tomadas e n t ã o , amostras e m d u p l i c a t a , 

contendo 2,94 mg de urânio e 10 ug de m o l i b d ê n i o e s u b m e t e _ 

d o - a s , s i m u l t a n e a m e n t e , a irradiação sem filtro (amostra 1) e 

com filtro (amostra 2) será observado que: 

Se o tempo de irradiação for de 15 m i n u t o s , 

a atividade induzida de Mo-99 presente na a m o s t r a 1 será dev_i_ 

do ao produto de f i s s ã o , pois a ausência de a t i v i d a d e induzida 

desse elemento na amostra 2 comprova este f a t o . Além do m a i s , 

confirma que tempo de irradiação foi i n s u f i c i e n t e para a t i v a r 

o molibdênio natural da amostra 2. 

Se o tempo de irradiação for de 4 h o r a s , a 

atividade induzida do Np-239 será tão elevada e m a m b a s as a_ 

m o s t r a s , que i m p o s s i b i l i t a r á a e s p e c t r o m e t r i a gama d e v i d o â 

saturação do d e t e c t o r . Recorrer a um maior tempo de e s p e r a 

não s o l u c i o n a r i a , pois a meia vida do Np-239 de 2 , 3 5 d i a s ê 

idêntica a do Mo-99 (Tabela 1). A solução seria recorrer a ou 

tro método que c o n t o r n a s s e as d i f i c u l d a d e s s u r g i d a s . 
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5.3.3. Extração com solvente 

A p l i c o u - s e a técnica de extração com solvente o_r 

gãnico, escolhida por seus excelentes resultados na determin_a 

ção de traços de e l e m e n t o s , e x e c u t a d a antes da i r r a d i a ç ã o . 

Foi necessário decidir qual método a d e q u a d o : e_x 

tração do m o l i b d e n i o ou extração do u r â n i o . E n t ã o , alguns mé_ 

todos foram t e s t a d o s . 

0 c o m p o r t a m e n t o do m o l i b d e n i o foi a c o m p a n h a d o a-

través do Mo-99 como t r a ç a d o r , e f e t u a n d o - s e a espectometria g_ 

ma das fases o b t i d a s , mantendo a g e o m e t r i a c o n s t a n t e p a r a ca_ 

da teste e esperando o equilíbrio M o - 9 9 - T c - 9 9 m . 

Quanto ao u r â n i o , seu a c o m p a n h a m e n t o foi feito a_ 

traves da análise por neutrons retardados (53) de a l í q u o t a s 

das fases. 

I n i c i a l m e n t e , foram feitos testes de extração do 

moli bdêni o. 

5.3.3.1 . Teste 8 

0 método de extração do m o l i b d e n i o e m u r â n i o 

(55) baseia-se na extração desse elemento com acetato de n-ami_ 

la em solução 8N de acido c l o r í d r i c o . 

Para a e x t r a ç ã o , e n t r e t a n t o , não se dispunha do 

reagente acetato de n-amila e s i m , o acetato de a m i l a , mistu_ 

ra de vários isÔmeros acetato de n - a m i l a , i s o - a m i l a , sec-ami_ 

la (12). 

A p o s s i b i l i d a d e remota de importação do r e a g e _ 

te acetato de n-amila levou a se t e n t a r o b t e r i n i c i a l m e n t e o 
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o volume de apenas 300 ml do reagente e a falta de padrões em 

métodos para verificar o grau de pureza das f r a ç õ e s destil_a 

das impediram o processo de d e s t i l a ç ã o . 

A obtenção do acetato de n-amila a partir da es 

terificação do álcool n-amílico com acido acético g l a c i a l em 

presença de ácido sulfúrico concentrado (54) s e r i a uma a l t e _ 

nativa v i á v e l , mas não se dispunha do álcool para a r e a ç ã o . 

Devido a esses f a t o r e s , r e s o l v e u - s e a p l i c a r o 

método com o acetato de a m i l a , mesmo que a extração do m o l i b 

dênio não fosse e f i c i e n t e , mas que houvesse r e p e t i t i v i d a de . 

Se urânio fosse c a r r e a d o , p o s t e r i o r m e n t e , através da a t i v a ç ã o 

epitérmica seria verificada a m i n i m i z a ç ã o das i n t e r f e r ê n c i a s . 

0 método (Apêndice 3) foi aplicado em soluções 

com 2,94 mg de urânio e 50, 100, 5 0 0 , 1000 e 2000 yg de molib 

d ê n i o , com molibdenio m a r c a d o . 

Os espectros gama c o r r e s p o n d e n t e s âs fases orgâ 

nicas e aquosas foram obtidos a partir do volume total aferj_ 

do de cada f a s e . Houve i m p o s s i b i l i d a d e de se c o n c e n t r a r a a_ 

mostra devido a possível formação de M o C l 2 e s u a p e r d a p o r 

volati1i zação ( 1 1 ) . 

Os espectros gama o b t i d o s , c o r r e s p o n d e n t e s âs 

fases orgânicas e aquosas após a extração com diversas conceji 

trações de m o l i b d e n i o , foram i d ê n t i c o s . 

A Figura 12 m o s t r a , o espectro gama d a s f a s e s 

da amostra com massa de 1000 yg de m o l i b d e n i o . 

O b s e r v a - s e que o m o l i b d e n i o se d i s t r i b u i u q u a 

se igualmente nas duas fases. 
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Não foi verificada a d i s t r i b u i ç ã o do urânio nas 

f a s e s , devido ao resultado do m o l i b d e n i o não t e r s i d o plena 

mente s a t i s f a t ó r i o . R e s o l v e u - s e , e n t ã o , testar outros métodos 

mais a d e q u a d o s . 

5.3.3.2. Teste 9 

A seguir foi aplicado o método de extração do 

molibdenio com TBP em meio clorídrico (16) em amostras com 2,94mg 

de u r â n i o e 50, 100 e 500 yg de m o l i b d e n i o , com m o l i b d e n i o 

marcado. 

0 procedimento (Apêndice 4) consiste em extrair 

o molibdenio com o solvente orgânico e r e e x t r a T - l o c o m a g u a 

d e s t i l a d a . Ao aplicá-lo a reextração não foi e f i c i e n t e , v e ri_ 

ficando-se a presença do elemento em ambas as f a s e s . 

Os espectros gama c o r r e s p o n d e n t e s âs fases orga 

nica e aquosa da extração foram obtidos a partir do volume to_ 

t a l , a f e r i d o , de cada f a s e . A Figura 13.1 mostra esses espec 

tros do M o - 9 9 , relativos a amostra de 100 yg d e m o l i b d e n i o , 

pois os demais espectros são i d ê n t i c o s . 

O b s e r v a - s e na f i g u r a , a e f i c i ê n c i a da extração: 

o molibdenio está presente só na fase o r g â n i c a . 

A Figura 13.2 m o s t r a os e s p e c t r o s gama do Mo-99 

obtido para as duas fases após a primeira r e e x t r a ç ã o da fase 

orgânica da Figura 1 3 . 1 ( a ) . 

