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NOMENCLATURA

A = amperes.

Am-241 = isótopo do amerlcio com número de massa 241 ( 9 S Am 1 4 1 )

At = atividade gama, em dps.

At* = atividade, em desintegrações por segundo, de cada uma dai 3 fonte* medidas.

At >
eon = atividade gama do Cs-137 corrigida k w i decaimento durante o período de resfriamento, para

cada uma das 3 amostres medidas.

At. = atividade gama média por grama de urlnio irradiado.

Cs-137 = isótopo do césio com número de messa 137( fsCs"T )

E = eficiência de contagem.

F " número de fissões por grama da urlnio

% F = 'percentagem atômica total de fissab.

F 8 = númaro de fissões de nuclídeos U-236 ocorridas am um grama «it urlnio durante a

Irradiação.

% F6 = número de fissões de átomos de U-236 ocorridas durante a irradiação por 100 átomos da

urlnio inicialmente presentes.

L e intensidade gama

KeV - kilo elétrsit volt

M - molaridaJe

M u = mol de urlnio

M U N « mot da nitrato de uraniio

m U N = massa da nitrato da uraniio depositado para contagem gama.

Nc» 137 " n u m f r o ° * ttomos da Cs-137 por grama da urlnio

N° - número de átomos de U-236 presentes na amostra nto irradiada (por grama d* urlnio)



N& = número de átomos de U 235 presentes na amostra irradiada por grama de urinio

N° = número de átomos de U-236 presente* em um grama da urinio da amostra nio irradiada.

N 6 = número de átomos de U-236 presentes em um grama de urinio da amostra irradiada.

N° = número de átomos de U-238 presentes em um grama de urinio da amostra nio irradiada.

% Ng = percentagem atômica média de U-238 nas amostras nio irradiadas.

Np-239 = isotopo de neptúnio com número da masta 239 ( » 3 N p " ' )

Np-240 = isõtopo de neptúnio com numero de massa 240 WsNp2 4 0 )

Pu-239 = nuclfdeo da plutônio com número de massa 238 ( M h i * l f )

Pu-240 = nuclídeo de phitonio com número de massa 240 ( ,4Pu1 4 0>

Pu-241 - nuclídeo de plutônio com número da massa 241 ( , 4 Pu 1 4 1 )

Pu-242 - nuelídeo de plutònio com número de massa 242 (»4Pua 4 1)

Re-187 = ísótopo de rlnio com número de massa 187 ( 7 sRe I t T )

R ° / 8 = razio isotópica entre o número de átomos da U-235 a de U-238 m amostra da urinio nio

irradiada.

RB/S = razio isotópica entre o número da átomos da U-236 a da U-238 na amostra da urinio

irradiada.

R g ^ = razio isotópica entre o número da átomo* da U-236 a da U-238 na amostra da urinio nio

irradiada.

R6 /B = razio' isotópica entre o número da átomos da U-236 a da U-238 pretanta* na amostra d*

urinio irradiada.

R j / B » razio entre o número da átomos da U-238 t d» U-236 praunM nt «mostra da urinio nfc

irradiada.

R6 / B • razio entra o número da átomos da U-236 a da U-236 a da U-236 presentes na amostra

da urinio irradiada.

S • áraa sob o pico gama da Cs-137.

t " tampo da irradiacfb da amostra,

f « tampo daeorrido entre o final da irradiaçio a u medidas da deslntagracio gama da Cs-137.



t" - tempo que a amostra permaneceu no reator

t£ = tempo de cohtagem

IJ-235 = nuclídeo de urânio com número de massa 235 U 2 U 1 " )

U-236 = nuclfdeo de urânio com número de massa 236 U j U 3 * ' )

aG = raiSo entre as seções de choque efetivas de captura e de fissSo de U-235.

<t> = fluxo de neutrons térmicos nas posiçSes de irradiação do reator I.E.A. - R.I. , expresso em

número de neutrons por segundo por centímetro quadrado.

X = constante de d"caimento do Cs-137

Ml = microlitro

o* = seção de choque efetiva de captura de neutrons térmicos pelo U-235.

oest = desvio padrib estatístico das contagens gama.

oex = desvio padrão devido ao fato de a fonte nfo ser puntual.

a E 7 = desvio padrSo da eficiência de detecto gama 1 energia de 661,6 KeV.

o* = seçSo de choque efetiva de fissSo jor neutrons térmicos para U-235.

o. = desvio padrSo da intensidade gama da desintegração do Cs-137.
7

op - desvio padrSo devido ao posicionamento vertical da fonte,

"tot = e"° t o t a l comet"io n a l determinações das atividades das amostras.



MEDIDAS DA PERCENTAGE!*/! ATÔMICA DE FISSÃO DO U-2^5 POR

ESPECTROMETRIA DE MASSA TERMOIONICA

José Fernando de A. C. Taddai

RESUMO

0> método! msl: empregados na madida precisa da abundancias isotopicas am urânio, a da percentagam

atômica de fissão do U-236 para determinação da quaima da combustível nuclear, baseiam-se am medidas

espectromtiricsi d* maua da tarmoionizaçSo.

Empregando um espectromesro de massa de fome sólida, modele TH5, da VAJUAN MAT, acoplado a um

liitama da processamento do dadosfmodeto SS-t<»Tfr; 8í~VOTWW ASSOCIATE, foram tomadas medidas da raiSes

isotãpicat da urânio, a partir da soluções dikifdas da pastilhas sintarizadas de 6xido da urânio irradiadas a nSo

irradiadas, a partir das quais foi calculada a parcantagem atômica da fissío devida aos átomos de U 235

A saparsçjto do* praahnoi da fitsio 11 purificação química de urtnio foram afttuadas por troca aniftnica.

É fornecida uma daKriçSo detalharia dos procedimentos de irradiação, dissolução, saparacfo a purificação

químicas, depotiçio, coleta a pniansamanto <!• dados.

CAPfruio i

INTRODUÇÃO

Na tecnologia nuclear, a porcentagem total da átomos fisjionadoí, (burn-up), ocorrida num
combustível nuclear durante seu período da irradiação no reator, é um parâmetro particularmente
importante, seja considerando um aspecto puramente econômico, tal como o estabelecimento dos custos
do ciclo do combustível nuclear, seja considerando aspectos essencialmente operacionais, tais como a
operaçSo de reatores nucleares, contabilidade de materiais f fsseis, aplicação da normas de segurança e de
salvaguardas para combustíveis irradiados, ou Mja ainda considerando um aspecto mais fundamental, de
interesse direto para os estudos, pesquisas a desenvolvimento de novos tipos de combustíveis
nudearei17 '»'"'.

Os problemas envolvidos na determinação precisa da parcentagem total de ftsslo em
aombuttíveís nucleares irradiados, s*o particularmente complexos, et considerarmos que, durante *
irradiação de um combustível, diferentes reeçOea nudeares, «Mm da fissão propriamente dita, atUto
ocorrendo simultaneamente no combustível, podendo multar numa "produção" a num "consumo"
adicional de nudfdeos físseta a férteis.

Os método* meli precisos para a determinação da pereentagem atômica de flíslo envolvem a
detarminaefo de perímetros que só podem sw medidos após a dissolução de parte ou de todo o
Aprovada pan publicando em ftvtembro/1978.



elemento combustível. Dentre os método* destrutivos mais utilizados, quer pela precislo final dos

resultados, quer pela sua aplicabilidade e vários tipos de combustíveis nucleares, destacam-se aqueles que

envolvem a utilizaçlo da* espectrometria de massa de fome solida: Método do Neodimio-14812'301, que

s« baseia na mediria desse produto de fissão em comburtfveij irradiados; Método das Variações

Iwtópicas'1'. que se baseia na medida do número de átomos de determinados nuclídeos de urânio, em

amostras equivalentes e representativas de combustível, antes e depois da irradiação.

O presente trabalho visa a determinação da percentagem atômica de fissSo devida somente aos

átomos de U-235 presentes numa amostra de combustível nuclear pastilha de oxido de urlnio (urinio

natural) irradiado no reator I.E.A.-R.1. Para isso baseou-se no método das variaçAes isotópicas, que neste

caso se restringe è determinação da diferença entre o número de átomos de U-235 presentes em amostras

de combustível pré e pos-irradiado.

A percentagem atômica de fissão devida ao U-235, além de se constituir numa iinortante etapa

na determinação d? percentagem total de fissSo de nuclídeos ffsseis em combustíveis nucleares, para a

qual, no caso de combustíveis tipo PWR, contribui preponderantemente, tem importância significativa no

estudo de danos metalúrgicos em amostras de combustível e no material de encamizamento, nos cálculos

de reatores e na determinação de parâmetros nucleares de irradiação e do reator.

SSo apresentadas e discutidas as expressões para o cálculo da percentagem atômica de fissSo.

devida aos átomos de U-23b, a partir de medidas de razões isotópicas no urânio antes e depois de

irradiado, considerando principalmente e especialmente as condições de irradiação: amostras da urânio

natural, período de irradiação relativamente reduzido, baixo fluxo de neutrons.

Foram desenvolvidos e estabelecidos procedimentos químicos específicos para a disroluçâo das

pastilhas de'oxido de urânio, deposicSo de quantidades adequadas de urânio sobra filamentos metálicos

de renio, e a nttençto da forma química requerida, (UOj l , para a producfo de feixes ionicos estáveis e

com íntensióade adeqjadas.

Foram igualmente estabelecidos e iiadronizados procedimentos operacionais no espectròmetro

d» massa e sistema de processamento d» dados, para a produçio, analisa, a medida das correntes íonícas.

