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DETECÇÃO DE FALHAS EM ELEMENTOS COMBUSTÍVEIS 

DE REATORES TIPO PISCINA 

RESUMO 

O problena de detecção de radioisótopos de produtos de fissão na água dos reatores 

nucleares tipo piscina é de preocupação contínua. Na água aparecem vários radioisótopos que 

podem ser resultantes da atividade induzida nas impurezas contidas na água ou do aparecimento 

de produtos de fissão por escape devido a falhas nos elementos combustíveis, 

£ste trabalho descreve um sistema capaz de monitorar e dar informação sobre a pre­

sença de produtos de fissão na água da piscina. O método, que se baseia na medida dos radiol£ 

dos de fissão, vem sendo rotineiramente aplicado há mais de dois anos pelo grupo de químicos 

•acarregados da manutenção da pureza da água da piscina do reator de São Paulo. 

O método consiste em fazer percolar a água da piscina, succionada diretamente das 

proximidades do núcleo do reator, através de uma pequena coluna de cloreto de prata granular, 

especialmente preparado para esta finalidade. A coluna é transferida para o laboratório, lava 

da com ácido nítrico diluído e o espectro de energia gasa I registrado. Ho caso de existência 

de produtos de fissão na água ficaa retidos na colona apenas os radioisótopos 1 - 1 3 1 , 1 - 1 3 2 , 

1 - 1 3 3 , 1 - 1 3 4 e 1 - 1 3 5 , todos de fissão. 

Outros radioisótopos de fissão que serão retidos no AgCl, se houver ruptura de ele 

mentos combustíveis, são Zr-93 e Nb~95, os quais não foram detectados na água da piscina, na­

quele período. Lavando-se o AgCl com ácido nítrico diluído, Zr e Nb são eluidos, permanecen­

do apenas os radioiodos. 

A detecção de produtos de fissão por meio de AgCl tem sido posta à prova durante o 

período de Junho de 1 9 6 3 até a presente data. Durante as experiências realizadas neste perío­

do, (mais de 1 3 0 coletas) os radioisótopos Mg -27 , Hn^36, Cr-^1 e I - I 3 I foram sempre detecta -

dos. O único radioisótopo de fissão retido na coluna de AgCl foi 1 - 1 3 1 , >as êl« é proveniente 
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d» telurio irradiado para a produção daquele radioisótopo, 

A atividade espeeífioa devida a 1-131 na água da piscina para o mencionado perío-

-3 -3 

do variou de 0 , 2 K 1 0 a 2 , 5 x 1 0 uc/litro, valores estes que estão multo aquém do nivel 

de atividade de produtos de fissao considerado como normal para os reatores tipo piscina. 

Le problème de détection de produits de fission dans l'eau de réacteurs typa pis­

cine a toujours été d'une grande importance. 

Dans l'eau apparaissent différents isotopes soit dus à l'activité induite sur les 

impuretés de l'eau, soit dus aux produits de fission lors d'une rupiure de gaine. 

Le travail décrit un système capable de monitorer et de donner des renseignements 

sur la présence de produits de fission dans l'eau de la piscine, La méthode que a pour but 

mesurer les radioiodes de fission, est appliquée routinlèrement deruis 2 ans par le groupe 

de chimistes chargé de la surveillance de l"»au de la piscine du réacteur de Slo Paulo. 

La méthode consiste a faire passer l'eau de la piscine, aspirée directement au 

voisinlage du coeur à travers une petite colonne de grains de chlorure d'argent,spécialement 

préparé pour ce travail, La colonne est amenée au laboratoire, lavée avec de l'acide nitarique 

dilué et le spectre gama est enregistré. S'il y a des produits de fission dans l'eau, seule­

ment les radioéléments 1 - 1 3 1 , 1 = 1 3 2 , 1 - 1 3 3 , 1-134 « 1-135 sont fixés por la colonne de AgCl. 

D'outrés radioéléments de fission qui pourraient être fixés par la colonne dans 

le cas d'xine rupture ou défaut des éléments combustibles sont le Zr-95 ^i, N1>-95, qui jamais 

ont étés détectée dans l'eau pendant la period citée ci-dessus, car après lavage de la colon 

ne avec l'acid nitrique dilui, seulement le radioiodes y restent. La détection des produits 

de fission utilisant la colonne de chlorure d'argent est effectuée depuis Juin I 9 6 3 . 

Pendant les expirienees réalisées dans cette période (plus de I 5 0 ) , les radioélé­

ments telles que Hg -27 , Mn -36, Cr-51 et 1 - 1 3 1 ont été détectés. Nais le seul radioélément de 

fission rétenu par le colonne a été l'iode I 3 1 , qui vient du tellure qui est irradié pour la 

production de l'iode. L'activité spécifique due à l'iode 131 dans l'eau de la piscine pen-

- 3 . - 3 

la période citée est comprise entre 0 , 2 x 1 0 à 2 , 5 x 1 0 uc/litre, valeurs qui sont infé­

rieurs au niveau d'activité des produits de fission considéré normal pour les réacteurs type 

piscine. 