Não foi possível efetuar as demais r e e x t r a ç õ e s 

devido â formação de emulsão entre a fase o r g â n i c a e a á g u a . 

F o r a m , e n t ã o , tomadas a l í q u o t a s de 1m£. de ambas 

as fases e submetidas a análise por neutrons r e t a r d a d o s . O s 
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resultados (Tabela 5) acusaram a presença de urânio q u a s e to

talmente na fase o r g â n i c a . 

A extração se m o s t r o u eficiente em termos de m _ 

l i b d ê n i o , mas não do urânio. Este elemento presente na f a s e 

orgânica implicava em reextração do m o l i b d e n i o a c o m p a n h a d a de 

c e n t r i f u g a ç ã o . E n t r e t a n t o , a centrífuga disponível n ã o pode 

ser utilizada para amostras com urânio e, devido a p r o v á v e i s 

contaminações do m a t e r i a l , não foi realizada esta e t a p a . R e_ 

s o l v e u - s e , e n t ã o , testar outro m é t o d o . 

5 . 3 . 3 . 3 . Teste 10 

Foi aplicado o método de extração d e u r â n i o 

(Apêndice 4) que se baseia na extração do elemento com T B P , 

fosfato de tributila ( 2 0 ) . São s e p a r a d a s as fases orgânica 

e aquosa , e a a q u o s a ê submetida a outra extração de u r â n i o 

com solução 20% de TBP em tetracloreto de c a r b o n o . 

A técnica (Apêndice 5) foi e x e c u t a d a em amostras 

contendo 2,94mg de urânio e 50, 100, 5 0 0 , 1 0 0 0 , 2000 e 3 0 0 0 y g 

de m o l i b d e n i o , tendo Mo-99 como t r a ç a d o r . 

Foi obtido o espectro gama das f a s e s , com volu 

me total a f e r i d o . 

A Figura 14 mostra o espectro de pulsos gama re 

lativo às fases aquosa e orgânicas da amostra de 500 yg de mo 

l i b d ê n i o , ou s e j a , 1 0 y g / m l , c o n c e n t r a ç ã o de i n t e r e s s e . 

As amostras de 50 e 100 yg de m o l i b d e n i o apre 

sentam espectros idênticos a de 500 y g . Já as amostras c o m 

1000, 2000 e 3000 y g , a p r e s e n t a m Mo-99 na fase o r g â n i c a . 
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5.3. 3 . 4 . T e s t e 11 

Para verificar o c o m p o r t a m e n t o de u r â n i o , foi 

executado o método de extração de amostras com 2,94 mg de ura 

nio e 500 yg de m o l i b d ê n i o . De cada fase de cada a m o s t r a fo 

ram tomadas alíquotas de 1 mi em t r i p l i c a d a . J u n t a m e n t e com 

p a d r õ e s , as amostras foram submetidas a analise p o r nêutrons 

retardados ( 5 3 ) . 

Os resultados (Tabela 6) foram e x c e l e n t e s q u a _ 

to a repeti t i v i d a d e , inclusive os r e l a c i o n a d o s com as fases <a 

quosas que a p r e s e n t a r a m teores menores que 10 y g . P o r é m , dev_i_ 

do ao método de nêutrons retardados a p r e s e n t a r erro m a i o r de 

5% para massas menores que 10 y g , tornou-se n e c e s s á r i o c o n f i r 

mar este r e s u l t a d o . 

5 . 3 . 3 . 5 . T e s t e 12 

Para confirmar os resultados obtidos pela anãli_ 

se por nêutrons retardados da fase a q u o s a , foi e f e t u a d a a neu_ 

tron-ativação seguida de e s p e c t r o m e t r i a gama desta fase de uma 

das a m o s t r a s . 

Foram tomadas alíquotas de 1 ml em t r i p l i c a t a . 

Juntamente com padrões de urânio de 3,1, 14 e 70 y g , as a m o s 

tras foram a c o n d i c i o n a d a s nos tubos P O R T A - A M O S T R A S , no T U B O 

DE SEGURANÇA e no "COELHO" adequado para irradiações no Termi_ 

nal Pneumático 2 ( 3 2 ) . 

ApÕs irradiação e tempo de e s p e r a , foi efetuada 

a e s p e c t r o m e t r i a gama das a m o s t r a s . 

A Figura 15 apresenta os e s p e c t r o s g a m a para 

o padrão de 3,1 yg e para uma a l í q u o t a , já que os espectros de 

todas foram i d ê n t i c o s . 
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Os espectros confirmam os resultados da análise 

por nêutrons retardados em relação ã fase a q u o s a . 

5.3. 3 . 6. Teste 13 

Dando continuidade aos testes para verificar se 

o método de extração de urânio com TBP atendia a todos os r_ 

quisitos n e c e s s á r i o s , foi feita a d e t e r m i n a ç ã o do t e o r de mo 

libdênio na fase a q u o s a . 

Como todo o a c o m p a n h a m e n t o do m o l i b d e n i o nas ex_ 

trações foi feito através do Mo-99 como t r a ç a d o r , então duraji 

te as extrações pode ter havido preferência ou rejeição do so__ 

vente por um dos i s ó t o p o s , ou seja o m o l i b d e n i o m a r c a d o t e r 

permanecido na fase aquosa e o natural ter passado para a f a_ 

s e o r g â n i c a ( 2 1 ) . 

Para que tal fato fosse v e r i f i c a d o , foi f e i t a 

a determinação de m o l i b d e n i o total nas fases aquosas pelo m é_ 

todo de absorção a t ô m i c a ( 2 0 ) , através do e s p e c t r o f o t ô me t r o 

de absorção atômica P e r k i n - E l m e r , modelo 5000. 

Os resultados (Tabela 7) c o n f i r m a r a m o teor de 

m o l i b d e n i o nas fases a q u o s a s . 

De posse de todos esses r e s u l t a d o s , c o n c l u i u -

se que o método de extração adequado âs condições de a n á l i s e , 

é a extração de urânio por TBP. 

5.3, 3 . 7 . Teste 14 

Amostras de l i x í v i a s , em g e r a l , contêm c o n c e n 

trações de sódio mais elevadas que 1 mg/m.ü,. 
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Na extração com TBP esses elementos permanecem 

na fase a q u o s a , significando que serão ativados s i m u l t â n e a m e _ 

te com o molibdênio na etapa de anã!ise . posterior a e x t r a ç ã o . 

E n t r e t a n t o , a análise por ativação por neutrons e p i t ê r m i c o s 

de amostras com sódio é vantajosa por m i n i m i z a r a interferên

cia em termos de atividade desse elemento ( 2 5 ) . Os d a d o s nu_ 

cleares do Na se encontram na Tabela 1. 

P a r a , e n t ã o , verificar o c o m p o r t a m e n t o d e s s e 

elemento na extração de urânio com TBP e suas i n t e r f e r ê n c i a s 

na a t i v a ç ã o , foi executado o método de extração ( A p ê n d i c e 1) 

em amostras com 2,94 mg de u r â n i o , 500 ug de m o l i b d ê n i o , 3 mg 

de sódio. 