CAPíYULO I I

CONSIDERAÇÕES TEORICAS-EXPRESSÕES PARA O CALCULO OA

PERCENTAGE»! ATÔMICA DE FISSÃO DO U-236

O método utilizado neste trabalho para o cálculo da percentagem atômica da fistlo do U-236,

envolve a determinaçlo da quantidade da material físsionável presente na amostra da combustível, antas

a depois da irradiação. E m diferença está diretamente relacionada com o número da fissoas qua

ocorreram na amostra, permitindo então o cálculo da percantagam atômica da flatfo.

O seguinte esquema simplificado poda m proposto para descrever at raacfles nucleares

principais, qua ocorrem durante a Irradiacfo com neutrons térmicos, da uma amostra da urânio natural,

num reator nuclear'28',



•p.r.

Figura 2.1 - Representação E«quemática das Principais Reações que Ocorrem Quando da Irradiação
de um Combustível de Urânio

Do esquema acima apresentado, pode-se propor três possibilidades para o cálculo do número de
átomos de U-235 fissionados:

' 1) A partir do consumo de U-235 e produção de U-236.

2) A partir do consumo de U-235 e do conhecimento da razffo entre as seçOes de choque
efetivas de captura e de fissíc do U-236.

3) A partir da produçSo de U ?3ô, e conhecimento da razão entre as MçSes de choque
efetivas de captura e de fissSo do U-235.

No primeiro caao, o número de fiseBei é expresso por:

* (NB ~ N5» " <*6 ' N6>

onda:

Ng = número de átomoi de U-235 antes da irradiaçfc

N 6 - número de átomos de U-235 apot a irradiação

Ng = número de átomos de U-236 antes da irradlaçjo

N f l = número da átomos da U-236 apoi a irradiação

F5 = número de fissfies ocorridas no U-235 durante a irradiaclo.



As expressões (N^ — N&) e (Ng - Ng), representam respectivamente o r.'imero de átomos de
U-235 consumidos, e o numero de átomos de U-236 produzidos na irradiação.

Reescrevendo a expressão (11.1), temos:

N°6) - |N B + N6) t"-2>

Como o número de átomos de uma Mpécie isotòpica pode ser expresso por:

R A / B « ' *

onde:

N A = número de átomos do nuclfdeo A

N_ = número de átomos do nuclfdeo B
o

BA/B = r a z S o i s o t í >P i c a entre A e B

Podemos escrever a equação (11.2) na seguinte forma:

onde:

R5/8 = r a z 3 ° ' ^ ^ P ' 0 3 U-235/U-238 na amostra de urânio nSo irradiado.

R6/8 ~ r a z 2 ° i s o t í l P i c a U-236/U-238 na amostra de urânio nío irradiado.

R6 / 8 = razão ísotópíca U-235/U-238 na amostra de urânio irradiado.

R6/8 ~ r a z í o i s o t ó P i c a U-236/U-238 na amostra de urânio irradiado.

Ng = número de átomos de U-238 na amostra nâo irradiada.

A segunda posiibilidade para a medida do número de fissões devido aos átomos de U-235 na
amostra irradiada, envolve o conhecimento do parâmetro nuclear a s , definido como:

( I IW

onde:

' as
c - a secçío de choque efetiva de captura de neutrons para U 235.

o*c = a seccâo de choque efetiva de fissSo do U-233 para neutrons térmicos.

Como o consumo total de U 235. representado por (N^ - Ng), é proporcional a (oc *• o f), e o
consumo de U-235 por UuSo, é proporcional a ofr, podemos escrever a sefjuinte relação:



, N 5 -

F 5

e temos, então:

FR = (N°s - H.) — I"-6»

ou, lembrando-se que:

temos:

= N° |R" - RK/fi) — dl.8)
a, +ac

'8 '"5/B "5/8

De (11.5) e (11.8), vem:

= 5ükÜ!^ ,,,.9)
5 1 + °

Utiliundo a quantidade de U-236 produzido durante a hradiaçSb, a ratio entre as secçSes de
choque efetivas de captura e de fissSo |a&), outra expressio para Fg pode ser desenvolvida em funcSo,
agora, do número de átomos de U-235 presentes no combustível antes da irradiação.

Considerando uma irradiação com um fluxo 0(n/cm1seg.), durante um tempo t (segundos),
temos que o número total de átomos de U-235 após a irradiaçlo pode ser expresso por:

-ia, + o ) 0 t
e f c * (11.10)

a quantidade de U-236 consumido será:

OU

Nfi " N 6 " N"|1 - e °f*°e * t T (11.12)
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Por sua vez, a quantidade de U-236 após a irradiação, pode ser expressa por:

'8 "6

Dividindo (11.13) por (1110), vem:

"f + o e

N B NB af + oc a, + oc

N 6 <Of + e ) * t N°6 "c
— = e f c [ - T - + J (11.14)
N B N 5 af + a c of + a c

Expressando em termos de razSo isotõpica • resolvendo para e ' " f + ° c ' * l , temos:

R6/6 + ^ T ^
. f f f c = — (11.15)

R6/5

Substituindo (11.15) em (11.12), temos:

R ; « * X ^
= N° 1 (11.16)

R8 / B • —

"6/6 H6/5

R6/6 + f"

, ,M7)

Como o núnwfo de fiüfies pode ser expresso por:

F . = ( N . Ns) (11.18)



Vem, substituindo (11.17):

R
6/5 6/5 vf

(11.19)

fi6/5
"f T "c

Como:

temos,

* ;

, então:

«Ni

«5

R6/5

R6/5 H

~ R6/5

«5

°t * °c * * °5

D _ D°
"6/5 "6/6

F- = N" ' (11.21)
6 R

6 / 5 + t t 5« R 6 /6 + 1 '

Algumas observaçfle» com relaçSo as axpressBes desenvolvidas para o cálculo do número de
finde* ocorridas, se faz neoesiír»:

1) No desenvolvimento das expressOes foi considerado qua ntm U-238 nem U-236 sfo
perdidos por captura ou fissSo durante a irradiaçlò.

2) A determinaclo da peroentagem de fissfo através áu equações (11.4) a (11.9), é muito
sensível i contaminaofo com urinio natural, especialmente quando amostras da material
muito enriquecido sfo utilizadas. Para evitar possíveis contaminações com urinio natural,
deve-se tomar cuidados especiais durante o processamento químico das amostras.

3) A mpressio (11.21) * recomendada para a medida da percentage™ de ttomos de U-23S
fissionados, em combustíveis submetidos a baixas exposições. Como a variação antm as
razfles R0 / B antes e depois da irradiação, utilizada nessa expressão para o cáleti» do
número de fissões, é muito maior do que a variaçfe entre as raxBes R 6 / g utilizadas nas
wpresfOes (11.4) a (11.9), a expressão (11.21) I multo mais sensível para medidas em
combustíveis pouco irradiados. AMm do mais, eae equaçfo ê muito manos sensível I
conumlnaçfo com urinio natural (138 vezes, per ser independente do U-238(1>). A
desvantagem meior ne utilizaclo dessa expressão, I a necessidade de se conhecer a rerlo



entre as seções de choque efetivas de captura e de fissão. Para combustíveis reciclados,
onde a quantidade inicial de U-236 i alta e variável, nSo se recomenda a utilização dessa
expressão:

4) A expressão (11.9) é utilizada para combustíveis reciclados ou para combustíveis onde o
conteúdo de U-236 nà*o é conhecido.

5) Apesar da utilização da expressão (11.9) para amostras com baixas exposições, taxa de
queima por fissJo inferiores a 10%, resultar em erros mais significativos do que •
utilização da expressão (11.21), pois esta utiliza a diferença entre as razSes R e / 5 invés de
R 5/8 ' * a exP fess3° utilizada neste trabalho para a determinação da percentagem atômica
de fissSo, pois a sensibilidade atual do sistema de deteçáo do espectrometro utilizado
new» trabalho nâb permite a medida das quantidades extremamente reduzidas de U-236
nas amostras irradiadas.

Além dos erros inerentes a diferença ( R j / 8 - Rs/g). » utilização da expressSo (11.9) sofre das
limitações impostas pela necessidade do conhecimento de a., que dependa do espectro neutronico do
reator na posição de irradiação da amostra em questão.

CAPÍTULO I I I

PROCEDIMENTOS

INTRODUÇÃO

O método adotado neste trabalho, para medida da percentagem de fissJo dos nuclfdeos de
U-23S em pastilhas de UOj, urânio natural, envolve atividades de estudo, desenvolvimento r. implantação
de vários procedimentos químico-anallticos, cjug se iniciam com a irradiação das pastilhas de oxido de
urânio, seguidos da dissolução das mesmas apôs ur* período de resfriamento, separação e purificação
química das soluções, determinação das razoes isotóptcas U-236/U-238 com os respectivos erros, e
finalmente o cálculo da percentagem atômica de fissSo.

Considerando que o método adotado requer medidas de razoes atômicas em amostras pré e
pos-irradiadas, o mesmo esquema deve ser exatamente seguido, tanto para as pastilhas de 6xido de
urânio (UOj) irradiadas, quanto para «s nffo irradiadas.

A irradiaçfo foi efetuada no reator de pesquisa I.E.A. - R.1, em posições onda o fluxo de
neutrons térmicos é de aproximadamente IO 1 1 neutrom/cm3 seg l 18>26> .

As amostras foram irradiadas por períodos variáveis de 100, 200 e SOO horas, porém deve-se
Imnr em consideraçio, que essa irraditcfo foi da torme descontínua, tendo sido as amostras diariamente
submetidas aos gradiente* de aumento de potência a de desligamento do reator, o que introduz variações
no fluxo, a diminui a confiabilidade no* resultados dos cálculos teóricos da percentagem de queirrw» do
U-235.