• 3 . 

ABSTHAGT 

The problem of detection of fission products radioisotopes in suiDmlng pool water 

reactor is of constant preocupation. In the swimming pool water several radioisotopes can 

be present as a consequence of the activity induced on the impurities existing in the water 

or can be present due the leakage of fission products escape from the failed fuel elements. 

This paper describes a suitable method for monitoring and informing about the 

presence of fission products in the swimming pool water reactor. The method which is based 

on tbe aeasurement of fission radloiodine has being applied in a routine basis for more than 

two years by the chemist group encharged of the water purity maintenance for the nuclear 

strimming pool uater reactor of Sao Paulo city. 

The method consists in percolating the water collected in the vicinity of the core 

through a small column containing granular AgCl specifically prepared for this purpose. The 

column is then transferred to the laboratory, washed with dilute nitric acid and the gamma-

-ray spectrum registered. Existing fission products in water the following radioisotopes are 

retained by the AgCl column: I-I3I, 1-132, 1-133, 1-134 and 1-135, all fission radioiodlnes. 

Others fission products radioisotopes that will be retained by the AgCl in 

existing a failure or rupture in th» fuel elements are 2r-0and Nb-95, radioisotopes that 

never were identified in water for the mentioned period. Washing the AgCl column with dilute 

nitric acid only ttie radloiodine radioisotopes remained in the AgCl. 

The dstection of fission products using the AgCl method here described has being 

«ade during the period covering June I963 until the present. During this period more than 

130 samples were collected, the radioisotopes Hg-27, Mn-36g Cr-31 and I-I3I being always 

present. The unique fission product radioisotope held in the AgCl column was 1 - 1 3 1 , but is 

was proved this radioisotope came from the irradiation of tellurium for I-I3I production. 

The I-I31 specific activity in the cooling water in the mentioned period ranged from 0,2x lo'̂  
-3 

to 2.3 X 10 ttc/liter, values that are considered much lower than the fission product 

activity level normally accepted for swimming pool water reactors. 



1 . IHTRODUCÃO 

O problema da detecção de radioisótopos de produtos de 

fissão na água de resfriamento dos reatores nucleares e de preocu­

pação contínua. Na água dos reatores tipo piscina aparecem varios 

radioisótopos que podan ser resultantes? 

a) da atividade induzida nas impurezas contidas na água 

b) da atividade induzida nos elementos do material de 

estrutura do reator que se transferem para a água 

c) da radioatividade devida aos produtos de fissão que 

podan contaminar a água por escape devido às falhas 

mecánicas de estrutura dos elementos combustíveis , 

• ou por corrosão, ou por difusão gasosa através da 

estrutura dos mesmos ^^>^>^\ 

Bnbora a água da piscina do reator seja de elevada pu­

reza, como é o caso do Reator BR~1 de são Paulo, tendo sido trata» 

da primeiro por um conjunto amolecedor por troca iónica e depois 

completamente deionisada há sempre a presença de impurezas de 

vido ao material da própria piscina como tambera aos diversos mate­

riais em contato com a água. O reator tem um sistema de retratamen 

to que força continuamente a passagem da água da piscina por tan-
e ih) 

ques de carvão e resinas trocadoras de lons em leito misto ^ % Es 

ta água recirculada sai com resistividade maior que 1 M ohm-cm, en 

quanto que a resistividade da água na piscina é mantida entre 

500.000 a 1 M ohm-cm 
Vários trabalhos (3 ,5 ,6 ,7 ,8 ,9 ,10,11,12,15,17,18,19,20)^ 

mostram a constante preocupação de um sistema de fácil detecção pa 

ra os produtos de fissão que possam contaminar a água dos reatores 

em consequência de falhas nos elementos combustíveis. Pode ocorrer 

uma falha séria ou várias falhas menores num ou mais elementos cora 

bustíveis, resultando num acumulo de produtos de fissão na água. 

Portanto, é muito importante e conveniente um sistema ou meio de 



anunciar e analisar uma falha, por menor que seja, ocorrida no 

vestimento dos elementos combustíveis. 

Dos métodos de detecção conhecidos^ a maioria faz a me 

dida dos produtos de fissao gasosos, como Xe e Kr, por aspiração 

dos mesmos através de dispositivos especiais tais como câmaras de 

desintegração ou através de filtros especiais -̂ 8) 
^ (10) 

então fazem a contagem dos descendentes destes gases ^ Outros 

aplicam sistemas de detecção dos produtos de fissão que se encon­

tram na água já como íons, usando para tal finalidade resinas tro 

caderas de íons Outros métodos medem a atividade total beta 

ou gama devidas aos produtos de fissao, controlando o aumento des^ 

ta atividade comparada com um valor mínimo da contagem de fundo 

(15)^ 

Este trabalho descreve ura método de fácil aplicação,ea 

paz de monitorar e dar informações sobre a mínima presença de pro 

dutos de fissao na ágxrn da piscina. O método, que se baseia na me 

dida dos radioiodos de fissao, vem sendc rotineiramente aplicado 

há mais de dois anos pelo grupo de químicos encarregados da manu-

tençao da pureza da agua da piscina do reator BR -1 de Sao Paulo. 