Para a i r r a d i a ç ã o , foram tomadas alíquotas d e 

1 mi da fase aquosa e a c o n d i c i o n a d a s de m a n e i r a adequada para 

a irradiação com filtro e sem filtro de c á d m i o . 

Após irradiação de 4 h , foi efetuada a contagem 

do Na-24, meia vida de 15 h e formado segundo a reação Na-23 

(n, y) N a - 2 4 , no pico gama de energia de 1368,4 keV. 

A Figura 16 mostra o espectro gama para a amos 

tra irradiada com e sem c á p s u l a . 

Observa-se que a a t i v i d a d e induzida na a m o s t r a 

irradiada no filtro ê, a p r o x i m a d a m e n t e , 25 vezes menos do que 

a irradiada sem cádmio. Isto significa uma redução significa 

tiva da radiação de fundo. 

5.3 . 3.8. Teste 1 5 

Neste teste foram aplicadas em a m o s t r a s , as têc 

nicas de extração de urânio com TBP e irradiações c o m e s e m 

filtro de c á d m i o . 
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Este procedimento visou v e r i f i c a r a e f i c i ê n c i a 

das t é c n i c a s , agora executadas em s e q ü ê n c i a . 

Amostras com 2,94 mg de urânio e 500 ug de molij_ 

dênio f o r a m , e n t ã o , submetidas ã extração de u r â n i o , c o n f o r m e 

Teste 10. Da fase aquosa foram tomadas a l í q u o t a s que com p _ 

drões de 1,6 e 3,1 ug de urânio e de 2 e 10 ug de m o l i b d e n i o 

foram irradiadas s i m u l t a n e a m e n t e por 4 h o r a s , com e sem cãpsu_ 

la. 

As Figuras 17.1 e 17.2 m o s t r a m os e s p e c t r o s o_ 

tidos dos padrões de m o l i b d e n i o de 2 e 1 0 y g , r e s p e c t i v a m e n t e . 

As Figuras 17.3 e 17.4 m o s t r a m os e s p e c t r o s ob 

tidos dos padrões de 1,6 e 3,1ug de u r â n i o , r e s p e c t i v a m e n t e . 

Em d e t a l h e , a região do Mo-99 ê m o s t r a d a nas fj_ 

guras 17.5 e 17.6 referentes aos padrões de 1,6 e 3,1ug de u-

rânio, r e s p e c t i v a m e n t e . 

0 espectro gama da fase aquosa e m o s t r a d o na 

Fi gura 17.7. 

O b s e r v a - s e que a intensidade do raio g a m a do 

M o - 9 9 - T c - 9 9 m da alíquota da fase a q u o s a , com massa nominal de 

1 0 u g de m o l i b d e n i o , F i g u r a 1 7 . 7 , e s e m e l h a n t e a i n t e n s i d a d e 

deste raio p r o v e n i e n t e dos padrões de 1 0 u g de m o l i b d e n i o , F_i_ 

gura 17.2. 

C o n f i r m a - s e , t a m b é m , a s i g n i f i c a t i v a a t i v i d a d e 

induzida de Mo-99 como produto de f i s s ã o , Figuras 17.5 e 17.6. 
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6. CONCLUSÕES 

É i m p o r t a n t e , em analise por a t i v a ç ã o , que a a t i v i d a d e in_ 

duzida na amostra seja tal q u e , o espectro gama obtido p e r m i 

ta determinar q u a n t i t a t i v a m e n t e o u , ao m e n o s , q u a l i t a t i v a m e n 

te os elementos p r e s e n t e s , de acordo com a f i n a l i d a d e da a n a 

lise. 

A análise seletiva por meio de neutrons e p i t é r m i c o s pode 

favorecer a d e t e r m i n a ç ã o o u , no m í n i m o , a i d e n t i f i c a ç ã o de ele 

mentos que em análise por ativação convencional seriam d e s f a v _ 

recidos. 

Propõe-se um método de d e t e r m i n a ç ã o de m o l i b d ê n i o em pre 

sença de urânio através da análise por ativação p o r n e u t r o n s 

e p i t é r m i c o s . 

A escolha baseou-se na sua q u a l i d a d e de a n á l i s e seletiva 

que favorece aqueles elementos com alta razão ( I / a ^ ) . No c a s o , 

o Mo-98 apresenta razão de a p r o x i m a d a m e n t e 47,7 enquanto que o 

U-235, responsável pela interferência do seu produto de fissão 

M o - 9 9 , apresenta a razão de 0,47 para a reação (n, f) ( T a b e l a 

8 ) . 

Alem do m a i s , foi mostrado no Capitulo 4 que ao i r r a d i a r 

amostras de igual teor de urânio e m o l i b d ê n i o , v e r i f i c a - s e que 

nas condições de irradiação no reator TRIGA MARK-I I P R - R 1 , c o m 

filtro de cádmio ê 27 vezes mais favorável do que as c o n d i ç õ e s 

de irradiação na mesma posição sem o c á d m i o . 

Utilizando amostras com 3 mg de urânio e 10 ug molibdênio, 

foram executados testes com e sem CÁPSULAS 1 e 2 de cádmio, se_i 

do que as 2 se m o s t r a r a m mais a d e q u a d a s com R^^ ^ de 2,6 e E c 

de 0,57 eV (Tabela 4 ) . 



63 

Foi utilizado o método de separação do urânio c o m TBP an 

tes da irradiação para diminuir a radiação de fundo nas irra

diações p o s t e r i o r e s . 

N o m i n a l m e n t e , essa técnica ê 9 9 , 9 % (20) e f i c i e n t e em se 

tratando de extração de u r â n i o , s i g n i f i c a n d o que em a m o s t r a s 

com massa de 3 mg de u r â n i o , 3 ug p e r m a n e c e r ã o na fase aquosa, 

o que não é s i g n i f i c a t i v o , uma vez que o v o l u m e f i n a l é d e 

50 m £ . Entretanto, se a extração não for bem c o n d u z i d a por algum 

erro e x p e r i m e n t a l , e restarem ao menos 2 u g / m £ de urânio , ou 

s e j a , 100 ug no t o t a l , em torno de 9 6 , 5 % de e f i c i ê n c i a , a con 

tribuição na atividade do Mo-99 devido ao produto de f i s s ã o , 

será s i g n i f i c a t i v a . 

Além do m a i s , e l e m e n t o s como o s ó d i o , que p e r m a n e c e m n a 

fase aquosa após a extração e que a p r e s e n t a m elevada secção de 

choque de ativação t é r m i c a , também interferirão na analise do 

m o l i b d ê n i o , elevando a radiação de fundo e p o s s i v e l m e n t e impe

dindo a e s p e c t r o m e t r i a gama devido ã saturação do d e t e c t o r . 