Também causas de incerteza stb o desconhecimento do espectro neutronico nas posições de
irradiaçfo, e do fluxo médio através d» pastilha, necessários para o cálculo exato de razão entre as secfles
de choque de captura e de fiiilo, e ainda as mudanças da configuração eventualmente efetuadas no
caroço do reator.



O procedimento para separação química, baseado na troca iõnica, empregando resina
Dowex-aniònica forte etn meios nftrico e clorídrico, á urra adaptação dos métodos estabelecidos pela
ASTM para separação e purificação de frações de U, Pu e Nd, em combustíveis nucleares irradiados ' .

Os procedimentos químicos de separação e purificação das amostras para medidas de razoes
iíotópicas por espectrometria de massa termoiònica, cumprem o objetivo de eliminar espécies poliméricas
de urânio, de reduzir todos seus nuclídeos a uma mesma forma química, de eliminar as impurezas
isobáricas e o excesso de íons, que podem interferir competitivamente na vaporização e ionização do
urânio, quando da análise.

A analisa espectrométrica de massa das amostras Je urânio, é efetuada a partir de depósitos
sólidos, sobre filamentos de rènio metálico de alta pureza. Os esquemas estabelecidos para o deposito de
urânio nos filamentos, devem ser rigorosamente seguidos, a fim de se obter um alto grau de
reprodutibil idade no produto final depositado.

Na análise isotópica de urânio por espectrometria de massa termoiònica, é recomendável medir
as razdes atômicas entre os íons metálicos do urânio, U*, em vez de faze-lo entre os (ons óxidos. (UO*.
UO]), pois corr isso evita-se a necessária correçSo nas razoes isotópicas do urânio, devido ès quantidades
isotõpicasde oxigênio (0-17, 0-18) ( 9 - 2 4 ) .

A análise das amostras de urânio irradiado e não irradiado, é levada a efeito através de
procedimentos padronizados e otimizados, que permitem a obtenção de correntes idnicas com
intensidades adequadas e reprodutfveis.

O espectrômetro de massa termoiônico utilizado, modelo TH-5 da Varian Mat, dispõe de um
sistema de processamento de dados, modelo Spectrosystem 106 TH, da Varian Associate, que permite o
controle automático da varredura magnética e o processamento dos resultados'131, obtendo-se
diretamente as porcentagens atômicas dos diferentes nucKdeos de urânio presentes na amostra.

Esses resultados são avaliados para a obtenção da precisão final, e utilizados no cálculo da
percentagem atômica de fissão devida ao U-235, através das expressões deduzidas no Capítulo I I .

II 1.1 - Procedimentos de Irradiação

Foram preparados cilindros de irradiação de aço inoxidável conforme 8 Figura 3.1. Os pino
internos servem para evitar o contato da pastilha com a serra, quando do corte do cilindro, após a
irradiação. Em cada um desses cilindros foi acondicionada uma pastilha sinterizada de oxido de urânio
natural, (UO]), fornecidas pelo Centro de Metalurgia Nuclear do I.E.A., pesando aproximadamente 10
gramas cada. Seguiu-se a soldagem dos cilindros, e o teste de vazamento, imerslo em glicerina a 275°C,
conforme as normas adotadas par» ^radiação no reator I.E.A. - R.1.

Os cilindros relacionados na Tabela 111.1 foram selecionados para períodos de irradiação de 100,
200 e 500 horas.

0 período de irradiação foi de 09.03.76 a 21.05.1976 nas posiçOes Numero 8 - EIRA - P I .
11c, d, e, f, g, h, i, conforme denominação empregada no reator I.E.A. — R.1.

A irradiação foi descontínua, aproximadamente oito horas diárias, de segunda • sexta-feira,
resultando num tempo de irradiação real de 408 horas.

Após a Irradiação, os cilindros "esfriaram" de 21.05.1976 até 09.01.1978.



Figura 3.7 — Cilindro de Irradiação

Cilindro de
Açorf?

2
3
5
8

10
20
21
22
23

Tabela 111.1

Massa das
Pastilhas (g)

10,37810±5x10"5

10,3687515x10*
10,47317+5x10"'
10,38623 + 5 x 1 0 " '
10,3878015x10 '
10,49396±5x10~5

10,45210 +5 x IO"5

10,45883+ 5 x 1 0 *
10,47130+5 x 10"s

Tempo programado de
Irradiação (h)

500
500
500
500
500
500
200
SOO
100
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IIL2 — Procedimento da Dissolução

0 cilindro n?. 3, contendo uma pastilha de U0 2 com 10,36875 gramas, foi retirado da
estocagem, serrado em local apropriado, e a pastilha dissolvida em ácido nftrico (HNO3) (1:1),
borbulhando-se ar filtrado através do ácido para ajudar na dissolução.

A dissoluçío total da pastilha foi efetuada em 15 horas, e levada a efeito em capela com
paredes de chumbo. A dose máxima nas mSos do operador durante a dissolução foi de 4 mR, e no corpo
de 0,1 mR, condições estas aprovadas pelos técnicos do Centro de Proteção Radiológica e Dosimetria do
I.E.A.

O dissolvido foi diluído até um volume de 200 ml com HNOj (BN), obtendo-se assim uma
sokjcffo de 0,05173 g/ml.

Essa sokjçfo, denominada S.U.I., foi passada para um frasco de polietileno e colocada num
entalo d» chumbo para estocagem, aguardando a retirada das slíquotas 'a serem químicamente
purificadas para análise por espeetrometria de massa.

111.3 - Procedimento pan Purificação

Este item compreenda a descrição das várias etapas de separação e purificação químicas, visando
obter uma fração de urânio livre de produtos de fissSo e de outros actinídeos, que podem causar
interferência na medida por competitividade na ionizacSo, ou por adiçSo na região de massa de interesse.

111.3.1 - Preparação da Solução de Trabalho

Tomou-se uma alíquota de 100nl da toluçSo S.U.I., (ver item III.1), e diluiu-se a 25 ml, de
modo a se obter uma solução de aproximadamente 10 ' * gramas de urânio por mililHro de solução, ou
«ia:

0,20692 x lO - 'g .UOj /ml x = 1,824 x l O ^
270

270 = mana molecular do UOj

0,20692 x I O ' 3 = a massa de UOj por ml de «olucío

Essa sokiçlo, de 1.824 x 10* ' grama* de urSnio por mi, foi denominada S.T.

MJ32 - Sepanefo dt Urtnto do* Produto* d» Ftofc • do Plutonlo

E M *ep»raçâo empregí resina de troca aniftnica em meio nftrico, absorvendo o urânio a
pkitonio • deixando panar, com o aluído, os produtos de fissão.

Tome-se 1 ml da soluçlo de trabalho, cuja concentração é de aproximadamente IO"4 gramas de
urlnfo por ml, adiciona-se 100 /il de solução ferros», (ver apêndice 1), a fim de reduzir o plutftnio VI •
plutônio III eu plutônío IV, o que acontece em aproximadamente cinco minutos.
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A seguir, adiciona-sa uma gota da »luçfò da ratrito, (apftndice 1), para oxidar o pkrtonio ao
aitado tatravalente • avapora-M i Mcura para raduzir o volume. Dissolve-se o resíduo am 2SOfil da
HNO3 (8M).

Prepara-se uma coluna da troca aniònica (ver apandica 1) da 2 cm da comprimanto, para operar
i temperatura de 55°C (temperatura mantida por uma limpada da raiot infravermelho! colocada
aproximadamente a 10 cm da coluna), com vazio manor qua I cm por minuto.

A coluna de troca aniõnica é Mguidamante lavada com 10 cm (ot voHjmet da eluiçlo d o
medido» em cm de coluna, uma vez qiie o 4itmetro Interno poda variar da coluna para coluna) de
HNOj (0.05M) a com 10 cm de HNO, (8M).

A amostra é transferida para a coluna, a lava-M M paredet da mesma com algumas gotas d*
HNOj (8M), para assegurar a completa absorção da amostra na coluna.

Completa-te a eluiçfo dos produtos de fissão nlo absorvidos com 5 cm d* HNOj (8M).

Segue-» a ekiiclo do urlnio com 20 cm de HNO! I3M), fraçfo esta que é recolhida para M
proceder i purif icaçto da mesma.

Ill A 3 - Purificação do UnMo

Evaporada I secura a solução de urlnio atuída da primeira coluna, adiciona-te algumas gotas da
ácido clorídrico concentrado, a novamente evapo»/a-N I secura.

Prapara-M uma segunda coluna da troca aniònica (ver aptnHic* 1), da 0,6 cm de comprimento,
para operar'a 66*0 com vazio menor que 1 cm por minuta A seguir,'* coluna á lavada seguidamente
com 10 cm da HO (1M) a 10 cm de HO (6M).

Redissolve-M o urlnio em 6,5 ml da HO I6M) e carraga-M esta soluçfo na coluna. Lava-M a
coluna com 16 cm da HO (BM) a descarta** o aluída

O urlnio é efcjído com 6 cm de H O (0,6M) a recolhido am um tubo da centrífuga.

Proceda-M 1 evaporaçlo da soluçfo da urânio am ácido clorídrico, * I sua radisaohiçfo am uma
gota da HNOj (0.06N». Esta á a soluçfo da deposita

U M - Praoadhnento da Deposição

Ena procedimento compreenda a depotiçfo da uma gota d* solucfc dt urlnio am ácido nftrioo
tuorv um Tnwntnio o i rimo, f • twvvçN ov nfnipwwri no TtwnWnQt por D M N Q H I I O I coninu
tlétrici, M i ê obtonçalo df uni dipóffto f6l!clo dt cor i lmnj jd t , OJUÍ Indies 9 fofmsçSo do oxido dt
unnlo (UOs).