2, O MÉTODO 

O teste consiste em fazer percolar a água da piscina , 

succionada diretamente das proximidades do núcleo do reator, atra 

vés de uma pequena coluna de cloreto de prata granular, especial­

mente preparado para esta finalidade. Após percolar alguns litros 

de água (volume variemdo de 5 a 100 litros), a coluna é transferi 

da para o laboratório, lavada com ácido nítrico diluído e o espe£ 

tro de energia gama é registrado. Ficam retidos na coluna os ra­

dioiodos 1 - 1 5 1 , 1 - 1 5 2 , 1 - 1 5 3 , 1 - 1 5 ^ e 1 = 1 5 5 , todos de fissão^ 
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5- AgCl com COLETOR 

Cloreto de prata pode ser usado como agente coletor e 

tem a capacidade de reter, entre outros, os radioisótopos dos se-

guintes elementos; cloro, bromo, iodo, zirconio, niobio, manganês, 

magnesio e cromo. Uma lavagem com HNO_ 0 ,1 M remove do AgCl os 

radioisótopos de manganês, magnesio e cromo; e lavagem com mistu-

ra. HNOj 0 ,1 M - HF 0 ,1 M remove cromo, manganês, magnesio, zirco­

nio e niobio, permanecendo no coletor os radioisótopos de cloro, 

bromo e iodo. Rotineiramente, nos testes aplicados a agua da pis­

cina do Reator de Sao Paulo, usando-se AgCl como agente coletor, 

foram identificados apenas os radioisótopos I-lJl, Mn -56, Mg-27 e 

Cr - 5 1 . Radioisótopos de cloro e bromo nunca foram identificados no 

AgCl, embora a água da piscina possa conter traços de cloreto ̂ "̂̂ ^ 

(1 a 5 partes por bilhão em Cl). 

a) AgCl em suporte de resina iónica 

Obtém-se um coletor de AgCl em pequenos graos, com 

boa superfície ativa, que pode ser usado em colunas cromatográfi-

cas, como se fosse graos de resinas iónicas, da seguinte maneira: 

I. Montar uma coluna de resina cationica (Nalcite HCR, 50-100 

mesh) e lavar com 5 volumes de H^SO^ 1 M. Lavar com água 

até eliminar o excesso de ácido. 

II. Saturar a resina com solução de nitrato de prata (50-100 

g/litro em Ag). Lavar com água para eliminar o excesso de 

nitrato de prata. Remover a resina da coluna para um copo. 

III. Cobrir a resina com HCl 3 M, com agitação ocasional.Depois 

de uma hora, remover o ácido por decantação e adicionar n£ 

va porção de HCl 3 M. Manter a resina sob o ácido clorídri_ 

CO no mínimo durante 10 horas. 

IV. Lavar com água deionizada até eliminar o excesso de ácido 

clorídrico. Secar em estufa a 110° C. Os graos de resina 
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apresentam-se esbranquiçados, cobertos por um envoltório de 

AgCl, 

V. Colocar a resina seca num forno e aumentar a temperatura len 

tamente até atingir JOo'̂  C (máximo) e aí permanecer até 

queima completa da matéria orgânica, 

Remover o AgCl do forno, esfriar e guardar em vidro. 

Nao há necessidade de proteção contra luza. 

VI. Alternativamente^, pode-se saturar uma resina anionlca (Am-

berlite IRA-410, 50-100 mesh) com HCl 5 lavar com água 

até eliminar o excesso de íons cloreto. A resina é transfe­

rida r'-̂ a um copo e coberta com solução de AgNO^ a 10^. De­

pois de uma hora remove-se o excesso de AgNO^ por decanta -

çao, adicionando-se nova porção de nitrato de prata. Quando 

toda resina estiver saturada, lava-se com agua deionizada e 

seca-se a 110° C. Finalmente procede-se á queima da resina 

como ja descrito anteriormente pa.ra a resina cationica. 

b) Coluna de AgCl 

Para o teste o AgCl pode ser montado em coluna, como 

se fosse graos de resina iónica, sendo transferido para uma colu­

na de vidro provida de placa porosa com o auxílio da água ou ácido 

nítrico diluído. 

O AgCl assim preparado tem a vantagem de se apresentar 

com aspecto granular, bastante poroso, e pode ser usado para a col£ 

ta de produtos de fissao na água da piscina, trabalhando sob pres­

são do fluxo de água. 