A utilização do filtro de cádmio é a d e q u a d a para minimizar 

a atividade desses elementos com secção de choque térmica ele

vada. 0 s ó d i o , no c a s o , a p r e s e n t a razão (I/a^) de v a l o r 0,62 

(Tabela 8 ) . 

Observa-se nesta T a b e l a , que os fatores de v a n t a g e m em r_ 

lação ao m o l i b d ê n i o do Na-23 e do U-235 são m a i o r e s que 1, ou 

s e j a , 14,5 e 1 9 , 2 , r e s p e c t i v a m e n t e . E e x p r e s s a , a s s i m , quantj_ 

t a t i v a m e n t e , a v a n t a g e m da utilização de nêutrons e p i t ê r m i c o s 

na ativação em relação a qualquer um dos r a d i o i s ó t o p o s c o n s i d _ 

rados. 

C o n c l u i n d o , a presença de sódio e, ao m e n o s , de 2 u g / m £ de 

urânio j u s t i f i c a m a utilização do filtro de nêutrons para a de 

terminação de m o l i b d ê n i o . 
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O método proposto se mostrou viável para a d e t e r m i n a ç ã o 

de molibdênio nas amostras de urânio u t i l i z a d a s , que c o r r e s 

pondem, em concentração desses e l e m e n t o s , aquelas provenientes 

do controle de processos de benefi ci amento de m i n é r i o s brasj_ 

leiros d e s e n v o l v i d o s no CDTN. 

A finalidade de iniciar a utilização do fluxo de neutrons 

epitérmicos do reator TRIGA MARK-I IPR-R1 nas rotinas a n a l í t _ 

cas do CDTN foi a l c a n ç a d a , e embora o fluxo de n e u t r o n s e p i 

térmicos seja relativamente b a i x o , se for comparado ao de ou 

tros reatores de p e s q u i s a , este se m o s t r o u s u f i c i e n t e para a 

realização das e x p e r i ê n c i a s no decorrer do t r a b a l h o . 

A técnica de análise por ativação aqui o t i m i z a d a com a co_ 

fecção de filtros de cádmio mais a d e q u a d o s para a u t i l i z a ç ã o , 

aliada a processo de separação q u í m i c a , expande as possibili_ 

dades de análise mais seletiva e de alta s e n s i b i l i d a d e . Mais 

um recurso do reator foi e x p l o r a d o , t o r n a n d o - s e e x c e l e n t e f e _ 

ramenta para a d e t e r m i n a ç ã o de elementos na a n á l i s e p o r n ê u 

t r o n - a t i v a ç ã o . 

A futura implantação dessa técnica a n a l í t i c a deverá envol 

ver separação química e irradiação de a m o s t r a s e de padrões de 

molibdênio em p a r a l e l o . A presença de i n t e r f e r ê n c i a s ê pouco 

provável ( 2 ) , e n t r e t a n t o , estudos deverão ser e f e t u a d o s p a r a 

cada caso. 
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T a b e 

E q u i v a l ê n c i a 

1 a 2 

de unidades 

1 barn ( b) 1 0 " 2 8 m 2 / n ú c l e o 

1 becquerel (Bq) 2,7 X 1 0 " 1 1 Ci 

1 curie (Ci ) 3,7 X 1 0 1 0 Bq 

; ,1 .elétron-volt (eV) 1,60219 X 1 0 " 1 9 J 



T a b e l a 3 

Dimensões das CAPSULAS 2 

C á p s u l a 

C i l i n d r o T a m p a 
C i l i n d r o 

e T a m p a 

C á p s u l a 

Al tura 

(mm) 

P r o f u n d i 

d a d e 

(mm) 

D i â m e t r o 

i n t e r n o 

(mm) 

Di ã m e t r o 

e x t e r n o 

(mm) 

E s p e s s u r a 

(mm) 

M a s s a 

(g) 

E s p e s s u r a 

(mm) 

M a s s a 

(g) 

M a s s a 

total 

(g) 

1 31 ,50 29,00 12,40 15,00 1 ,30 17,77 3,10 4,00 21 ,70 

2 31 ,70 28,70 12,40 15,00 1 ,30 17,85 3,20 4,10 21 ,95 

3 31 ,90 2 9 , 2 0 12,40 15,00 1 ,30 17,49 3,20 4,01 2 2 , 5 0 

4 31 ,80 29,00 12,50 15,00 1 ,30 17,84 3,20 4,07 21 ,91 

5 31 ,70 29,20 12,20 15,20 1 ,50 18,43 3,40 4,30 2 2 , 7 3 

6 32,30 29,60 12,00 15,00 1 ,30 19,77 3,20 4,00 2 3 , 7 7 
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T a b e l a 4 

Razão de cádmio para o ouro e energia de corte - CAPSULAS 2 

Amostra 
Contagem 

( t c = 5min) 
A A C d 

K C d 

(calculado) 

L c 
(calculado) 

(eV) 

Pi 51421 47791 

P 2 
52433 48803 

P 3 
51070 47440 

1 22532 18902 2,5 

2 22674 18044 2,7 

3 22563 18933 2,5 

4 22285 18655 2,6 0,57 

5 22364 18734 2,6 

6 22180 1 8550 2,6 

BK6 3630 

calculado conforme sugerido em (24) 

calculado conforme sugerido em (50) 



T a b e l a 5 

Uranio total determinado por neutrons retardados 

nas amostras utilizando TBP em meio clondrico 

fase aquosa fase organ i ca 

(vg) (vg) 

Extração 75 - 20 2800 - 100 

Reextração 2700 í 100 80 í 20 
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T a b e l a 6 

Uranio total determinado por neutrons retardados nas amos_ 
tras utilizando TBP em meio nítrico 

fase aquosa fase orgânica (TBP) fase orgânica (TBP + C C 1 4 ) 
(yg) (yg) (yg) 

< 50 2000 - 100 80 t 50 
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T a b e l a 7 

Concentração de molibdenio total nas amostras 

determinada pelo método de absorção atômica 

Solução com traçador Solução sem traçador 

(Mo-99) apôs extração após extração 

Ensaio (yg/iw) (yg/m í) 

1 7,0 7,1 

2 6 ,8 7,3 

3 7,3 7,3 

4 7,0 7,1 

5 7,1 7,1 

média 7,0 í 0,2 7,2 í 0,1 
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T a b e l a 8 

Razão de c á d m i o , fator de vantagem e razão (I/a^.) 

dos nuclídeos em estudo 

Nuc1Tdeo 
R * K C d 

(calculado) 

p * * 

(calculado) 

( i / a )*** 

(cal culado) 

Na-23 26,3 17,1 0,62 

Mo-98 1 ,54 47,7 

Au-197 2,6 15,8 

U-235 29,5 19,2 0,47 + 

U-238 1 ,25 0,81 101,9 

* calculado conforme sugerido em (46) 

** calculado em relação ao M o - 9 8 , conforme sugerido 

em (46) 

calculado conforme sugerido em (46) 

+ ( I f / a f ) 