É importante que * S M procedimento forneci üepòtltos axatamenta raprodutfvaie, pois diaso
dapandant a precisão * a exatkWo das medidas da razoas Itotóptaat.

Pira isso, emprege-M uma soluçfo da ackwz constante (0,06N am HNO|), prooura-M depositar
quantidadM aproximadamente iguais da urânio, a seguir sampro o mesmo pedrfo da «tovaoto da
omparaiuri do filamento durante a dapotielo.

A «wvaçoo da temperatura por passoMin da corranta, é controlada por um emperímetro
ligado am seria com a fonte da corrente * filamento. A paaiaaam da eorrame é mínima possív»)
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até a secagem da soluçfo (0,1 A}, depois * aumentada em passos de 0,1 A até 1,4 A que é a
corrente final, podendo variar com as dimensões do filamento de rênio.

0 procedimento idea! foi determinado empiricamen; e, com depósitos em quantidades visíveis de
ur&nio, controlando-se o processo até obtençSò de um depósito de cor alaranjdda, que indica a formaçlo
doUO 3 .

Evitou-se sempre a formaçfo do oxido preto, UjOg, que resulta em correntes ibnicas instáveis,
além de apresentar problemas de aderência ao filamento (floculaçSo)119'.

Os filamentos sío pré-aquecidos para eliminaçSo de gases intersticiais, e outras impurezas como
sódio e potássio, que podem competir na ionizacSo. No caso do potássio, há formação de polímeros nas
regiões de massa 234 e 236, que interferem drasticamente na análise isotópica d* urinio.

111.5 - Procedimento de Análise

No procedimento de análise, como nos demais procedimentos, o objetivo principal á reduzir
significativamente e controlar, todos os fatores que afetam diretamente a reprodutibilidadc das
medidas . Nos esquemas para termoionizaçSo, utiliza-se procedimentos de elevação d l temperatura,
tanto para degaseificacflo do produto depositado, quanto para análise propriamente dit/, que resultem
em correntes iònicas livres de interferências, estáveis, e com intemidades adequadas a realização de uma
análise isotópíca de urânio.

Para isso, faz-se necessário seguir um cuidadoso esquema de elevaçSo de corrente através dos
filamentos de vaporizaçSo e JonizaçSo, de modo a se obter uma razfo de vaporizacSo constante, em
equilíbrio com a ionizaçJo, durante todo o período da medida.

1115.1 - DegaseificacSo dot Filamentos

A degaseificaçfo do produto depositado no filamento, como Já foi mencionado, se processa pelo
aquecimento controlado dos filamentos, qu~ permite a eliminaçSo de contaminantes como sódio •
potássio, eliminação do conteúdo de oxigênio interstitial no metal do filamento, com o conseqüente
aumento na intensidade do íon metálico U*, em detrimento dos font U O * ( 2 Í I , • estabilização da camada
de urânio depositado sobre o filamento de rfriio. E tn etapa á efetuada em aproximadamente 6 (seis)
horas, e durante as mesmas, faz-te uma verrflceçfo da «dequaçlo da montagem dos filamentos por meio
da estabilidade do feixe ioníco Re 1187 proveniente do filamento de rénio.

III.S.2-Resfriamento

Uma vez degaserficados, os filamento* tio deixados esfriar pelo menos durante meia hora.
Durante este tampo, • prettfo no local da fonte de foni se reduz sensivelmente, até ao redor d*
10 ' * torr.

111.5.3-Anális»

A análise propriamente dita, á iniciada apôs o período de resfriamento, elevtndo-se lentamente
i temperatura da ambos os filamentos a Intervalos de tempo |ulgedos convenientes (determinados
•mpificamente), de acordo com • quantidade de «mostre depositada, até a obtençfo de um feixe iftnieo
estável do nudídeo U-238 com intensidade suficiente para análise.

O procedimento adotado foi estabelecido emplrieamente, com a raalizaclo de uma serie de
análises isotópicas em urânio natural.
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Com o esquema adotado neste trabalho para análise isotopica de urânio, leva-se

aproximadamente 12 horas para realização de uma medida completa, sendo 6 horas na etapa de

degaseificaçSo. É um tempo relativamente grande, se compararmos aos tempos normalmente gastos em

análises isotópicas de outros elementos, mas com a vantagem de se conseguir intensidades i&nicas

adequadas è análise dos isótopos de urânio, a temperaturas mais baixas que os procedimentos mais

rápidos.

Através do procedimento adotado, foi possível a níveis extremamente baixos a contaminaçSo

devida a elementos alcalinos, principalmente sódio e potássio, obtendo-se correntes iònicas estáveis e

reprodutíveis, em todas as análises realizadas.

Hl.6.4-Esquema

1) Insere-se o cartucho, contendo os filamentos, na fonte de ions do espectròmetro,

aguarda-se a pressSo cair até aproximadamente 6 x 1 0 " * torr., iniciando-se entSo

lentamente i elevação da corrente através do íilamento de termoionizaclo, de modo que

a pressão na fonte de íons nSo se eleve acima de 8 x 10"8 torr. Quando a corrente

através do filamento d» ionizaçSo atingir aproximadamente 2,8 A, inicia-se também

lentamente a elevaçío da corrente através do filamento da vaporizaçSo. Durante esse

procedimento de elevaçSo de temperatura, observa-se as intensidades dos íons de sódio e

potássio.

Com uma corrente de aproximadamente 3,3 A no filamento de termoionizaclo, verifica-se a

estabilidade' do feixe iònico através dos fons de rênio. Com aproximadamente 0,7 A de corrente no

filamento de vaporizaçSo, inicia-se o registro dos íons de U*238.

A desgaseificaçSo é concluída ao se atingir ao redor de 3,6 A no filamento de ionizaçSo e 0,8 A

no filamento de vaporizaçío.

2) Desliga-se a corrente elétrica através.dos filamentos e aguarda-se aproximadamente meia

hora, durante a qual m filamentos retornam i temperatura ambiente.

3) Aumenta-se novamente a corrente através do filamento de termoionizaçio até 2,8 A,

inicia-se lentamente a passagem de corrente através do filamento de vaporizaçSo, a Is

correntes da 3,6 e 0,8 A, respectivamente nos filamentos de ionizaçSo e de vaporizaçSo,

ajusta-se as fendas (ver apêndice 4) para uma resolução da ordem de 600 (definida como

a razSo da distancia entre os picos da U-235 a O 238 dividida por 3, • a largura do pico

de U-238 a 6% de altura)1231.

A partir daí Inicia-se um procedimento da elevaçSo da temperatura através da cada um

dos filamentos, até a obtençSo da faixas estáveis • com intensidades adequadas para medidas doi

fons da U*23& A estabilizaçSo do faixa ionieo com Intensidades adequadas geralmente w dé com

correntes de aproximadamente 3,9 A a 0,86 A, respectivamente nos filamentos da ionizaçfo a

vaporizaçfo.

Fuse a otimizaçfo da focalizaçSo dos íons da urlr.o, a passada o comando ao sistema

Spectrosyttem 106 TH, que automaticamente registra as inteniidade» Únicas da interesse, procesis

os dados e fornece as peroentegens atômicas.
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CAPÍTULO IV

RESULTADOS E DISCUSSÕES

Neste capítulo, são apresentados e discutidos os resultados obtidos para a percentagem atômica
de fissão devida aos átomos de U-235, pelo método, descrito neste trabalho, das variações isotópicas, em
amostras de combustível nuclear, pastilhas de UG2 (urânio natural), pré e pos-'rradiadas.

Os resultados são comparados com as determinações da percentagem total de fissão obtidas
nessas amostras, pelo método do Cs-137 (ver apêndice 3). Ambos os resultados são comparados com o
valor da percentagem atômica de fissão devida ao U-235, calculada teoricamente em funçSo dot
parâmetros de irradiação.

Apesar do método do Cs-137 ' fornecer a percentagem atômica total de fissão na amostra
irradiada, a comparação é válida, tendo em vista a reduzida exposição a que foram submetidas essas
amostras.

A percentagem atômica de fissão devida aos átomos de U-235, foi calculada a partir do valor
médio da razSo isotópica U-235/U-238, obtido de medidas em quatro alíquotas de solução de urinío,
provenientes do mesmo dissolvido (cilindro n° 3), e quatro alíquotas de solução provenientes da
dissolução de uma pastilha não irradiada. Para cada uma das alíquotas são realizados 14 ciclos da
medidas, cada ciclo correspondendo a cinco integrações de 0,64 segundos e 0,32 segundos
respectivamente para U-235 e U-238112 '.

Na Tabela IV.1 são apresentados os resultados experimentais obtidos:

a) razoes isotópicas médias medidas para cada uma das oito soluções de urânio segundo o
esquema acima mencionado;

b) desvio calculado para cada medida a partir do desvio padrão percentual relativo
fornecido pelo computador, pila expressão:

a
comp.

— R5/8I O O I / Í T

o = desvio padrão calculado para cada medida de razão isotópica.

"como = dtsvio padrão percentual relativo fornecido pelo computador.