Uma mesma coluna de AgCl, após decaimento completo da 

atividade nela contida, pode ser reusada. 

h. DETECÇÃO DE PRODUTOS DE FISSÃO MA ÁGUA DA PISCINA 

O teste tem sido aplicado rotineiramente com o reator 
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operando a 2 MW. A agua é succicmada diretamente do núcleo do rea 

tor por intermedio do sistema trocador de ealors, no qual fol ada£ 

tada urna saída. A água é peroolada diretamente sobre uma coluna 

contendo ,5-10 ml de AgCl, com vasao de a 1000 ml/hora, A colu­

na é transferida para o laboratorio, onde na própria coluna o AgCl 

é lavado com 5-5.volumes de HNO^ 0 ,1 Mo Depois o AgCl é transfer_i 

do para um tubo plástico de contagem e inserido no poço de um es-
---V 

pectrometro de raios gama, registrando-se o espectro, 

5 . RESUI.TAD05 

Fazendo o espectro de raios gama do AgCl, sem previa la 

vagem com HNO^ 0 ,1 M, foram detectados Mg - 2 7 e Mn-56« Após o decai_ 

mentó destes dois radioisótopos o espectro mostrou a presença de 

1 - 1 5 1 ° Este radioiodo foi detectado também 8,pos a lavagem do AgCl 

com M O ^ 0 ,1 M para eliminar Mg-27 e .r.ln-56. Foi constatada também 

a presença de pequena atividade devido a Cr -51 no AgCl nao lavado 

com ácido nítrico, depois do decaimento de Mg - 2 7 e Mn-56o Radiocr£ 

mo é proveniente da proteção dos elementos combustíveis pelo pro -

cesso de anodizaçao química (alodizaçao), à base de dieromato de 

potássio, e se forma por reação (n, gama). Radiomanganes é prove -

niente da tubulação de aço inoxidável, formando-se tsunbém por rea-

cao (n, gama). 

Assim, qualitativamente, foram detectados Mn-56, Mg -27, 

Cr -51 e 1 - 1 5 1 = Outros produtos de fissao, exceto I - I 5 I , nao foram 

detectados» A presença de I-I5I na água da piscina ficou demonstra 

da como sendo proveniente de telurio irradiado para produção.daque 

le radioisótopo Isso explica porque nunca foram encontrados. 

Juntamente com I - I 5 I , os outros radioiodos de fissão 1 - 1 5 2 , I-155> 

1 - 1 5 4 , I - I55 , 1 - 1 5 6 . Radioisótopos de cloro e bromo nunca foram 

identificados no AgCl, embora existam traços de cloreto na água da 
. . (21) piscina ^ 
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a) Rendimento químico 

Foi determinado o rendimento químico para cada parti­

da de AgCl preparado, üsou-se água deionizada (pH 6,0-6,5) à qual 

Juntou-se I-I5I livre de carregador. A água foi percolada numa co-

IvBia de AgCl preparado com a técnica já descrita, com vasão de 5OO 

ml/hora, reproduzindo-se as condições de aplicação rotineira do tes 

te na água da piscina do reator. Os rendljmentos químicos nestas con 

dlções variaram de 50 a jOffi. 

Foram determinados rendimentos químicos em condições dl. 

ferentes. Para soluções levemente ácidas e I-I5I livre de carrega­

dor 05 rendimentos variaram de 50 a 73Í> e com adição de iodeto de 

potássio como carregador (10 mg/lltro em l') os rendimentos subi­

ram até 80^ para o mesmo lote de AgCl. 

b) Iodo-131 

Para o período compreendido entre Junho de I963 até 

a presente data forara encontradas atividades específicas para I -151 

variando de 0,2 x l o ' ^ a 2,5 x lo"-^ uC/lltro de água da piscina du 

rante o fvmclonamento do reator a 2 MW, sendo as amostras de água 

tomadas nas proximidades do núcelo do reator, onde estavam também 

cápsulas de ácido telúrico sendo Irradiadas para produção de I-I3I. 

A ítebela I dá alguns resultados do conteúdo de I-I3I na água da 

piscina, calculados por comparação com um padrão de I-I3I. 

6. DISCUSSÃO 

vários materiais foram por nós experimentados anterior­

mente com o objetivo de servirem como coletores específicos para 

os radioiodos de fissao. Entre outros, forara testados carvão ativo, 

síllca gel, resinas trocadoras de íons (cationica e anionlca) exa-

mlnando-se a possibilidade da detecção da atividade da água da pi£ 

cina. Para a finalidade proposta de detectar produtos de fissão na 

água da piscina e prever sinais de corrosão ou escape da radi-oati-
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T A B E I A I 

A T I V I D A D E D E I-I3I M AgUA D A P I S C I M 

D A T A 1 - 1 5 1 
u c / 1 D A T A 

1 - 1 3 1 
u c / 1 

8,05.65 6,0 X 10 

22.05.65 8,k X 10"^ 

5o04o65 1 , 1 X 10"^ 

li^.Oi^.65 2 ,4 X 10*^ 

5.05.65 
51 .05 .65 

7.4 X 1 0 - ^ 

4,7 X 10"^ 
-4 

8.5 X 10 1I1.06.65 

7.4 X 1 0 - ^ 

4,7 X 10"^ 
-4 

8.5 X 10 
28,06.65 2 , 1 X 10"^ 

12 .07 .65 6,5 X 10* 

26,07.65 1 , 1 X 10"^ 

15.08.65 2,4 X lo ' -^ 

26.08,65 
10.09.65 

1 , 7 X 10"^ 
6 ,1 X 10*^ 

2U.09.65 1 , 4 X 1 0 " ' 