F i g u r a s 



Variação da secção de choque total por 

n ú c l e o , em função da energia do neutron 

(23) 
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Figura 2 - Variação da secção de c h o q u e total do 

cádmio em função da energia do n e u t r o n , apre 

sentando pico de r e s s o n â n c i a em 0,176 eV e 

c o r r e s p o n d e n t e a 2 x 1 0 ~ 2 í , m 2 por n ú c l e o ( 2 3 ) 
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e 15,1 

A - CAPSULA I B - CAPSULA 2 

O B S ' TODAS A S M E D I D A S EM MIL ÍMETROS (mro).i 

Figura 3 - Capsulas de cadmio f i l t r a n t e s 
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Posição Discriminçao Quantidade Material Dimensões em bruto 

1 fixador 1 aço inox 1 1/4" x 12 mm 

2 recipiente 1 aço inox 5/8" x 1 1/8" x 50mm 

3 pino 2 aço inox 1/8" x 18 mm 

4 pino de aperto 1 aço inox 5/8" x 20 mm 

5 recipiente 1 aço inox 5/8" x 1 1/8" x 50mm 

6 base 2 aço inox 9/64" x 48 x 60mm 

7 haste 1 aço inox -
8 1 imitador 1 aço inox 1/2" x 52mm 

(Acabamento da peça: N 7 , superfícies alisadas) 

Figura 5.1 - Matriz da CAPSULA 2 de cádmio 
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0 24,8 

0 29 

Figura 5.2 - F i x a d o r , posição 1 
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Figura 5.3 - R e c i p i e n t e , posição 2 
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Figura 5.4 - P i n o , posição 



83 

0 15,3 III • - • > " - ' 

CM 

¡ CO 
CO 

to 
CO 

CO 

to 

MF 1/4" 

Figura 5.5 - Pino de a p e r t o , posição 4 



Figura 5.6 - R e c i p i e n t e , posição 5 
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Figura 5,7 - B a s e , posição 5 
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Figura 5.8 - H a s t e , posição 7 
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Figura 6.2 - Espectro gama obtido da amostra contendo 2,94 mg de urânio 
irradiada com CAPSULA 1 (t^- = 15min, 4 d , t, 1Omi n ) 
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(a) (b) 

ENERGIA ( k e V ) 

Figura 6.3 - Espectro gama obtido entre 120 e 160 keV 

( t i = 1 5 m i n , t = 4 d , t = 10min) 

(a) irradiação sem capsula 

(b) irradiação com capsula 
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110,6 

Espectro gama relativo ao precipitado da separação radioquTmica 

da amostra com 5 y g de m o l i b d ê n i o (t. =3 , 5h , t £ > 2d , t c = 1 O m i n ) 
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X4 XIO 

EMERGIA ( IceVl 

Figura 9.1 - Espectro gama obtido da amostra contendo 2,94mg 
de urânio irradiada sem cápsula (t^ = 15 min , 
t = 5 d , •t = 5 min) 
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140,6 ¿ 0 0 4CO E N E R G I A ( K e V j 

Figura 9.2 - Espectro gama Qbtido da a m o s t r a contendo 2,94mg 

de urânio irradiada na CAPSULA 2 (t. = 15 min , 

t e = 5 d , t c = 5 min) 
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Figura 9.3 - Espectro gama obtido entre 120 e 160 keV 

( t i = 15min, t g = 5 d , t = 10min) 

(a) irradiação sem cápsula 

(b) irradiação com CAPSULA 2 
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Figura 10 - Espectro gama obtido da amostra de ouro 

(t.j = 1 5 m i n , t = 3 d , t = 5min) 

(a) irradiação sem capsula 

(b) irradiação com CÁPSULA 2-1 
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Figura 11.1 - Espectro gama obtido das amostras de urânio apÕs 

irradiação sem cápsula (t. = 4h, t = 2d, t = 5 min) 
i e c 

(a) 1,6 y g de urânio 

(b ) 3,1 yg de urân i o 
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E N E R G I A ( k e v ) 

Figura 11.2 - Espectro gama o b t i d o entre 120 e 180 keV, irra 

diação sem capsula ( t^ = 4h, t& = 2d, t = 5 min) 

(a) 1,6 yg de urânio 

(b) 3,1 ug de urânio 

(c) 2 yg de m o l i b d ê n i o 

(d) 10 yg de m o l i b d ê n i o 
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Figura 12 - Espectro gama do t r a ç a d o r , obtido entre 100 e 180 

keV, relativo a extração de m o l i b d ê n i o com a c e t £ 

to de amila da amostra com 2,94 mg de urânio e 

1000 ug de molibdênio (t = 5 min) 

(a) fase orgânica 

(b) fase aquosa 
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ENERGIA (keV) 

Figura 13.1 - Espectro gama do t r a ç a d o r , o b t i d o entre 100 e 180 

keV, relativo â extração de m o l i b d e n i o com TBP 

em meio clorídrico da amostra com 2,94 mg de urâ 

nio e 100 ug de m o l i b d e n i o (t = 20 min) 

(a) fase orgânica 

(b) fase aquosa 
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Figura 13.2 - Espectro gama do t r a ç a d o r , obtido entre 100 e 

180 keV, relativo a primeira reextração do molib 

dênio da fase orgânica (Figura 13.1 (a))(t = lOmin) 

(a) fase orgânica 

(b) fase aquosa 
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Figura 14 - Espectro gama do t r a ç a d o r , obtido entre 120 e 160 

keV, relativo a extração de urânio com TBP em meio 

nítrico da amostra com 2,94 mg de urânio e 500 yg 

de molibdênio (t = 5 min) 

(a) fase aquosa 

(b) fase orgânica TBP 

(c) fase orgânica TBP + C C 1 4 
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Figura 15 - Espectro gama o b t i d o entre 50 e 90 keV [t. = 3 0 s , 

' t g = 4 ,5 mi n , t = 5 mi n ) 

(a) 3,1 ug de urân io 

(b) alíquota da fase aquosa após extração de urânio 

com TBP da amostra com 2,94 mg de urânio e 500yg 

de molibdênio 
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Figura 16 Espectro gama obtido entre 1 270 e 1600 keV relati^ 

vo a fase aquosa após extração de urânio com TBP 

da amostra com 2,94 mg de u r â n i o , 500 ug de mol ib 

denio e 3 m g de sódio ( t ^ = 4 h , t = 2d , t c = 10min) 

(a) irradiação sem cápsula 

(b) irradiação com cápsula 



107 

Figura 1.7.1 - Espectro gama. obtido entre 90 e 180 keV rela^ 

tivo ã amostra com 2 yg de m o l i b d ê n i o (t^ = 4h, 

t '. = 2 d , t = 10 min) 

(a) irradiação sem cápsula 

(b) irradiação com cápsula 
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Figura 17.2 - Espectro gama obtido 

lativo â amostra com 10 

( t . = 4 h , t e = 2 d , t c = 

(a) irradiação sem cãps 
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Figura 17.3 - Espectro gama o b t i d o entre 90 e 180 keV re 

lativo ã amostra com 1,6 yg de urânio (t. = 4h, 

t = 2 d , t = 10 min) 