"s /8 = r a z 6 e í isotópicas médias entre U-235 e U-238 fornecidas pelo computador,
correspondentes aos desvios padrões relativos percentual;.

c) rszOes isotópicas U-235/U-238 corrigidas para o efeito de discriminiição de massa;

d) percentagem de átomos de U-238, e

ei percentagem de átomos de U-235 (no urânio)
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TabalalV.1

Amostra U-235/U238
Desvio
Padrèo

Razões
Corrigidas

%U-238 %U235

U-natural

7,2734x10"3

7,2737 x 10"3

7,2676 x IO"3

7,2492 x 10"3

1,8604x10-'
2,0805x10"*
2,5242x10"5

2,0776 x 10"5

7,2647x10-'
7,2650 x IO"3

7,2590 x 10"
7,2333 x 10-

99.2779
99,2779
99.2785
99,2830

0,7221
0,7221
0,7215
0,7197

U-irradiado

7,2584 x IO'3

7,2629 x 10"3

7,2678 x IO"3

7,2389 x 10"3

0,7111 x10"5

0.9447x10-*
0,7184 x 10"»
1,1001 xiO"5

7,2497x10
7,2542 x 10
7,2591 x 10"
7,2302 x 10

99,2794
99,2789
99,2786
99,2813

0,7207
0,7211
0,7216
0,7187

A partir dos resultados experimentais mostrados na Tabela IV.1 sio calculados os valora* médios
e respectivos erros16-20' para as razoes isotópicas U-235/U-238 nas amostras nib irradiadas a irradiadas,
e a percentage») de átomos de U-238 nas amostras nto irradiadas.

>««aj* i t« tabela:

Tabela I V J

Pari metro Valor Médio Desvio Padrfo Desvio Percentual

R6/8

7,2555 x IO'3

7,2483 x IO"3

99,2786

1,8477x10'»

1,0919x10-*

1,7136x10-'

0,2547 %

0,1506 %

1,7281 x 10° X

( ' )% N° = parcantagem atômica de U-238 em urinio rifo irradiado

Com esses resultados, conhecendo o valor da razfo entre as tecOas de choque da fisslo •
captura db U-236, Og - 0 , 1 8 ± 0,C36 ( 23 ) , calcula-se a percentagam atômica de fisslo devida aos átomos
de U-236 utilizando a expresslo (11.9) modificada:

R 6/8 > N° x 169%

Nj x 100
- , substituindo paios valores da tabela, vem:

%F6 = 6,0677 x K
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O erro envolvido nessa determinação ê calculado por propagação de erro'171 aplicado a

expressSo (IV.1). Obtém-se:

1.HI1 K 10

Esse resultado corresponde a um desvio percentual de 298,96% na determinaçto da porcentagem
atômica de fissão devida ao U-235.

Como já foi mencionado no capítulo II deste trabalho, a utilização da expressflo (11-9) para o
cálculo da percentagem atbmica de fissSo devida ao U-235, em casos de baixas exposiçOes, deve resultar
em erros consideravelmente grandes, da ordem do desvio percentual associados i diferença entra as
razoes isotopicai H°s/a e R5 /B . Realmente, isso foi verificado neste trabalho, obtendo-ie um erro
con«ideravelmente grande e da ordem do erro associado a diferença entre as razoes isotopkas, que é de
2Sc.o1%.

Afim de se estabelecer uma comprovação de nossos resultados, foram realizadas medidas da
desintegração gama do produto de fisslo Cs-137 nas amostras irradiadas, conforme descrito no
apêndice 3.

As medidas foram realizadas utilizando um detetor de Ge-Li, tipo coaxial. Modelo Ortec
8001-10022 V. acoplado a um analisador multicanal rom 4096 canais. Orne, do LMN (I.E.A.).

Foram preparadas 3 amostras para contagem, obtendo-se os seguintes resultados:

Tabela IV.3

. Atividade medida Atividade corrigida »..,_._• . ,
Amostra . . . . . . . . . Atividade, i U

dps) para decaimento dps

1 504,57114,13 516,68 ±40,13 3,88 x 10 1 11 ,03 x 10s

2 678,23 ±12,28 694,52 ± S3 3,92 x IO5 ± 6,02 x IO4

3 1058,39±20,11 1063,81181,17 3,89 x 1 0 ' ± 4 , 2 4 x i O 4

Desses resultados, obtém-se a seguinte atividade média por grama de U.

A t / g U = 3,90 x 10$ ± 7,07 x 10*

Por meio da expressão:

I/.5I, considerando

X » 7 ,53x10" ' ° 1 3 , 7 6 x 1 0 ' "
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o número de átomos de Cs-137 por grama de urinio t:

N c > 1 3 7 = 5,18 x iO 1 4 ± 0,96 x IO1 3

Considerando um rendimento da fisslo para o Ci-137, Y C M , 7 = 6,32 ± 0,11%1 4 '1 1 1 , o numero
da fiwBa* por grama da urinio é calculado atravét da aaguinte axpraanb:

NC137
F °— ov.t»

TCl-137

100

Obtendo-»*, tubatltuindo peto* valora* numérico»,

f = QJB2 x " ) 1 6 ± 1 , 5 9 x 1 0 " fi«6t* por «rama da urinio

A parcentagam atômica da fiafo, %F, poda *ar axprttta por:

F
%F ' x 100

N,,

Onda N y é o númaro da átomo* da urânio por grama de urânio na amoatra. Considerando
Hu = 2,53067 x 10 1 112.62 x 10 ' 7 (apandica 3), a parcantagam romica total da fiarfo «ari:

%f * Í 2 x 10"* ± 6 x 10" f %

A parcantagam atômica da f talo devida ao U-236 poda m avaliada taoricamanta conhecida* a*
eondiçOe* da irradiação, utilizando-** a axpreaalo:

F . x 1 0 0 %

Ny • númaro da ítoroo» da urinio por grama da urânio.

FB * númaro da átomo* da U-236 f ixionado* por grama da urinio. qua pada «r expratao
por:

IIV.3)
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onde:

N° = número de átomos de U-235 presentes em um t,.ama de urânio na amostra nSo
it radiada.

<p - fluxo médio de rwutrons térmicos a que foi subn>»tida a amostra de irradiação,

a* = seção de choque efetiva de fissSo do U-235 oor niutrons térmicos,

t = tempo de irradiação.

Substituindo, na expressão IV.2, vêm:

os.4>t
N ! (1 - e ' )

1 0 0

Considerando-se os seguintes valores:

a] = 580 b ( 1 1 - 2 8 )

0 = IO 1 1 nêutrons/cm1 seg.

t = 1,4688 x 106 seg

N u = 2,53067 x tO2 1 átomos de urânio por grama de urânio (A.3.9)

Ng = 1 , 8 3 6 7 x 1 0 " (calcula-se multiplicando-se o número de átomos de urinio por
grama de urânio pela percentagem atômica de U-235 no urinio natural
(ver TabelaiV.1) e dividindo-se o resultado por 100).

tem-se que:

%f-s = 6,0575 x 1 0 ' 4 %

A incerteza maior nesse valor é resultante da imprecisío no conhecimento correto do fluxo de
neutrons através da pastilha de UO } . Um erro percentual de mais de 100% pode ser atribuído ao
resultado teórico da percentagem atômica de fissSo devida ao U-235.

CONCLUSÃO

Dos resultados apresentados neste trabalho para a percentagem atômica de fisslo, obtidas por
e;pectrometria de massa termoiônica, espectrometría gama, e por meio de cálculo teórico, conclui*»:

a) A baixa exposicSo a que foram submetidas as amostras de oxido de urinio utilizadas no
presente trabalho, o método das variações isot6picas nfo é recomendado, dado o erro
significativamente grande associado ao resultado final para a percentagem atômica de
fissío devida ao U-235126' p " 8 ' l 4 6 1 .
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Como esse erro é devido quase que exclusivamente ao erro associado à diferença entre as razOes
U23S/U-238 nas amostras pré e pós irradiadas, o método das variaçOes isotopicas seria recomendado
para maiores diferenças entre essas razões. Isso diminuiria o erro associado a diferença entre as razões, e
dessa maneira o erro na determinação da porcentagem atômica de fissão devida ao U-235.

Pode-se ter uma diferença maior entre as duas razões de duas maneiras:

1) Empregando-se amostras enriquecidas em U-235, o que resultaria num maior número de
fissões, e consequentemente numa diferença maior entre as razões U-235/U-238 antes e
depois da irradiação, e ou

2) Submetendo-se as amostras a exposições bem mais longas, o que, da mesma forma,
resultaria num maior consumo do U-235.

bl O método do Cs-137, às baixas exposições a que foram submetidas as amostras, a nas
condições desf trabalho, especialmente, no que diz respeito -à dissoluçlo total da
amostra, é aplicável para medida da porcentagem total de fissffo. O erro associado ao
resultado final foi significativamente menor do que o obtido na determinaçSo da
percentagem atômica de fissSo devida ao U-235 utilizando espectrometria de massa
termoionica.

Convém mencionar que a exatidSo do resultado obtido neste trabalho pelo método do Cs-137 é
dependente da retenção de água pelo nitrato de uranilo, o que afeta diretamente o valor obtido para o
número de fissões ocorridas por grama de urSnio.

c) 0 cálculo teórico é dependente do fluxo de neutrons térmicos através da amostra nas
posiçSes de irradiação do reator I.E.A. - R.1, que no caso do presente trabalho, nffo é
conhecido com a precisão necessária.
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APÊNDICE 1

PREPARO ÜE SOLUÇÕES E PUREZA DOS REAGENTES

Neste apêndice são fornecidas informações referentes aos processos de separaçffo e purificaçSo

químicas.

A — Preparo das Soluções

Todas as soluções foram preparada: com água bidestilada, reagantas de grau analítico, em
vidraria descontaminada em ácido nftrico a quente.