1 5 . 1 0 . 6 5 2,9 X 1 0 ' ' 

29.10.65 1 , 2 X 10*^ 

1 2 . 1 1 . 6 5 2 ,4 X 10"^ 

2 6 . 1 1 , 6 5 9,0 X 10*"^ 

1 0 , 1 2 . 6 5 9,2 X 10"^ 
50 .12 .65 8,5 X 10*^ 
1I+. 01.66 
28,01.66 
1 1 . 0 2 . 6 6 
25.02.66 

7 , 1 X 10"^ 
8,5 X 10"^ 
7,0 X 10"^ 
6,9 X 1 0 ' ^ 

1 1 . 0 5 . 6 6 5 ,9 X 10"^ 
25.05.66 5 ,9 X 10"^ 

h.ok.66 

18.oil.66 
6,6 X 10"^ 

-4 
9,5 X 10 

14,08.65 2,0 X 10" 
10.09.65 . 5 ,5 X l O " 
1 7 . 1 0 . 6 5 5,0 X 10" 

6 . 1 1 . 6 5 5 , 2 X 10" 
1 5 . 1 2 . 6 5 . 2 , 5 X 10" 
25.02 .64 0,5 X 10" 
12.04.64 8 , 1 X 10" 
24.04.64 5 , 7 X 10" 
15.05 .64 2,9 X 10" 
29.05 .64 7,9 X l O " 
12.06 .64 1 , ^ X 10" 
26.06,64 2,0 X 1 0 ' 
15.07 .64 8,8 X 10" 
24.07.64 1 ,0 X 10" 
7.08.64 1 ,0 X 10" 

21.08 .64 1 , 9 X 10" 
4,09.64 1 ,0 X 10" 

18,09 .64 7,9 X 10" 
2 .10 .64 2 ,7 X 10" 

25.10 ,64 ^ 5 X 10" 
6 . 1 1 . 6 4 9 , 1 X 10" 

2 0 . 1 1 . 6 4 1 , 1 X 1 0 ' 
4 .12 .64 1 ,0 X 10" 

50.12 .64 6,0 X 10" 

10 .01 .65 7,9 X 10" 
10 27 .01 .65 8 , 1 X 

10" 
10 

8.02.65 X 10" 

22,02,65 2,4 X 10" 

.-4 
.4 
-4 
-4 
-4 

-3 
.4 
-4 
-4 
.4 
.4 
.4 
-4 
-3 
-5 
-5 
-5 
.4 
.4 
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vidade dos elementos combustíveis, nenhum daqueles materiais expe_ 

rimentados supera o AgCl na simplicidade, eficiencia e rapidez da 

analise. Suspensa,© de AgCl e Agi tem sido usadas para absorção de 

.oiodc 

das 

radioiodo em água potável ^ e purificação de moléculas marca-

Carvao. O carvão ativo apresenta a possibilidade de ãe 

tectar vários radioisótopos, incluindo-se alguns produtos de fis-
~ (18) ^ , , 

sao \ Ele fixa e retém um grande numero de radioisótopos, ch£ 

gando mesmo a dificultar o teste proposto. Na água da piscina fo­

ram identificados os seguintes radioisótopos, fixados numa peque­

na coluna de carvão ativos iyig-27, Mn-56, Na-2l| e I - I 5 I . 

A figura 1-A mostra o espectro de energia gama de um 

carvão ativo no qual foi percolada água do reator em operação a 

2 MW, nele aparecendo fotopicos com energias (em Mev) de 1 , 7 8 

(Al-28), 1 , 3 8 (Na-24), 1 ,02 (Mg-27), 0,84 (Mn-56 e Mg -27 ) , 0 ,51 

(um pico bastante pronunciado nao identificado) e outros picos de 

menor energia. 

A figura 1-B corresponde ao espectro da mesma coleta, 

repetido após um decaimento de 17 horas, nele aparecendo ainda os 

picos de Na~24 e 0 ,51 Mev. Seguindo-se o decaimento no pico de 

0 ,51 Mev concluiu-se que ele apresenta radioisótopos de varias 

meias-vidas, tendo sido encontrados p.ex. valores de 5 ® 9 horas. 

A atividade no pico correspondente a I - I 3 I é despresível, estando 

provavelmente boa fração do iodo reduzido a iodeto, neste caso 

não retido pelo carvão. 

SÍlioa-Gel. Uma pequena coluna de sílica-gel em graos 

reteve bem Mg-27, Mn-56 e alguma atividade de Na-24. Não foi iden 

tifiçado nesta coluna o radioisótopo I-I3I. Experiencias de labo­

ratório usando-se soluções contendo produtos de fissão demonstra­

ram que sílica-gel é um bom material para reter Zr-95, Nb-95, po­

rém não se presta para reter os radioiodos de fissão. 

