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SUMARIO

Apresenta-se um método de preparacdo de fontes de 233U para es-
pectrometria alfa pela tecnica de evaporacao direta, usando o agente
organico tetraetilenoglicol (TEG).

Foram estudadas as condigoes experimentais Otimas para a obten-
cao destes filmes, tais como: quantidade de 233U depositado, o mate-
rial de suporte, tempo de evaporacao e a relacao TEG/amostra.

As fontes alfa obtidas apresentaram filmes homogéneos e com boa
aderencia no material do suporte. Os espectros alfa obtidos defini-

ram uma resolucao de 20 KeV (FWHM), com precisdo de cerca de 10%.

ABSTRACT

A method is presented for the preparation of 233U sources for
alpha spectrometry by direct evaporation technique using tetraetile-
neglicol (TEG) as a spreading agent.

The optimum experimental .conditions such as: quantity of 233y,
supporting materials, evaporation time and ratio of TEG/sample, to
obtain this film have been studied. '

The alpha sources obtained were well homogeneous and with good
adherence on to the discs. The spectrum shows resolution of 20 Kev

(FWHM) with a precision of about 10%.
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1. INTRODUGCAO

No ciclo do combustivel nuclear a determinag¢ao quantitati-
va de elementos radioativos & de grande importancia quer sob as-
pectos de controle de processoé, gquer sob aspectos de monitoracao
ambiental.

Entre as técnicas mais utilizadas nos laboratorios anali-
ticos, a técnica de espectrometria alfa tem encontrado grande a-
plicacdo, tanto na determinacao qualitativa e guantitativa de
isotopos de elementos actinideos (1,2,3,4,5), como no estudo de
pardmetros nucleares tais como determinacao de meia vida de ra-
dionuclideos alfa emissores, determinacao de secgoes de chogue
etc... |

Basicamente, a técnica consiste na interacao entre a par-
ticula alfa e um detetor gerando desta maneira um impulso eletri-
co, que através de equipamentos eletronicos associados ao detetor
é classificado em funcdo de sua energia.

Uma das maiores dificuldades no seu emprego reside nos
procedimentos de preparo de amostras de modo a obter-se filmes fi
nos e uniformes evitando-se com isto problemas de auto absorcao.
Uma das teéecnicas mais utilizadas para o preparo de amostras para
espectrometria alfa &€ a técnica de evaporacao.

A técnica de evaporacao & relativamente simples e extrema-
mente Gtil em analises de rotina e controle de processos devido a
rapidez com que as amostras sao analisadas e a possibilidade de
seu preparo de forma quantitativa.

Basicamente a técnica consiste da evaporacdo direta da so-
lucao contendo os radionuclideos emissores alfa sobre um suporte,
utilizando-se geralmente de uma lampada de raios. infravermelhos
como fonte de calor. v

A gualidade das fontes obtidas por esta técnica depende do
volume de solucao evaporada, da concentracao do elemento na solu-
cdo, do tempo de evaporacao e das caracteristicas do substrato
utilizado como suporte nos quais as amostras sao preparadas. De-
positos ndo uniformes, devido ao acumulo de amostra em regioes es
pecificas do suporte, pontos de aglomeracdo de particulas solidas,
devido a imperfeicdes na superficie do suporte, formagcao de fil-

mes de grande espessura, devido a elevada concentracao do nucli-



deo de interesse na solu¢ao de analise, acentuam os problemas de
auto absorcao comprometendo a qualidade dos ensaios.

O objetivo deste trabalho consiste em descrever uma meto-—
dologia de preparo de amostras para espectrometria alfa por meio
da tecnica de evaporacdo, utilizando-se do reagente organico te-
traetilenoglicol (TEG) como agente de dispersao da parte sdolida
no fdilme formado.

2. PARTE EXPERIMENTAL

O procedimento experimental adotado.consistiu nas seqguin-

tes etapas:

- preparo de um suporte com superficie lisa homogénea com
diametro de cerca de 2,5cm;

- limpeza e desengorduramento do suporte com alcool .eti-
lico;

- definicao de uma area de deposicdo de cerca de 1,0cm de
diametro por meio de um agente delimitante;

- deposigdo de solucao amostra contendo 96% em 2°°y, e
solucao de tetraetilenoglicol, na area definida, por
meio de micropipeta. Tomando-se um volume de solugao,
variavel de 10 a 50 microlitros;

- aquecimento das amostras por meio de lampada de raios
infravermelhos imprimindo ao conjunto um movimento ro-
tativo suave de cerca de 10 rotagoes por minuto;

- calcinagdo da amostra a 700°C em um calcinador;

- analise dos espectros alfa em um espectrdmetro alfa
ORTEC modelo 576, com detetores barreira de superficie
tipo silicio, com area de contagem efetiva de 450mm?,
acoplado a uma analisador multicanal ORTEC modelo 6240

e um registrador grafico XY HP.

As solugoes amostra foram preparadas a partir de uma so-
lugdo de urdnio enriquecida em 96% no seu isotopo 2°3°U de. con-
centragdo no intervalo de 0,005mg ?°*U/g de solucao a 0,4mg
233y/g de solucdo, previamente calibradas por meio da técnica de

diluigao isotOpica aplicada a espectrometria de massa.
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Foram estudados os seguintes parametros:
- suportes: aco inoxidavel, ceramico e vidro
- agentes delimitantes: tinta esmalte e tinta verniz
- quantidade de uranio na amostra: 0,1 microgramo a
8 microgramos de ?33U
— concentracao do tetraetilenoglicol
- relacao fase organica/fase aquosa

- tempo de evaporacgao.

3. RESULTADOS E DISCUSSAO

Na tabela 1 sao apresentados os resultados finais obtidos

para as condicOes experimentais estudadas.