•) Solução Ferrosa

Adiciona-se 40 mg de sulfato ferroso de amònia {Fe(NH4 ) j (SO*)» 6 H , 0 }grau analítico,
e uma gota de ácido sultúrico 18 M a 5 ml de água bidestilada. Dilui-se a 100 ml com água bidestilada,
obtendo-se assim uma solução 0,001 M.

Essa solucSo é empregada logo após a sua preparação, pois nlo se mantém mais que um dia

b) Solução de Nitrito

Adiciona-se 0,68 g de nitrito de sódio (NaNO,) e 0,2 g de NaOH a 50 ml de água bidestilada •
dilui-se a 1Ò0 ml.

B - RaagentM

Todos os reagentes empregados sí< de grau analítico ou superior, só se empregou água
bidestilada em destilador de quartzo.

C-Vidraria

Toda a vidraria empregada foi previamente descontaminada em HNO3(1:1) a quente por duas
horas, seca e embrulhada em paraf ilme até o uso.

Empregou-se também bequers de teflon e garrafas de polietileno para estocagem de soluefat, •
fim de evitar a troca de fons com o vidro, o que provocaria um excesso de sódio nas soluções.

Quando da medida de volumes menores de 0,5 ml, empregou-se microp petas lambda (X).

0 - Preparo das Colunas de Troca lonica

Essas colunas foram preparadas estreitando-se no mecarico uma das ponta» de tubos de pirex da
4 mm de diâmetro interno por 20 cm de comprimento. A seguir apertou-ta uma pequena quantidade de
M de vidro (P.A., Merck) contra a pane estrtita da coluna, de modo a conseguir uma vazio de menos de
1 cm por minuto.
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A resina empregada, Oowex - 1 (AG 1 - X 2 ou AG 1 - X 4 , 200 a 400 meshl é aniônica
forte, recebida na forma clorídrica, foi passada para a forma nftrtea antas do seu amprago: lavou-ie uma
porçfo da resina dentro de uma bureta com HN0 3 (1:1) ati qua no «lufdo nSo desse mais o tnte de
nitrato da prata. '

A resina na forma nftrica * adicionada a coluna por maio da tubos capilares até as alturas da 2
a 0,6 cm acima da I I da vidro.

A temperatura da 55°C melhora a eficiência de separação da coluna de troca iònica. Essa
temperatura foi conseguida com uma limpada de I.V. colocada aproximadamente a 10 cm da coluna.
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APÊNDICE 2

CONTROLE DOS PROCESSOS QUÍMICOS POR MEDIDAS DE

DESINTEGRAÇÃO GAMA DOS PRODUTOS DE FISSÃO

Medidas da desintegração gama dos produtos de fissão, foram utilizadas para verificar a
efetividade da separação química, por colunas de troca aniônica, entre o urânio e os produtos de fisslo
contidos na amostra de urânio irradiadu. Para isso. efetuou-se dois tipos de medidas, a saber:

a) Empregando-se um detetor semicondutor de Ge-Li, tipo coaxial, Modelo Ortec
8001-10022V, vol. = 49 cm3 acoplado a um analisador mutticanal com 4096 canais da
Ortec da LMN (I.E.A.). efetuou-se contagens è energia de 662 KeV, que corresponda i
energia de desintegração gama do Cs-137, cuja meia vida, da 30 «nos, permite medidas
gama precisas mesmo que haja um lapso de tempo da vários meses entre o final da
irradiacSo e a medida. O objetivo nSo é determinar a atividade absoluta de Ct-137, mas
apenas a relação entre as atividades de Cs-137 nos pontos A, C e F do esquema da
Figura A.2.1, que representa o processo químico de purificaçSo do urlnio. Foram
tomadas alíquotas de mesmo volume nos pontos acima mencionados, colocando-as em
frascos iguais, a fim de obter a mesma geometria, e efetuando-se contagens de 400
segundos em cria uma das amostras. Como sSo medidas relativas e a mesma energia, nlo
foram necessárias correções outras que para a radiado de fundo.

b) Empregando-se um oVnor de cristal da Nal(TI) tipo 3 x 3 polegadas da Harshaw do
LMN (I.E.A.), efetuou-se contagens de radiacSo gama total nos ponosA, D a G do
esquema representativo do processo químico de separaçSo e purificaçSo da fraçSo de
urlnio. Figura A.2.1. 0 procedimento utilizado foi o mesmo que do item a, a saber:
tomada de alíquotas da mesmo volumes das soluções dos pontos A, D a G, transferencia
pira frascos tanto quanto possível iguais, a tomada da medidas de 400 segundos de
duraçio das amostras das soluções e da radiação da fundo.

Como s» pode ver a partir do esquema representativo do processo de separação química.
Figura A.2.1, foram medidas as atividades gama do Cs-137, de alíquotas tomadas nos pontos C e F, qua
devem conter as impurezas, produtos de fisslo, a saram eliminados. Tomou-se medidas de atividada gama
total nos pontos A, D a G, pontos que correspondem 1 solucfo d* urlnio irradiado comando todos
produtos da fisslo a suas cadeias de decaimento, e es frações de urlnio seqüencialmente purificadas por
troca ionica. Das Tabelas A.2.1 a A.2.2, deduz-se que nlo há emissores gama na fraçlb final de urânio, e
que praticamente' todos eies ficaram na sohiçfo de despejo da colunai, conforma o esquema
representativo do processo químico da purificação do urlnio.



24

Energia dos
picos
(KeV)

75
130
512
770

Tabela A.2.1

Medidas Efetuadas no Ge-Li

N? de contagens em 400 segundos

A

1084
2907

338
141

C

1090
2744

309
24

F

399
374

18
16

Radiação de fundo
N° de contagens

'em 400 segundos

403
376

18
17

IW0QK

Pomo de tomada
da amostra

A
D
6

Radiação de fundo

Tabela A.2.2

Ias Efetuadas no Nal (TI)

N? de contagem em
400 segundos

100.234 1316
16.776 1129
17.014 ± 130
17.327 ±132
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.F. U

Coluna (1)

©

Poluna (?)

Trpiirezns ( F

V (G

FigunA.2.1 - Reprnantaçfo Etquemttica dot Prooauoi Quimieoi



26

APÊNDICE 3

"DETERMINAÇÃO DA PE «CENT AG EM ATÔMICA DE FISSÃO POR MEDIDAS DA

DESINTEGRAÇÃO GAMA DO PRODUTO DE FISSÃO Ct-137"

A finalidade da determinação da percentagem atômica de fissSo devida ao U-235, por medidas
da desintegração gama do produto de fissSo Cs-137'16', 6 testar a exatidão do resultado espectrometrico
de massa por um método que, à baixa exposição utilizada neste trabalho, pode fornecer, por sua maior
sensitividade, dados mais exatos e precisos.

As contagens da desintegração gama do Cs-137 foram efetuadas empregando-se um detetor
semicondutor de Ge-Li tipo coaxial Modelo Ortec 8001-10022 V de 40 cm3 de volume, acoplado a um
analisador multicanal com 4096 canais da Ortec do LMN (I.E.A.), à energia de 661,6 KeV. D »
velocidades de contagem determinadas foram descontados a radiação de fundo é Compton. Calculou-»
os erros estatísticos das contagens, e determinou-se a precisSo final.

Foi escolhido o Cs-137 como produto de fissSo monitor do número de fusões ocorridas
principalmente em U-235, por ter meia vida longa, assim nSo dependendo muito da história de
irradiação. Quanto a sua migração no combustível, njo causa problemas no presente trabalho, uma vez
que a pastilha toda de 6xido de urânio foi dissolvida. Despreza-se a contribuição da U-238 ao número da
fistSes, devido è pequena teçfo da choque de fissío desse nuclídeo, comparada com a seçfo de choque
defissffodoU-235 (11 ).

Procedimento

De u m solução de oxido de urânio irradiado em ácido nítrico 8N, depositou-se uma gota sobre
lâminas de Mayler aluminizado. Essas lâminas, em número de 3, foram lavadas a um dessecador com
silica como agente stcante e deixadas durante a noite. 0 peso final do composto de urlnto obtido apôs
a secagem (nitrato de uranilo UO,(NO 3 ) j ) é fornecido na Tabela A.3.1, foi obtido por pesagem das
folhas de Mayler antes da deposição a após a "reagem.

Essas llminas de Mayler foram levadas ao espactròmetro gama, tendo sido efetuadas integraoSes
no pico gama do Cs-137,1 energia de 661,6 KeV. Determinou-se também a radiação de fundo a o efeito
Compton*

Tafeala A.3.1

Massa de U O ] ( N O J ) J . 6 H , 0 Peso da li mina Umir» U0, (N0, ) i .6H,0
Amostre . . . .

(g) (9) (g)

1 0^0173*6x10* 0,91629*6x10-' 0,01702*5x10"'
2 0,00230*6x10"' 0,91302* 5 x10"9 0^1622*6x10"'
3 0,00382*6x10"' 0,00933*6x10-' 0,91296* 6 x 10"'
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Cálculo*

Inicialmente, calcula-se as atividades correspondentes às áreas integradas para cada uma das três
amostras, utilizando-se a expressSo:

S/t
At =

E L
(A.3.11

onde:

S = área sob o pico gama de Cs-137

tc = tempo de contagem

E = eficiência de contagem

\y = intensidade gama

Considerando-se tc = 400 segundos, E = 9,9 x IO"3 e I =85 ,3 ( 5 ) , tem-se os dados da

Tabela A.3.2.

Cada um desses fatores tem um erro percentual correspondente, que, juntamente com o erro
estatístico de contagem, e os de posicionamento (vertical e horizontal) da amostra, permitem determinar
o erro cometido na detwminaciío da atividade das fontes (ver Tabela A.3.2).