Resina Cationica. Percolando~se a agua da piscina nu~ 
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ma pequena coluna de resina cationica tipo forte, na forma R-H' , 

foram detectados Na-24, Mg-27, Mn-56 e Cr-51^ sendo que a ativida­

de do Na-24 é predominante, a ponto de ser necessário tratamento 

químico posterior para verificar a presença de Mg-27 e Mn -56. No 

caso da presença de eátions de produtos de fissão a sua, observação 

direta e imediata seria muito dificultada. 

Resina Anionlca. Os testes com resina anionlca tipo for 

te, na forma R-Cl, mostraram principalmente a presença de I - I5 I e 

Cr - 5 1 . Visando detectar, sepí.irar e identificar os radioiodos de 

fissao, a resina foi eluída. cora SaOH 2M e após acidular com ácido 

sulfúrico e adicionar KE como carregador, o iod>: j.'oi liberado com 

água oxigenada e extraído em clorofórmio. Após lavagem cora água, a 

fase orgânica foi ti'atada com solução diluída de KHSO^ e o l' foi 

precipitado, na fase aquosa, com prata. A precipitação de iodeto 

de prata foi analisado por espectrometria gama, tendo sido encon -

trado somente I - I 5 1 , confirmado pela d&terminaçao da meia vida. 

Após eluiçao com NaOH a resina anionlca foi submetida a 

uma análise por espectroraetria gam.a, constatando-se que havia fi­

cado uma atividade residual com pico de 0,56 Mev. Por determinação 

da meia vida confirmou-se a presença de Cr - 5 1 , que como já fol di­

to, é proveniente da alodizaçao (anodização química) dos elementos 

combustíveis para proteçs.o contra corrosão. 

Os espectros de energia gama feitos direteimente numa r¿ 

sina anionlca na forma R-Cl, na qual fol percolada água da pisciaa 

estando o reator em operação a 2 MW, mostraram fotopicos de várias 

energias, entre elas 0,65, 0 , 5 1 , 0,36, 0 ,12 e 0,04 Mev. Fol acan-

panhado o decaimento no pico de 0,36 Mev, aparecendo ura tl/2 de 8 

dias e depois tl/2 maior, de vários dias. A eluição de uma alíquo­

ta desta resina e conveniente separação química possibilitou a i d ^ 

tificaçao de I-I3I e Cr - 5 1 . Foi seguido também o decaimento no pi­

co de 0 , 12 Mev, achando-se um tl /2 de 3 - ^ dias. 

Frequentemente, aparece na resina anionlca ura fotoplco 
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com energia correspondente à aiiiquilaçao. Foi seguido o decaimento 

radioativo neste fotopico, tendo sido encontrado um tl /s de aproxi 

madamente 120 min, seguido de outro tl/2 de aproximadamente 20 ho­

ras. O processamento radioquímico de a^a alíquota desta resina per 

mitiu concluir pela não existencia de 1-133 (fissão, tl/2 = 20,9 

hs, 0,55 Mev). 

A figura 2-A mostra o espectro de energia gama regis -

trado usando-se uma resina anionica R-Cl, logo após a percolação 

da água da piscina estando o reator operando a 2 MV/. O expectro eyá 

be um pronunciado fotopico em 0,51 Mev cujo decaimento foi seguido, 

encontrando-se tl/2 • 2 hs. e 20 hs, porám, como já acima menciona 

do, nac foi identificecdo •r-153 em amostras submetidçi.s a processa -

mento químico. A figura 2-B é o espectro da mesma amostra repetido 

17 hs. depois, nele estando registrados fotopicos de 0,55, 0,56 , 

0,24, 0 ,12 e 0,04 Mev, sendo o pico de 0 ,12 Hev bem pronunciado. 

Concluimos assim que a resina anionlca retém atividades 

de vários radioisótopos, incluindo-se I-I3I e Cr-51 e aparecendo 

um pico bem pronunciado na região do 1 -135, ^̂ íc' tendo sido em ne­

nhuma coleta identificado este radioiodo. Isso significa que no ca 

so da existência de I-I35 na água da piscina ha.veria dificuldade 

em identificar «aquele radioiodo, sendo forçosamente necessária uma 

separação química. 

Deixando de lado todos os materiais retentores anterior 

mente experimentados, optamos pelo AgCl, que se mostrou muito mais 

qualificado para o teste aqui proposto da detecção ds radioiodos 

de fissão na água da piscina de reatores. 

a) Escolha do AgCl 

Anteriormente foram por nós experimentados vários 

outros tipos de AgCl, precipitados em copo a partir da reação ni­

trato de prata e íon cloreto, com ou sem material suporte. O AgCl 

sem material suporte e nao secado em estufa nao se presta para o 

trabalho em coluna nas condições exigidas para o teste de d-^tec-



t̂iü de produtos de fissao em água da piscina. Ele é muito fine e 

tende a passar pela placa porosa da coluna, com a pressão da água. 

O AgCl secado a 110° C e retomado em água, durante o teste vai se 

desagregando e acaba passando pela placa porosa da coluna. 