(a) irradiação sem cápsula * 

(b) irradiação com cápsula 
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Figura 17.4 - Espectro gama o b t i d o entre 90 e 180 keV rela 

tivo ã amostra com 3,1 ug de urânio (t^ = 4 h , 

t e = 2 d , t c = 10 min) 

(a) irradiação sem capsula 

(b) irradiação com capsula 
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E N E R G I A ( keV) 

Figura 17.5 - Espectro gama obtido entre 120 e 180 keV rela_ 

tivo a amostra com 1,5 ug de urânio (t^ = 4h , 

t = 2 d , t = 10 min) 
e c 

(a) irradiação sem capsula 

(b) irradiação com capsula 
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to) (b > 

E N E R G I A (keV) 

Figura 17.6 - Espectro gama obtido entre 120 e 180 keV rela_ 

tivo ã amostra com 3,1 ug de uranio (t- = 4h , 

t = 2 d , t = 10 min) 

(a) irradiação sem capsula 

(b) irraidação com capsula 
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Figura 17.7 - Espectro gama obtido entre 90 e 180 keV relativo 

a fase aquosa da extração de urânio c o m T B P em 

meio nítrico da amostra com 2,94 mg de u r â n i o e 

500 yg de mo l i b d e n i o ( t i = 4 h , t = 2 d , t = 1 0 m i n ) 

(a) irradiação sem cáp s u l a 

(b) irradiação com c a p s u l a 



A p ê n d i c e 1 

Soluções 
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1. Solução de moli bdên i o 

Preparar solução de 1 . 000 mg/mí, e partir de solução de 

1,000 g - 0,002 g de m o l i b d ê n i o , reagente Titrisol da M e r c k , 

sob forma do composto ( N h U ) 6 M o 7 0 2 *. 4 H 2 0 . diluindo com água 

desti1ada para 1 1i tro. 

A partir dessa s o l u ç ã o , preparar outras de menor concen 

tração por diluição de alíquotas com agua d e s t i l a d a . 

Para a obtenção de soluções com M o - 9 9 , c o r r e s p o n d e n t e a 

500 ug/m£ e atividade de 1,95x1o 1 1 B q , irradiar 5 mg de molilb 

dênio por 3 horas e aferir o volume para 10 m l . 

2. Solução de urânio 

S e c a r , p r e v i a m e n t e , óxido de u r â n i o , U 3 0 8 ( J o h n s o n ) , em 

estufa a 1 08 0 C ate peso c o n s t a n t e . 

Pesar 1,7689 g, atacar com 10 ml de solução de ácido ni_ 

tricô 8N e diluir com água destilada para 500 m l . 

Fatorar por método p o t e n c i o m e t r i c o (36) para v e r i f i c a r 

a concentração final de u r â n i o . 

A partir desta s o l u ç ã o , preparar outras de menor concen 

tração por diluição de alíquotas com água destilada , adicici 

nando ácido nítrico (d = 1,400) em volume c o r r e s p o n d e n t e a 10% 

do volume t o t a l . 

^ • Solução de sÓdi o 

Preparar solução de 1 , 000 mg/me, a partir de solução de 

1,000 g - 0,002 de s ó d i o , reagente Titrisol da Merck sob for 

ma do composto NaCl , diluindo com água d e s t i l a d a para 1 litro. 



A p ê n d i c e 2 

S e p a r a ç ã o r a d i o q u í m i c a do cádmio e do índio 
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1 . Obj eti vo 

Radioisótopo Reação de formação meia-vida Principal energi a 

formado ( 1 3 ) ( 4 3 ) gama, em keV ( 1 3 ) 

Cd - 1 1 5 m Cd - 1 1 4 ( n , y ) 4 4 , 8 d 9 3 4 , 1 ( 1 0 0 %) 

Cd - 1 1 5 Cd - 1 1 4 (n, y ) 2 , 2 d 5 2 7 , 7 ( 1 0 0 %) 

In - 1 1 5 m Cd - 1 1 4 (n, Y , Í T ) 4 , 5 h 3 3 6 , 6 ( 1 0 0 %) 

Mo - 99 Mo - 98 ( n , $ - , Y ) 6 6 , 0 2 h 
1 4 0 , 6 ( 1 0 0 %) 

Tc - 99m 6 , 0 2 h 
1 4 0 , 6 ( 1 0 0 %) 

3 . A p a r e i h a g e m 

Reator nuclear 

Multicanal acoplado a detector de Ge-Li 

Material usual de radioproteção 

Tubos de irradiação 

Descrever o método de separação r a d i o q u í m i c a do índio e 

cãdmio ( 6 ) , elementos contaminantes da solução de m o l i b d e n i o 

irradiada na CÁPSULA 1 de c ã d m i o , por 3 , 5 h. 

A contaminação foi proveniente do contacto direto da so 

lução com as paredes do filtro de c ã d m i o . 

2 . Princípio 

0 processo de separação consiste na preci p i t a ç ã o dos ele 

mentos c o n t a m i n a n t e s , seguida de f i l t r a g e m . 

Os elementos presentesna solução i r r a d i a d a , são: 
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4, Solução padrão de m o 1 i b d e n i o 

Preparar soluções com c o n c e n t r a ç ã o de 10 e 5 ug/ml a par 

tir de diluição de alíquotas do padrão de 1 , 000 mg/mí; de mol i b_ 

denio (Apêndice 1 ) . 

5. -Reagentes 

Solução carreadora de m o l i b d ê n i o , 1 mg/ml, p r e p a r a d a 

a partir de dissolução de 2,042 g de m o l i b d a t o de amónio ani_ 

dro em água destilada e levando-se a 1 litro. 

Solução carreadora de c á d m i o , 20 m g / m £ , p r e p a r a d a a 

partir de dissolução de cádmio metálico com solução de ácido 

nítrico 8 N . 

Solução c a r r e a d o r a de T n d i o , 20 m g / m £ , p r e p a r a d a a 

partir da dissolução de Tndio metálico com solução de acido 

nítrico 8 N . 

Solução de hidróxido de s ó d i o , 8 N , preparada a partir 

da dissolução de 32g de N a O H , com água destilada c o m p l e t a n d o 

o volume para 100 ml. 

Solução de ácido nítrico 8 N . 

Hidróxido de a m o n i o , d = 0,91. 

Solução de l a v a g e m , solução 10% da solução de hidrõ 

xido de sódio e 20% de hidróxido de a m o n i o , em á g u a . 

Contar o Cd - 1 15m, Cd-115 e In-115m, nas energias gama de 

9 3 4 , 1 , 527,7 e 336,6 keV, r e s p e c t i v a m e n t e , para v e r i f i c a r a 

eficiência da separação r a d i o q u í m i c a . 

Efetuar a contagem do C d - 1 1 5 m , Cd-115 e do I n - 1 1 5 m nos 

precipitados das a m o s t r a s . 

Contar o M o - 9 9 - T c - 9 9 m para v e r i f i c a r a e f i c i ê n c i a da se 

paração r a d i o q u í m i c a . 