Tabela A.3.2

Amostra
Atividade

(dps)
Erro estatístico
de contagem

H X , 5 7 ± 14,13

678,23116,28

1068,39120,11

2,8%

2,4%

1,9%

0 erro estatístico de contagem 4 calculado através da expressão:

At + 2 B,.

At
(A.3.2) (10)

At = atividade da fonte (amostra)

B ( = radiação de fundo na regilo de contagem (681,6 KeV)

O i outros fatores de erro, a saber: posicionamento vertical da fonte sobre o detetor, contribui
com um erro crp = 0,5%; tamanho da fonte (nfo 4 puntual) e posicionamento horizontal da mesma,
contribui com um erro 0 , x = 0,6%; intensidade gama (branching ratio), uma vez que o Cl 137 nío decai
somente por gama de 661,6 KeV, contribui com um erro a. =0,4%; e a calibrado efetuada por meio
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de medidas de fonte-padrJo, e aue luva em consideraçlo fatores geométricos e intrínsecos do detetor,
contribui com um erro de 1,5% .

i

0 erro tottl na determinação da atividade das fontes é calculado através da expressio abaixo:

• • ? • %

Para as nossas medidas, c t o t é de aproximadamente 3% para cada uma das três amostras.

Uma vez conhecidas as atividades das trls amostras, corrige-» para o decaimento durante e apò*
a irradiaclo, até o momento das medidas. Emprega-se a expressão:

At'corr.
-At' 1 - e

e (

Atcorr " • t i v W * l e d* <*<** u n M <*** 3 «nxmra» na época do final da irradiação.

Xt

onde:

•I
e

At' = atividade de cada uma das 3 amostras na época da medida.

' X = constante de decaimento gama do Cs-137

t' = tempo decorrido entre o fim da irradiaçlo e as medidas

t" = tempo que a amostra de urlnio permaneceu no reator.

Em seguida, calcula-se a atividade por grama de urânio através da expressio:

"•UN Tj
UN

e a atividade média corrigida por grama de urlnio:

At / f lU „ 111 (A 3 6)

onde:

A t / g U = atividade média corrigida por grama de urlnio
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t ' / g U = atividade por arama de urânio de cada uma das 3 amostras medidas.

mUN ~ m*$sa depositada de nitrato de uranik)

M y N = niol de nitrato de uranilo

Mg = mol de urânio

Na Tabela A.3.3 sfo amostrados os resultados obtidos para as atividades corrigidas, massas
urânio depositadas e para as atividades corrigidas por grama de urânio.

Tabela A.3.3

Amostra

1

2

3

Atividade
corrigida

516,69 ± 40,13

694,52 ± 53,00

1083,81 ±81,17

Massa de urinio
depositado (g)

0,82 x 1 0 " * ± 5 x l 0 " J

1,09 x 1 0 ~ 3 ± 5 x 1 0 " 5

',72 x10" ' ± 6 x 1 0 " '

Atividade corrigida
/gU

3,88 x 10'
±1,0338x105

3,92 x 109

± 5,019298 x IO4

339 x 10s

±4,2427x10*

Considerando-se: t" = 6,3936 x 10* ±2,88x IO4 segunde*

t' = 2,88 x 10* ± 7,2 x 10* segundos e

\ = 7,5272 x I O ' 1 0 ± 3,764 x 10" 1 ' ngundos'*1

e:
M Ü N = 502,185

Mu = 238,07

Dos dados da tabela ob'em-s* uma atividade média:

At / g U = 3,90x10' 1 7 , 0 7 3 x 1 0 *

Cakula-se o número de átomos de Cs-137 por grama de urinio:

A I /BU
N,Cl-1 37 (A.3.7)
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Substituindo At ; y pelo valor acima, e considerando-se X = 7.5272x 10" 1 0 ± 3 .764X10" 1 1

seg."',obtém-ie: N C s . 1 ? 7 =6,5982 x IO 1 4 ±9,959x 101 3 .

Conhecido o numero de átomos de Cs-137, calcula-se o número de definições ocorridas em um
grama de urânio, utilizando-se a expressão:

NCi-137
F = ~ (A.3.8)

100

onde:

F = numero de fissões ocorridas em um grama de urânio

Y = rendimento percentual de fissSo do Cs-137(6 pl>8- 1 0 0 ) .

Substituindo-se os valores de N C j 1 3 7 e Y = 6,32 ± 0,11% na expresso (A.3.8), temos:

F = 0 , 8 2 x 1 0 " ± 1,586 x 1 0 ' s

Calcula-se o número de átomo,; de urânio presentes em um grama de urinio:

(A.3.9)
NAv

onde:

Ny = número de átomos de urânio por grama de urânio

My = massa atômica do urânio

N A v = número de Avogadro.

Substituindo-se os valores: My = 238,07 e N A v = (6,02252 + 0,0028) x 10a* na expressão
(A.3.9), temos:

Ny = 2 ,53067x10" ± 2,52395 x 10 ' 7

Calcula-se a percent agem atômica de fissSo devida ao U-235, dividindo-se o número de fissfies
ocorridas em um grama de urânio pelo nume. o de átomos de urânio inicialmente (antes da irradiaclo)
presentes em um grama de urânio, conformp a expressão:

F
%F = — - x 100 (A.3.10)

U
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onde:

% F = percentagem atômica total de fissSo

Substituindo-se pelos valores de F 9 Ng encontrados anteriormente, vam:

%F = 3,24 x 10"* ± 6x10.-'' (14,63% de erro)

que tf o resultado final da peroentagem atômica total de filtfo pelo método do C*-J37.
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APÊNDICE «

ASPECTOS INSTRUMENTAIS E OPERACIONAIS RELACIONADOS COM A ANÁLISE

POR ESPECTROMETRIA DE MASSA DE FONTE SÓLIDA

Para as medidas de razões atômicas de urânio apresentadas empregou-se um espectrometro de
massa termoibnico de Varian Mat modelo TH-5 acoplado um sistema computacional SS-1O6TH.

As características de fábrica do espectrometro são:

- Espectrometro de massa termoiònio de focaiizaçâo simples.

- Capacidade de resolução até 5.000 (a 10% de vale) continuamente ajustival (resolução é
definida como a razão entre a massa e a Ssiyura do pico em unidades de massa a 5% de altura do pico).

- Sensibilidade: Termoionização de superfície (com filamento duplo). O rendimento iftnico é
de um fan no coletor por IO4 átomos no filamento de amostra (para urânio).

- Estabilidade de corrente iônica:

Largura relativa de rufdo (largura de ruído dividida pela altura do pico) de B x 10~4 no topo do
pico de U-238.

- Sensibilidade de abundância: A contribuição relativa é de 2.10'* Tons de U-238 na posiçio
de massa 237 com uma resolução de 1500 (10 % de vale).

- Intervalo de massa: de 1 a 350 unidades de massa.

- Sistema analisador: deflexão de 00°, com raio de 21,4 cm.

- Sistema coletor: opera com Faraday ou Multiplicador de elétrons.

- Eletrônica: Voltagrm máxima de aceleração, 10 KV.

- Campo magnético máximo, 13,5 Kgauss, com uma instabilidade de 2x 10~5.

- Sistema de vácuo: durante a medida, pressão abaixo de 10~* torr. na fonte da font

As características apresentadas acima são comparáveis i t apresentadas como requisito pari a
medida de razfles isotópicas em urânio por J. E. Rein e C. F. Mett '.

As características de operaçüo durante as análises foram:

- coletor: multiplicador de elétrons

- resolução: 800 a 10% de vale

- Intensidade de corrente: 1 0 ' 1 3 A para U-238 e 1 0 " " A para U-235.

0 sistema computacional acoplado ao espectrometro permtte a obtençfo da dados da raiOes
atômicas de acordo com o programa "Spectrosystem 106 TH".
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Esse programa permite ao computador o controle do magneto. 0 computador efetua as
varreduras de massa na região de interesse de acordo com os dados fornecidos oelo operador através do
teletipo. Registra os pieos de interesse, faz interpolaçâo das medidas torradas e fornece as razoes
atômicas e o desvio da série de medidas através do teletipo.

São fornecidos como dados de entrada a regiSo de massa a ser varrida, o número de isotODOS a
serem registrados, os números de medidas e o tempo de integração relativa a cada isõtopo, e 4 linha
base, e a posição de tomada da linha base numa escala de massa estabelecida pelo programa.

Obtém-se como dados de saída a intensidade em volts do pico mais intenso, as percentagens
médias de massa e atômica de cada isótopo, e o erro relativo na medida de cada um deles"21.

As percentagens atômicas médias stb resultados de um número que se pode escolher de
varreduras da regiSo de massa de interesse. Nesta regilo de massa, pode-se escolher o tempo de
integração de cada nuclídeo e o número de integrações efetuadas no pico de cada um deler. Neste
trabalho, adotou-se 16 ciclos (varreduras) com tempo de integraclo de 0,32; 0,32 e 0,64 seg
respectivamente para a linha base, U-238 e U-235. De cada um dos nuclldeos e para a linha base
efetuou-se 5 integrações em cada ciclo.

O programa computacional supOe uma variaclo linear da intensidade do feixe tônico no tempo,
e assim faz uma interpolacSo para comparar as intensidades da corrente iònica dos dois nuclfdeos no
mesmo intante1121.
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ABSTRACT

The most widely used methods in precise measurements of uranium isotopic abundance and uranium-235

percent fission for the purpose of burnup deterrv-Mtion, are based on thermoionic mass spectrometry.