Como suporte para o AgCl foram tentados vários mate­

riais, incluindo-se carvão ativo, polpa de celulose, vidro moído 

e sílica-gel. Ein todos os casos o material obtido nao se presta 

para o teste em coluna, com água sob pressão. Além disso, o mate_ 

rial suporte funciona também como coletor de outros radioisótopos 

que seriam considerados indesejáveis ao teste, como foi o caso do 

carvão ativo e da sílica-gel. 

Assim, definitivamente, foi escolhido um AgCl precipi­

tado com ácido clorídrico dentro de uma resina cationica carrega­

da com íon prata, portanto na forma R-Ag, como lá descrito. Este 

material mostrou qualidades mecânicas ótimas para o teste, com 

graos resistentes à pressão da água e com boa permeabilidade,acr^ 

cido ainda de alta seletividade. 

b) Radioisótopos encontrados na água da piscina 

Como já foi anteriormente mencionado, foram encontra 

dos Mg-27, Mn-56, Na-24 e 1 - 1 5 1 . Os dois primeiros foram separados 
e identificados. Para isso a coluna de AgCl foi lavada com HNO^ 

0,1 M, sendo eluidos Mn e Mg, ficando na coluna apenas I - I 5 I . À S Q 

lução nítrica adicionou-se ferro e precipitou-se Fe(OH)^ com NH;|̂ OH. 

O hidróxido foi analisado por espectrometría gama, revelando Mn-56 

e Mg-27, cujas meias vidas foram seguidas por contagem nos respec­

tivos fotopicos. Magnésio-27 é proveniente da reação (n, p) sobre 

alumínio da própria estrutura do reator e Mn-56 é proveniente da 

tubulação de aço Inoxidável, formado pela reação Mn-55 (n, p)Mn-56 

ou pela reação Fe-56 (n, p) Mn-56. Radiocloro (Cl-58) que poderia 

estar presente ^^^^ formado pela reação (n, gama) em pequeníssima 

concentração de cloreto na água. da piscina e fixando-se por troca 

isotópica, nunca foi detectado no cloreto de prata. 
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c) Produtos de Fissão 

O coletor de AgCl fol experimentado em laboratório 

quanto a sua capacidade de reter produtos de fissão. Para isso , 

nxima coluna de vidro de 0,8 cm. d.i. e contendo 5 ml de AgCl, foi 

percolada água deionisada à qual se Juntou uma solução diluida de 

nitrato de uranila contendo produtos de fissao, mantendo-se o pH 

entre 6,0 e 6,5o Esta solução foi preparada dissolvendo-se, com o 

mínimo de ácido nítrico, 2 mg de U^Og irradiado durante 50 minu­

tos a 2 MW, num fluxo de 2,5 x 10l2 n/cm^.s, e resfriado durante 

50 horas. Após a carga, a coluna fol lavada com água e o espectro 

de raios gama foi registrado. Foram identificados no AgCl: I-I5I, 

1-132, 1-133, Zr -95 e IIb-95. Usando-se o AgCl foi registrada uma 

série de espectros de raios gama no decorrer do tempo. Nas pri­

meiras 2k horas forara identificados os fotopicos dos radioisóto­

pos I-I52 e I-155i após as primeiras 2k horas começa a aparecer o 
pico do 1 - 1 5 1 . Ao completar 72 horas são ainda identificados os 

picos de I-I5I e 1-133 e ao completar lk8 horas aparecem os picos 

de 1 -151 , Zr-95 e Nb-95. lavando-se o AgCl com mistura HNO^ 0,1 

M - HF 0,1 M, foram removidos Zr-95 e Kb-95, enquanto que oS ra­

dioiodos continuam fixados no cloreto de prata. 

7 - CONCLUSÕES 

Demonstrou-se que o AgCl preparado por pr-eclpitaçao so 

bre uma resina cationica na forma R-Ag e um excelente coletor de 

radioiodos de fissão, possibilitando uma rápida e eficiente detec 

ção de produtos de fissão na água da piscina do reator. Este meto 

do mostrou-se prático e com sensibilidade e seletlvidade adequa­

das. 

Entre os radioisótopos encontrados na piscina durante 

o funcionaniento do reator a 2 MW, os seguintes foram detectados 

-por fixação numa coluna de AgCll Hâ - 2 7 j f4i*56;j,, .€r"51 e I-lJl.* . J , 
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lavagem da coluna de AgCl como HNO^ 0,1 M elui facilmente os tres 

primeiros radioisótopos, ficando fixado apenas I-lJl. A figura 3 

mostra o espectro obtido com uma coluna de AgCl, seguindo a técni^ 

ca aqui descrita, comparada com um padrão de I-I3I. 

A presença de Cl-58/ formado por reação (n, gama) em 

traços de cloretos existentes na água da piscina ^^^^ nunca foi 

identificada no AgCl. Por outro lado, se Cl-58 estivesse presente 

no AgCl, as suas energias gama (1,65 e 2,15 Mev) não prejudica­

riam a identificação dos radioiodos. 

A sensibilidade de AgCl para reter os radioiodos é mui 

to maior que para o radiocloro, devendo este ser flxado por troca 

Isotópica apenas, enquanto que o íon Iodeto é mais facilmente re­

tido por substituição, facilitada pelo seu produto de solublllda-

^ ® ^ V c i " ^ ̂ Agl = 10"^^).. 