A p ê n d i c e 3 

Extração do molibdênio com acetato de amila 
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1 . Objetivo 

Radioisótopo Reação de formação Meia-vida Principal energia 

formado (13) (43) gama, em keV (%) (13) 

Mo - 99 Mo - 98 (n,e~,y) 65,02 h 14 0,6 (100%) 
Tc - 99m 6,92 h 

14 0,6 (100%) 

3. A p a r e i h a g e m 

- Reator nuclear 

Multicanal acoplado a detector de Ge-Li 

Material usual de r a d i o p r o t e ç ã o 

Tubos de irradiação 

4. Soluções 

Solução de molibdénio com traçador (Apêndice 1) 

Solução de urânio (Apêndice 1) 

5. Reagentes 

- A c e t a t o de a m i l a , p . a . , 9 8 , 0 % de C H 3 C 0 0 C 5 H n 

Descrever o método de extração do m o l i b d é n i o com aceta_ 

to de ami1 a ( 5 5 ) . 

2. Princípio 

0 processo consiste em extrair o m o l i b d é n i o do urânio 

com acetato de amila em solução de ácido clorídrico 8 N . 

O traçador apresenta as seguintes c a r a c t e r í s t i c a s : ' 
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- Solução de sulfato de s ó d i o , 10% p/v 

Solução de nitrato de p o t á s s i o , 20% p/v 

Solução de ácido c l o r í d r i c o , 8N 

Solução de ácido n í t r i c o , 8N 

Acido s u l f ú r i c o , d = 1,84 

Acido c l o r í d r i c o , d = 1,19 

Hidróxido de a m ó n i o , d = 0,91 

6. Procedi mento 

Levar a fumos a a m o s t r a . 

Adicionar 10 ml de ácido s u l f ú r i c o , levar até a s e c u r a . 

Dissolver o resíduo sulfatizado com 15m£ de solução de 

ácido clorídrico e aquecer ate a f e r v u r a . 

Adicionar 1 ml da solução de sulfato de s ó d i o e mis tu 

rar v i g o r o s a m e n t e . 

A c r e s c e n t a r 25 ml de ácido clorídrico c o n c e n t r a d o . 

Transferir a amostra para balão de extração com capacj_ 

dade de 125 m l , lavando o béquer com 5 ml da solução de ácido 

clorídrico. 

A d i c i o n a r 2 ml da solução de nitrato de potássio e ag_i_ 

tar v i g o r o s a m e n t e . 

Juntar â a m o s t r a , 10 m£ de acetato de amila e agitar por 

5 mi nutos. 

Por cerca de 15 m i n u t o s , deixar que as fases se separem. 

Colher a fase aquosa aferindo o volume para 50 ml e a 

orgânica aferindo para 10 m l . 

Efetuar a espectrometria gama das f a s e s . 



Extração de molibdenio com fosfato de tributila (TBP) 
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1 . Objeti vo 

Radioisótopo Reação de formação M e i a - v i d a Principal energia 

(13) (43) gama em keV (13) 

Mo - 99 Mo - 98 (n.ß'.y) 66,02 h 14 0,6 (100%) 
Tc - 99m 6,02 h 

3. A p a r e i h a g e m 

Reator nuclear 

Multicanal acoplado a d e t e c t o r de Ge-Li 

Material usual de r a d i o p r o t e ç ã o 

Tubos de irradiação 

4. Soluções 

S o l u ç ã o de molibdenio com traçador (Apêndice 1) 

S o l u ç ã o de urânio (Apêndice 1) 

5. Reagentes 

- T B P , p . a . 

Descrever o método de extração do m o l i b d e n i o com TBP 

(16). 

2. Princípio 

0 processo consiste em extrair o m o l i b d e n i o com TBP em 

meio clorídrico e reextraí-lo com á g u a . 

0 traçador apresenta as c a r a c t e r í s t i c a s : 
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Solução de acido c l o r í d r i c o , 6N 

6 . Procedi mento 

Purificar o TBP com ãcido c l o r í d r i c o , 6N. 

Pipetar a amostra para balão de e x t r a ç ã o , de 125 m l . 

A c r e s c e n t a r cerca de 12 ml de solução de ãcido clorídri_ 

co. 

A dicionar 9 ml de TBP e agitar por 2 m i n u t o s . 

Esperar que as fases se separem. 

Colher a fase aquosa 1, aferindo volume para 25 m £, e a 

o r g â n i c a , aferindo volume para 10 ml e efetuar a contagem gama 

de cada fase. 

Voltar a fase orgânica para o balão de estração e lavar 

cinco vezes com 10 ml de á g u a , agitando por 1 m i n u t o , p a r a a 

reextração do m o l i b d e n i o . 

Para a separação das f a s e s , c e n t r i f u g a r , d e v i d o â t e n 

dência do TBP a formar emulsão. 



Extração de urânio com fosfato de tributila (TBP) 
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1. Objetivo 

Radioisótopo Reação de formação Meia - Vida Principal energia 

formado (13) (43) gama em keV (13) 

Mo - 99 Mo - 98 (n,B~,Y) 66,02 h 
14 0,6 (100%) 

Tc - 99m 6,02 h 
14 0,6 (100%) 

3• A p a r e i h a g e m 

Reator nuclear 

Mui ti canal acoplado a detector de Ge-Li 

Material usual de radioproteção 

Tubos de irradiação 

4. Soluçoes 

Solução de molibdenio com traçador (Apêndice 1) 

Solução de urânio (Apêndice 1) 

Descrever o método de extração do urânio com TBP ( 2 0 ) . 

2. Principio 

0 processo consiste em extrair o urânio com TBP em meio 

nítrico 8N. 

Com solução de TBP e tetracloreto de c a r b o n o , a fase a 

quosa é p u r i f i c a d a . 

0 traçador apresenta as c a r a c t e r í s t i c a s : 
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5. Reagentes 

- T B P , p . a . 

Solução de acido n í t r i c o , 8N 

Solução de TBP 20% em t e t r a c l o r e t o de carbono 

6. Procedimento 

Pipetar amostra para balão de extração de 125 m l . 

Adicionar 10 ml da solução de ácido nítrico 8N. 

Adicionar 10 nu de TBP e agitar por 3 m i n u t o s . 

Após as fases se s e p a r a r e m , colher a fase aquosa e m ou_ 

tro balão de s e p a r a ç ã o . 

Lavar a fase orgânica duas vezes c o m 15 ml da solução 

á c i d a , agitando por 2 minutos e recolhendo a s fases a q u o s a s 

no balão com a primeira fase a q u o s a . 

Lavar as fases a q u o s a s , juntar com 20 ml da solução d e 

TBP e C Clij, para reextrair o urânio que pode não ter sido ex 

traído. 

Colher as fases aferindo os volumes p a r a 25 ml , as or 

g â n i c a s , e 50 ml a a q u o s a . 

Efetuar a e s p e c t r o m e t r i a gama de cada f a s e . 