Tabela 1. Parametros finais para preparo de amostras
Suporte ’ Pastilha ceramica
Agente delimitante Tinta esmalte de unhas
Prbporgéo TEG: amostra 1:2
Ordem de colocacgao Amostra, pré secagem, TEG
Distancia da lampada 5 centimetros
Calcinacgao 700°C

A utilizacdo de discos ceramicos mostrou-se adequada nao
somente devido ao seu baixo custo, facilidade de manipulacao e a
ndo necessidade de qualquer tratamento prévio como também por
permitir a obtencdo de filmes homogéneos bem aderentes e de for-
ma reprodutiva.

O tempo de evaporacao foi controlado pela distancia entre
o disco e a lampada de raios infravermelhos de modo a permitir a
formacdo do filme de forma rapida e reprodutiva. Estas condicoes
foram obtidas a 5cm de distancia com a qual a fase liquida demo-
ra cerca de 20 minutos até a evaporacao total. Em seguida, o dis
co foi calcinado a 700°C, visando eliminacdo da fase organica.

A funcao do agente delimitante consiste na definicao da
area de deposicdo garantindo reprodutibilidade na geometria do

filme formado. Dos agentes delimitantes utilizados a tinta es-
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malte foi o gue apresentou melhores resultados podendo ser fa-
cilmente eliminada junto com o TEG durante a calcinacdo do dis-
co. '

Procurou-se determinar o efeito da concentracao do TEG no
tempo de secagem das amostras. Com este fim realizaram-se en-
saios com solucgoes em diferentes concentracoes de TEG e diferen-
tes proporgoes entre a fase aquosa/fase organica. As melhores
condig¢des foram encontradas com uma solucaoc a 10% de TEG deposi-
tado no disco numa proporg¢ao de 1:2 em relacao a amostra.

Na Figura 1 e apresentado um espectro alfa para uma amos-
tra tipica preparada segundo o0 método proposto.

A resolucao obtida para o espectro alfa foi cerca de 20
Kev (FWHM). Este resultado demonstra a qualidade da metodologia
proposta. Resoluc¢oes normalmente obtidas pela aplicacao de igual
técnica, porém utilizando suporte de aco inoxidavel polido mos-
tram valores entre 18 a 20 KeV (FWHM) (5).

Fixando-se os parametros acima, foram preparadas sete
amostras para determinacdo de ?**U, com base em peso, no interva
lo de 1 a 8 microgramos. A partir destes resultados construiu-se
a reta de calibracgao (figura 2 ), relacionando-se as contagens
(cps) da area integrada sob o pico de 4,82 MeV do 233U em funcao

da massa de 2°°U depositada. A eq. representativa & dada abaixo:
massa = 0,00299 x contagens (1)

A equacao acima apresentou um coeficiente de correlacdo
linear de 0,9959.

» Na tabela 2 sao apresentados os dados experimentais e
aqueles estimados pela equacao 1.

Observa-se que os desvios percentuais relativos aos dados
estimados sao de no maximo 9%, que € um valor aceito dentro das
limitacOes da tecnica, uma vez que o rendimento de deposicgao e
menor que 100% e variavel (5).

De modo a verificar a reprodutibilidade do metodo foram
preparadas amostras em triplicata, com base no volume de solucao
de uranio, utilizando-se para isso uma micropipeta de 20 micro-
litros calibrada.

Na tabela 3, sao apresentados os resultados obtidos indi~

-
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vidualmente para cada amostra. A precisao obtida no valor do nu-
mero de contagens para um intervalo de massa de 2°°U depositada
de 0,1 a 8 microgramos, € de até 9%. Pela interpolacao dos valo-
res médios de contagens na reta, obtem-se os valores de massa
estimados os quais apresenta um desvio relativo de 6 a 10% em
relacao aos valores esperados, calculados a partir de dados do

volume e concentracao da solucao de uranio utilizados.

4. CONCLUSAO

A partir dos resultados acima apresentados, concluiu-se
que a téecnica de evaporacao com o agente orgdnico TEG produz fil
mes de uranio de excelente qualidade, de forma rapida, eficiente
e de baixo custo, podendo por estas caracteristicas ser utiliza-
da rotineiramente em analises de 23°U a nivel de tracos em solu-

¢cOes de processo.
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Tabela 2. Contagens alfa correspondentes as massas U calculadas,
massas de 233U estimadas e o desvio relativo % a mas-—
sa estimada.

AMOSTRA  CONTAGENS ?°°u  ?°%y estimada  DESVIO RELATIVO %

(num. ) (cps) (ug) (ug)
1 335 0,93 1,00 +3,0
2 437 1,24 1,30 +4,8
3 653 2,03 1,95 -4,3
4 1010 3,20 3,02 -6,1
5 1508 4,92 4,50 -9,1
6 2133 6,02 6,37 +5,5
7 2568 7,64 7,67 +0,4

Tabela 3. Reprodutibilidade - Interpolacao de valores de conta-
gem (cps) na reta de calibracao

AMOSTRA  CONT. CONT. 233y 233y DESVIO REJLATIVO %

MEDIA estim. esperado AOQ ESPERADO
(cps) (ug) (ug)

1a 42 43 0,13 0,14 +7,1
1b 46 (6%)

1c 42

2a 283 301 0,90 0,98 +8,2
2b 310 (5%)

2c 311

3a .- 764 704 2,10 2,30 +8,7
3b 713 (9%)

3c 636

4a 1243 1281 3,83 4,14 +7,5
4b 1351 (5%)

4c 1250

Sa 1900 1924 5,75 6,06 +5,1
Sb 1921 (1%)

Sc 1952

6a 2894 2797 8,36 8,86 +5,6
6b 2731 (3%)

6cC 2766
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