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RESUMO  
A técnica de diluição isotõpica aplicada ã espectrometria de massa e 

a técnica de analise por ativação com neutrons foram empregadas para s de 
terminação de U e Th em amostras de sedimento de rio e solo fornecidas pe 
la Agencia Internacional de Energia Atõmica(AIEA)e em amostras de 	rocha 
granítica da região de Wyoming, EUA. Os resultados de concentração de 	U 
e Th, determinados com precisões melhores que 5%, mostram uma boa concor 
dância com os valores de referencia(AIEA) e com os dados coa literatura 
apresentando erros relativos da ordem de 1% a 14% para U e da ordem de 1% 
a 11% para Th. 

INTRODUÇÃO 

A determinação dos teores de uranio e tó_ 
rio a níveis de ppm em amostras de sedimentos 
de rios, sedimentos de lagos, solos e rochas 
fornece informações importantes para a prospec 
ção destes elementos, no controle ambiental em 
regiões onde estão localizadas instalações nu 
cleares e em dataçoes de formações geológicas 

Dentre as diversas técnicas de 	análises 
químicas empresadas nas determinações de U 	e 
Th a níveis de traços, destacam-se a 	técnica 
de diluição isotõpica aplicada ã espectrometria 
de massa (DI-EM) [1 , 2J e a técnica de análise 
por ativação com neutrons e contagem da radia 
ção gama induzida (AAN) [3-61. 

A técnica de análise (DI-EM) tem sua 	im 

portáncia quando há interesse na obtenção 	si 
multánea de razões isotópicas, com alta preci 
sao, associadas a concentração do elemento, o 
que pode fornecer informações sobre a 	migra 
ção deste elemento no soloj17]. Entretanto 	e 
uma técnica que exige adoçao de procedimentos 
analíticos complexos. 

A AAN é uma técnica muito sensivel, 	não 

destrutiva e permite a realização de 	análise 
multielementar com boa precisão e exatidão, en 
tretanto é necessário dispor-se de um reator 
nuclear de pesquisa para a irradiação das amos 
tras. 

TEONICAS ANALITICAS  

Diluição Isotó ica Aolicada a Esnectrome
-

metria de Massa. U metodo de analise por dilui 
çao isotõpica consiste em provocar uma 	varia 

çao na razão isotõpica de um elemento a 	
ser 

analisado em uma amostra, adicionando-se 	
uma 

quantidade conhecida de traçador isotópico. As 
medições das razões isotópicas na amostra 	

an 

tos e após a adição do traçador, por meio 	
dã 

espectrometria de massa possibilita a determi
- 

 narão  da concentração do elemento [1,2]. A se 
paração química quando aplicada na analise de 
amostrara por diluição isotõpica não precisa 
Ser quantitativa, nio sendo necessário também 
o cálculo do rendimento de separação ,  pelo fato 
ra  a mistura isotõpica ser feita antes da sepa 
ração e não ser afetada pelos procedimentos 
iu mico s  posteriores. 

Análise por Ativação com Nêutrons. O meto 
do de análise por ativaçao em reatores de pes 
quisa utiliza neutrons que interagem com os nú 
cleos dos isótopos presentes em uma 	amostra 
formando núcleos radioativos. Uma das 	formas 
mais utilizadas, neste tipo de análise, para a 
determinação de muitos elementos traços, é a 
medida da radiação gama ou raios X emitidos pe 
lo isótopo ativado. Para essas medidas são em 
pregados detectores de alta resolução, consti 
tuídos por cristais de germãnio-lítio ou germs 
nio hiperpuro acoplados a sistemas de contagem 
constituídos por analisadores multicanais e 
eletrônica associada. Uma vez que cada radio: 
sótopo produzido no processo de ativação pos 
sul características de emissão próprias(resa - 
vida e energia de radiação gama emitida) é pos 
sivel efetuar determinações quantitativas de 
concentração do elemento de interesse por cor 
paração com padrões. 

PARTE EXPERIMENTAL 

Tratamento das Amostras para Determinação 
da Unidade. Em ambos os procedimentos de anall 
se as amostras foram previamente secas em es 
tufa a 120°C ate peso constante. Foram secas 
aliquotas de 5g de cada amostra, no caso da di 
luição isotõpica, e de 500mg, no caso da anãli 
se por ativação. As diferenças percentuais nas 
massas antes e após a secagem estabeleceram os 
valores do teor de umidade das amostras. 