N o m e n c l a t u r a 



129 

Letras Latinas 

A Atividade total induzida no nuclídeo X sem o filtro 

de c á d m i o , J T " 1 

A~, A t i v i d a d e total induzida no nuclídeo x c o m o f i l t r o 
Cd 

de cádmi o , IT~ 11 

A g Atividade induzida por neutrons epitermicos no nuclídeo 

X sem o filtro de c á d m i o , | T - 1 j 

A fl A t i v i d a d e induzida por neutrons e p i t e r m i c o s no o u r o , 
^' - i i ' com o filtro de c á d m i o , | T _ 1 | 

A„ r.4 A t i v i d a d e induzida por neutrons e p i t e r m i c o s no n u c T í e,Cd r ' — 
deo x> com o filtro de c á d m i o , | T ~ 1 | 

^Mo A t i v i d a d e total induzida no m o l i b d e n i o , sem o f i l t r o 

de c á d m i o , | T ~ 1 1 

A q Número de A v o g a d r o , |mo 1~ 1 [ 

A^ A t i v i d a d e induzida por neutrons térmicos no n u c l í d e o 

X, sem o filtro de c á d m i o , | T _ 1 | 

Aj. ^ u A t i v i d a d e induzida por neutrons térmicos no o u r o , sem 

o filtro de c á d m i o , JT" 1) 

Aj. Atividade induzida por neutrons térmicos no n u c l í d e o x 

com filtro de c á d m i o , I T " 1 

Ay A t i v i d a d e induzida c o r r e s p o n d e n t e ao Mo-99 p r o d u z i d a 

pela fissão do u r â n i o , sem o filtro de c á d m i o , | T _ 1 j 

b b a r n , unidade de medida da secção de choque do eleme_n 

t o , 1b = 1 0 ~ 2 8 m 2 / n ú c l e o , !,L2 I 
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Ci C u r i e , medida de a t i v i d a d e , 1Ci = 3,7 x 1 0 1 0 d e s i n t e 

grações por s e g u n d o , 1Ci = 3,7 x 1 0 1 0 B q , | T _ 1 | 

E Energia cinética da partícula i n c i d e n t e , | M L 2 T " 2 | 

E* Energia de excitação do núcleo c o m p o s t o , ¡ M L 2 T ~ 2 | 

E c Energia efetiva de c o r t e , J M L 2 T _ 2 | 

E n Energia do n e u t r ó n , | M L 2 T ~ 2 ¡ 

F Fator de vantagem 

I Integral de ressonância do nuclídeo x> | L 2 | 

I^ u Integral de ressonância do o u r o , | L 2 | 

I* Integral de ressonância do U-235 para a r e a ç ã o U-235 

f , 2 3 5 r 

(n, f) ¡ L 2 | 

1^ Integral de ressonância do nuclídeo i n t e r f e r e n t e i, 

K M 

I 9 8 Integral de ressonância do Mo-98 | L 2 | 

k Valor igual a 0,44 usual para o a b s o r v e d o r cadmio 

L Energia de l i g a ç ã o , ¡ML 2 T ~ 2 | 

m Massa usada do elemento x> ¡M| 

m i Massa da partícula i n c i d e n t e , | M | 

m(Mo) Massa usada de m o l i b d e n i o , ¡M[ 

m(U) Massa usada de u r â n i o , ¡M¡ 
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M Massa m o l e c u l a r do elemento x» 1 M mo 1~ 1 [ 

M (Mo) Massa molecular do m o l i b d ê n i o , |M m o l - 1 | 

M(U) Massa m o l e c u l a r do u r a n i o , |M m o l - 1 | 

M^ Massa do núcleo alvo o r i g i n a l m e n t e em r e p o u s o , | M | 

n Número de átomos-alvo presente 

PF Produto de fissão 

Rççl Razão de cádmio do nuclTdeo x • 

R C d Au Razão de cádmio do ouro 

R~, • Razão de cádmio do nuclTdeo interferente i Cd,i 

1 1 , M e i a ~ v i d a , I T i 

t Tempo de c o n t a g e m , | T | 

t Tempo de e s p e r a , |T| 

t^ Tempo de i r r a d i a ç ã o , | T | 

x Fração de neutrons térmicos não a b s o r v i d a pelo cádmio 

Y,, Rendimento acumulativo do M c - 9 9 , d e v i d o a f i s s ã o do 
U , 9 9 

U-235 por neutrons t é r m i c o s . E p r a t i c a m e n t e o mesmo 

valor para a fissão do U-238 por neutrons rápidos 

1/y Fração de neutrons e p i t é r m i c o s a b s o r v i d a pelo cádmio 
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Letras Gregas 

a Razão entre os fluxos de neutrons rápidos e térmicos 

6 Abundância isotópica do nuclTdeo 

6 9 8 Abundância isotópica do Mo-9.8 

9 2 3 5 Abundância isotópica do U-235 

9 2 3 8 Abundância isotópica do U-238 

X- Constante de desintegração (j¿n'2/ti^ )> ¡ T - 1 | 

• E Secção de choque nuclear m a c r o s c ó p i c a , | L - 1 | 

a Secção de choque nuclear m i c r o s c ó p i c a , | L " 2 | 

o"a Secção de choque para a difusão e l á s t i c a , J E " 2 ! 

a a t Secção de choque de a t i v a ç ã o , J E - 2 ! 

o ^ Secção de choque de a b s o r ç ã o , | L " 2 ¡ 

Secção de choque para a difusão i n e l á s t i c a , | L " 2 | 

oQ Secção de choque para a captura ou a b s o r ç ã o radioatj_ 

v a , ( L - 2 ¡ 

oQ Secção de choque de ativação e p i t é r m i c a do n u c l T d e o 

| L " 2 ¡ 

°e Au Secção de choque de ativação e p i t é r m i c a do ouro ¡ L ~ 2 | 

ov Secção de choque para a f i s s ã o , ¡ L ~ 2 J 



Secção de choque térmica do ü-235 para a reação U-235 

( n , f ) , |L" 2| 

Secção de choque rápida do U-238 para a r e a ç ã o U-238 

(n, f ) , |L" 2| 

Secção de choque de ativação térmica do n u c l T d e o in_ 

terferente i , |L~ 2| 

Secção de choque de ativação r á p i d a , l i - 2 ! 

Secção de choque de ativação térmica do nuclTdeo x > 

|L- 2| 

Secção de choque de ativação térmica do o u r o , |L~ 2j 

Secção de choque de ativação térmica do M o - 9 8 , ! L ~ 2 | 

Secção de choque de ativação em função da energia dos 

neutrons , |L~ 2| 

Fluxo de neutrons e p i t é r m i c o s , [neutrons L" 2 T - 1 [ 

Fluxo de neutrons r á p i d o s , [neutrons L~ 2 T _ 1 | 

Fluxo de neutrons t é r m i c o s , |nêutrons L~ 2 T - 1 j 

NuclTdeo de interesse 

Densidade atômica do a l v o , [átomos L" 3| 
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