Percolando-se p. ex. uma solução diluída de I^, leve­

mente ácida, numa pequena coluna de AgCl preparado como descrito 

neste trabalho, percebe-se claramente no topo da coluna uma zona 

anarela devido ao Agi precipitado no local, enquanto que no SEluen 

te pode-se provar a existência de Cl' equivalente em solução. 

Aplicando-se o teste AgCl com ágxia corrtendo mistura de 

produtos de fissão obtidos por irradiação de urânio natural fol 

possível verificar que o coletor retém os radioiodos de fissao 

(1-151, 1-132, 1-153 e 1-155) e também o par Zr-95 e Hb-95. A la­

vagem da coluna de AgCl com mistura BNC^ 0,1 M - HF 0,1 M. remove 

o par Zr-95-Hb-95, ficando retidos apenas os radioiodos. 

Adição de I-I5I na Piscina 

Para comprovar a eficiência do método foi adicionado 

1-151 livre de carregador na água da piscina (270.000 litros de 

água) a qual fol depois percolada numa coluna de AgCl. Numa expe­

riência foram adicionados 5 raC de I-I5I e após homogeneização por 

agitação da água por meio do trocador de calor da piscina durante 
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1 hora, foi, feita a determinação de I-lJl pelo processo aqui des­

crito^ podenão-se notar o auiriento da ati'vldade da água devido ao 

I-I5I adicionado, como também foi calculada a atividade total de 

I-I5I , sendo boa a concordancia. 

A detecção de produtos de fissao por meio de AgCl tem 

sido posta a prova durante o período de Junho de I965 até a pre­

sente data, comprovando-se que nao houve ruptura de elementos com 

bustíveip ou escape de produtos de fissao por difusão gasosa. Du­

rante as experiencias realizadas neste período (mais de 1^0 cole­

tas fors,m feitas), os radioisótopos Mg-27, Mn-56, Cr-51 ̂  I-I5I 
foram sempre detectados. O único radioisótopo de fissao retido na 

coluna de AgCl foi I - Í3I , was ficou comprovado ser ele resultante 
de contaminação externa das cápsulas de ácido telúrico irradiado 

para a produção de I - I 3 1 . A atividade específica devida a I-I5I 

na água da piscina para o mencionado período variou de 0,2 x 10 ^ 

a 2,5 ^ 10"^ uC/litro, sendo a água succionada na proximidade do 

núcleo do reator. Estes valores estão muito aquém dos níveis de 

atividade de produtos de fissao considerados como normais na água 

( 5 ) 
da piscina dos reatores ^ '. 

Outros radioisótopos de fissao que seriam retidos no 

AgCls 1 -132 , 1 -133 , 1-155, Zr-95 e rjb-95, não forara detectados. 
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CARACTERÍSTICAS NUCLEARES DE ALGUNS RADIOISÓTOPOS QUE PODEM 

APARECER NA ÁGUA DE RESFRIAMENTO DE UM REATOR NUCLEAR 

Radio­
isótopo 

Formação t 1/2 Energia Gama (Mev) 

1 - 1 5 1 Fissão 2,9^ 

Te'̂ Ô (jĵ  gama) 
8,05 d. 0,284;0,564_;0,657 

1-152 Fissão 2 ,5^ 2,26 h. 0,67 

1-155 
1-154 

Fissão 6,5^ 

Fissão 7,8^ 

20,9 

52,5 

h. 

min. 

0,55 

1-155 
1-156 

Fissão 6,5^ 

Fissão 

6,75 

86 

h. 

s. 

1,27; 1,80 

vários 

1-128 I^^'^(n, gama) 6,5b 25 min. 0,45;0,75s0,99 " 

Cr-51 
50 

Cr-̂  (n, gama) 27 d. 0.525 

Si-51 (n, gama) 0,11b 2,65 h. 0,52 

F-18 0^^ (p, n) 1.87 h. 0,51 

Mn-56 Mn^^(n, gama) 15,4b 

Fe-56 (n, p) 
2,58 h. 0,845; 1,82; 2,15 

Mg-27 Al-27 (n, p) 

Mg-26 (n, gama) 
9,5 min. 0,854;1,01 

Na-24 Al̂ ''' (n, alfa) 

Na^^ (n, gama) 
15 hs. 1,58;2,76 

Al-28 Al^"^ (n, gama) 0,25b 2,5 min. 1,78 

2r-95,Nb-95 Fissão 6,5^ 65 d. 0,7l| 0,77 

Cl-58 Cl^'''(n,gama)cî ^0,6b 57 min. 1 .57S 2,15 

Br»85 Fissão 0,51^ 2,4 h. 0,05 

Br-SU"" Fissão 0,019 6,0 min. 0,44;0,88;1,46 
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Fig 3 @ Espectro de energia gama de uma 

coluna de AgCl na qual foram percatados 

24 íitros de água da piscina, o reator em 

operação a 2 MW 
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