Employing a suiface ionuation ma» spectrometer modeMBATTH-5* rVuril-VAIWAN.j coupled with a data

processing system. HIUUBI O f r i M TM tiwil VARIAN ASSOCIATE.) uranium ratio» have been obtained from irradiated

and non-irradiated dilute solutions of natural uranium oxide sinterized pellets. The fission products separation and

uranium chemical purification have been carried out by amort exchange. Detailed description of .irradiation, dissolution,

chemical separation and purification, deposition, jtÚ data collecting and processing procedures art given.

REFERÊNCIAS BIBLIOGRÁFICAS*

1. AMERICAN SOCIETY FOR TESTING AND MATERIALS. Standard method of test for atom
percent fission in uranium and plutonium fuel (mass spectrometric method). Jun. 26, 1973.
Reapproral 1974. (ASTM E 244-69). In: 1975 ANNUAL book of ASTM standards, part 45:
Nuclear standards, p.739-44.

2. AMERICAN SOCIETY FOR TESTING AND MATERIALS. Standard method of test for ..torn
percent fission in uranium and plutonium fuel (neodymium-148 method). Jan. 11, 1975.
(ASTM E 321-75). In: 1975 ANNUAL book of ASTM standards, part 45: Nuclear standards
p.806-14.

3. AMERICAN SOCIETY FOR TESTING AND MATERIALS. Standard method of test for uranium
and plutonium concentrations and isotopic abundances. Jun. 26, 1973. (ASTM E 267-70). In:
1975 ANNUAL book of ASTM standards, part 45: Nuclear standards, p.785-93.

4. AMERICAN SOCIETY FOR TESTING AND MATERIALS. "Tentative Method of Test for Atom
Per Cent Fission in Uranium Fuel (Radiochemical Method)". 1963 (ASTM E 219-63T). In:
1975 Annual book of ASTM standards, part 45: Nuclear standards, pao, 642-46.

5. ARIEMMA, A.; BRAMATI, L ; GALLIANI, M.; GUALANDI, M. P.; ZAFFIRO, B.; CRICCHIO, A.;
KOCH, L Experimental and theoretical determination of burnup and heavy isotope content in
a fuel assembly irradiated in the Garigliano boiling water reactor. Luxembourg, Commitsion of
the European Communities, 1971 (EUR 4638 e).

6. OIXON, W. J. & MASSEY, F. J. Introduction el analisn estadittico. 2. ed. New York, N. Y.,
McGraw-Hill, 1966.

7. FUDGE, A. J. A review of experimental methods lor the determination of nuclear fuel burn-up. In:
INTERNATIONAL ATOMIC ENERGY AGENCY. Reactor bum-up phytics: proceedings of»
panel... held in Vienna, 12-16 July 1971. Vienna, 1973. p.239-48. (Panel proceedings series;
STI/PUB/336).

a FUDGE, A. J., WOOD, A J.; BANHAM, M. F. The determination of burnup in nuclear fuel test
specimens using stable fission-product isotopes and isotopic dilution. In: ANALYTICAL
chemistry in nuclear reactor technology: fifth conference, Gatlinburg, Tenn,, October 10-12,
1961. Oak Ridge, Tenn., Oak Ridge Nations: Lab., Jua, 1962. p. 152-65. (TID-7629).

9. GORIS, P.; DUFFY, W. E. TINGEY. F. H. Uranium determination by the isotope dilution
technique, Anttyt Chem., 2g(MM590-2, Nov. 1957.

'"' i f ^Jl i i""** biW'°«'» t'c« «totivon a txxurrwntoi locitliiadoi pelo IEA foram mvittat • tnquadredK n< NB 88
O9 ABrtl,



35

10. HELIWCR. R. C; CLINE, J. E.; GREENWOOD. R. C. Gamma-fay energy and intensity
measurements with Ge(Li) spectrometers. In: HAMILTON, W. D. ed. The electromagnetic
interaction in nuclear spectroscopy. Amsterdam, Nor;h-Holland, 1975. p.775-837.

11. HUGHES, D. J. & HARVEY, J. A. Neutron cross sections. New York, N. Y., McGraw-Hill, 1955.
(BNL325).

12. IYER, S. S.; TADDEI, J. F.; MORAES, N. M. P.; RODRIGUES, C. On line data acquisition and
f-ocessinp in Varian TH5 mass spectrometer. r a ser publicado pelo Instituto de Energia
Atômica ].

13. KOSKINAS, M. F. Medida de fluxo térmico, epitérmico e rápido no reator IEA-R1 pelo método de
ativação de folhas. | Dissertação de mestrado a ser defendida no Instituto de Energia Atômica ].

14. KRIVÂNFIK, M. & KRTIL, J. Determination of the burn-up of nuclear fuel by radiochemical
methods, hi INTERNATIONAL ATOMIC ENERGY AGENCY. Analytical chemistry of
nuclear wels: proceedings of a panel.., in Vienna. Vienna, 1972. p. 131-3. (Panel proceedings
series; STI/PUB/337I.

15. LISMAN, F. L; ABERNATHEY. R. M.; MAECK, W. J.; REIN, J. E. Fission yields of over 40 stable
and long-h/ed fission products for thermal neutron fissioned 2 3 3 U , a 3 5 U , 1 3 9 Pu, and 3 4 1Pu
and fast reactor fissioned 2 3 5 U and 1 3 9 Pu. Nucl. Sci. Engng, 4J:191-214, 1970.

16. MORAES, N. M. P. de & RODRIGUES, C. Avaliação da precisão em medidas de razão isotópica de
urânio por espectrometria de massa termoiOnica. São Paulo, Instituto de Energia Atômica, fev.
1977. (IEA-Pur>465;CEG>APE-0O1).

17. NALIMOV, V. V. The application of mathematical statistics for chemical analysis. Reading, Mass.,
Addison-Wesley, 1963. (ADIWES international series in chemistry).

18. NASTASI, M. J. C. & CACE RES, C. Programação digital para o cálculo das atividades dos produtos
de fissão de meias vidas longas. São Paulo, Instituto de Energia Atômica, dez. 1965.
(IEA-Pub-111).

19. NATIONAL BUREAU OF STANDARDS. Uranium isotopic standard reference materials. Apr. 1971
(NBS special publication 260-27).

20. PAR RAT, L G. Probability and experimental errors in science: an elementary survey. New York,
N.Y., Wiley, 1961.

21. REGGE, D. P. & BODEN, fl. Determination of Actinidet tnd Fission Products by Mass
Spectrometric Isotopic Dilution For Burnup Measurement of Nuclear Fuels, /s.1/, / ted./ , 1976
(Separata a ser publicada).

22. REIN, J. E. Status of burn-up measurement methodology. In: INTERNATIONAL ATOMIC
ENERGY AGENCY. Analytical methods in the nuclear fuel cycle: proceedings of a symposium
on... in Vienna, 29 November - 3 December 1971. Vienna, 1972. p.449-72 (Proceeding»
series, STI/PUB/291).

23. REIN, J. E. & METZ, C. F. Advantages and limitations of mass spectrometry for the measurement
of the isotopic distributions of uranium and plutonium and application to nuclear fuel burn-up.
In: INTERNATIONAL ATOMIC ENERGY AGENCY. Analytical chemistry of nuclear fuels:
proceedings of a panel... in Vienna. Vienna, 1972. p.135-42. (Panel proceedings series;
STI/PUB/337).



36

24. REIN. J. E. 8t METZ, C. F. The application of isotope dilution mass spectrometry to the
determination of uranium and plutonium in nuclear fuels. In: INTERNATIONAL ATOMIC
E N E R G Y A G E N C Y . Analytical chemistry of nuclear fuels: proceedings of a p a n e l . . . in
Vienna. Vienna, 1972. p.97-109. (Panel proceedings series; STI/PUB/337).

25. REIN, J. E. & METZ, C F. The determination of nuclear fuel burn-up based on isotope dilution
mass spectrometry measurements. In: INTERNATIONAL ATOMIC ENERGY AGENCY.
Analytical chemistry of nuclear fuels: proceedings of a panel... in Vienna. Vienna, 1972.
p. 143-55. (Panel proceedings series; STI/PUB/337).

26. RENNER, C; DIAS, M. S.; ORTEGA, A. Flux measurements of thermal and fast neutrons at
locations available for samples irradiation in lEAR-facility. S3o Paulo, Instituto de Energia
Atômica, dez. 1976. <IEA-Pub-'i56; COURP-AFN, 58).

27. SELECTED cross section data. In: REACTOR physics constants. 2? ed. ls.1.1, Argonne National
Laboratory, Jul. 1963. p.29-39. (ANL-5800).

28. STEVENS, C M. Itotopic analysis of solid samples by surface ionization. In: RODDEN, C. J. rd.
Analysis of essencial nuclear reactor materials. Washington, D. C , United States Atomic Energy
Commission. New Brunswick Lab 1964. p.1O1O-82.

29. STUDIER, M. H.; SLOTH, E. H.; MOORE, C P. The chemistry of uranium in surface ionization
sources. J. pnys. Chem., «5:133-4, 1962.

30. TADDEI, J. F. d» A. C. & RODRIGUES, C. Métodos experimentais para a determinação de Burn-up
em combustíveis nucleares, l-método do neodfmio-148. Slo Paulo, Instituto da Energia
Atômica, dez. 1977. (IEAPub-495; CEQ-APE-31.



INSTITUTO DE ENERGIA ATÔMICA
Caixa Postal, 11049 - Pinheiros
CEP 05508
01000 - São Paulo - SP

Telefone: 211-6011
Endereço Telegráfico - IEATOMICA
Telex - 011-23592 IENA BR