Determinação por Diluição Isotõpica. 	As 
análises isotopicas foram festas com um espec 
trõmetro de massa termoiõnico Varian Mat 	THS 
com fonte de ions tipo duplo filamento de 	ré 
nio, analisador magnético de 13,5 Kgauss, deté 
tor Copo de Faraday. Os dados foram obtidos 
processados por meio de sistema de aquisição 
de dados via microcomputador de 8 bits interfa 
ceado ao espectrõmetro de massa. Foi utilizadõ 
um programa computacional desenvolvido no IPEN 
[8]para realizar a tarefa de aquisição e 	pro 
cessamento dos dados. Este programa efetua 	5 
tratamento estatístico de dados, eue 	inclue 
eliminação de medidas que apresentam 	desvios 
significativos da população, e elaboração 	fi 
nal dos resultados a nível de confiança de 951T 



Calibracao da Sclucio Tracadora. Preparou 
se uma so:Luca° tragadora ae uranio a partir de 
óxido de uranio enriquecido a 99,87% no isóto-
po 233, adquirido da Comissariat de La Eneraie 
Atomique, Franqa. A concentraçao desta solução 
foi determinada por meio da diluiçao isotópica 
reversa utilizando uma soluçao padrao de ura 
nio natural preparada a partir de Oxido de ura-
nio adquirido do National BUreall of StandardsT 
EUA. A concentraçao da solução tracadora utili 
zada na diluição isotípica foi determinada em 
triplicata e apresentou um valor medic de 
19,80 + 0,09 ug/g com 95% de confiança. 

Premaracao das Amostras. Todas as 	pesa 
cans envolvendo misturas isotopicas foram rea 
lizadas em balança analitica com precisão 	na 
quinta casa decimal. Pesou-se cerca de lg 	de 
cada amostra seca e adicionou-se cerca de 	lg 
de soluyao traçadora de uranio. Procedeu-se a 
dissoluqao e eliminacao de silicio da amostra 
nor ataque acid° nitrico-fluoridrico, utilizan 
do sistema selado de bomba de dissolução por 
aquecimento e pressao F9i. Tratou-se a amostra 
com excesso de acido nitrico para aiustar a va 

lencia do uranio em VI. Acondicionou-se a aros 
tra em meio de HC1/acido ascarbico/metanol " 
percolou-se em coluna de troca iânica de 70 mr 
de altura par 10 mm de diametro com resiha 
wex AG 1 X 8(100 - 200 mesh) previamente acon: 
dicionada. Eluiu-se o ferro e outros metais in 
terferentes, lavando-se a coluna com 130mL 
soluçao de lavagemmesma do acondicionamento) 
Eluiu-se o uranio com HC1 iN. A fraqao conten: 
do uranio foi evaporada e redissolvida 	com 50uL de HNC, 0,05N e tomou-se uma aliquota de 
lOuL Para deDposiçao filamento de rani°. As re 
didas de razão isotópica obtidas corn o 	espe-j 
trómetro de massa foram utilizadas para o oar 
culo da concentração de uranio. Foram 	feitai 
auatro anilises repetidas para cada amostra.Ca 

anilise consistiu de 3 conjuntos de medidai 
de razOes isotOpicas 233u/238U totali 
zando 24 razOes isotOpicas, que proporcionara; 
uma boa estatistica de medidas para o calculo 
final da razao isotOpica média e desvio padrk 

0 fluxograma da técnica de analise por di 
luigao isotOpica para uranio mostrado ni 
Fig. 1. 

AMOSTRA 

TRAÇADOR 

1:7 
HNO3/FiF 

BOMBA 
OE 

DISSOLUC40 

10m1 HCI6N/Me0H(F41) 

0,3g H.Asc. 

130m1 HCI6N+ 
Me0H (I 4) 
4g H Asc 

25ml HCI 1N 

RESINA ANIC5NICA 

DOWE X 1 x 8 100-200Mesh 

(HC1 6/4/ MeOli (I 	-+ 4g H.Asc.) 

-----s__-- 
Fe e 
Outros 
Metats 

Aguec. eo 

I  ANALISE POR 
ESPECTROMETRIA 

DE MASSA 

FIG. I - FLuXOGRAmA DA TLNICA - EM PARA AN4L1SE DE UR4N10 
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