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"CONTROLE ANALÍTICO DOS PRODUTOS DE FISSÃO EM 

SOLUÇÕES DO PROCESSO PUREX POR ESPECTROMETRIA GAMA" 

MARIA AUGUSTA GONÇALVES 

RESUMO 

Apresenta-se neste trabalho o desenvolvimento de um mé 

todo radioraetrico para o controle de produtos de fissão por espec 

trometria gama em soluções de processo Purex. O estudo visa a apli 

cação ao controle desses radionuclídeos na instalação de tratamen­

to químico de uranio irradiado, em fase de implantação no Centro de 

Engenharia Química do Instituto de Pesquisas Energéticas e Nuclea 

res. 

A principio, desenvolveram-se estudos para a definição 

da geometria de contagem, levando-se em consideração as ativida­

des encontradas nas soluções de processo, o sistema de preparação 

de amostras nas células analíticas e o sistema de detecção gama u 

tilizado. Da mesma forma, prepararam-se padrões de atividades co­

nhecidas, seguindo a mesma geometria das amostras de análise. 

Com a finalidade de se obter soluções com composições 

semelhantes àquelas do processo Purex, irradiaram-se pequenas amos 

tras de urânio natural e \irânio com 19,91% de enriquecimento em 

U. Essas amostras foram dissolvidas com ácido nítrico, após um 

curto período de resfriamento e, em seguida, preparadas para con­

tagem em frascos padronizados, segundo a geometria definida. 

Os espectros foram registrados utilizando-se um detec 

tor semicondutor de Ge(Li) e analisados por meio do sistema de 

programas "GELIGAM", em um computador PDP-11/05. Para a determina 

ção das atividades dos produtos de fissão, prepararam-se bibliote 

cas e realizaram-se calibrações, de modo a tornar esses programas 



J cesso Purex. 

.ii. 

Mediante as análises dos dados fornecidos pelo siste 

ma "GELIGAM", escolheu-se um programa para uso de rotina, levan­

do-se em conta,não só a precisão dos resultados, mas também o 

tempo total gasto no processamento. 

adequados ãs análises de produtos de fissão em soluções de pro-
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"FISSION PRODUCTS CONTROL BY GAMMA SPECTROMETRY 

IN PUREX PROCESS SOLUTIONS" 

MARIA AUGUSTA GONÇALVES 

ABSTRACT 

This paper deals with a radiometric method for fission 

products analysis by gamma spectrometry. This method will be afçlied 

for fission products control at the irradiated material processing 

facility, londer construction in Instituto de Pesquisas Energéti­

cas e Nucleares. 

Counting geometry was defined taking account the acti^ 

vities of process solutions to be analysed, the remotely operated 

aliquotation device of analytical cell and the available detection 

system. 

Natural and 19,91% enriched uranium sairples vere irradiated 

at IEAR-1 reactor in order to simulate the composition of Purex 

process solutions. After a short decay time, the sartples were dissolved 

with HNO^ and then, conditioned in standard flasks with defined 

geometry. 

The spectra were obtained by a Ge(Li) semiconductor 

detector and analysed by the GELIGAM software system, losing a floppy 

-disk connected to a PDP-11/05 computer. Libraries were prepared 

and calibrations were made with standard sources to fit the programs 

to the analysis of fission products in irradiated uranium solutions. 

It was possible to choose the best program to be used 

in routine analysis with the obtained data. 

COMISCAC KAC:CN/L CE Lí.LF.GiA NUCLEAR/SP - iPEfi 
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CAPITULO I 

INTRODUÇÃO 

Uma fase importante do ciclo do combustível é o repro 

cessamento do combustível nuclear. Este, apôs sua utilização no 

reator, possui ainda um valor econômico, havendo interesse em re-

processá-lo a fim de se recuperar os elementos férteis e fisseis 

nele ainda contidos, bem como aqueles que se formaram durante a 

irradiação, separando-os dos produtos de fissão. 

Os combustíveis nucleares devem ser reciclados perio­

dicamente, porque os produtos de fissão que se formam durante a 

irradiação limitam o uso do combustível no reator, alterando as 

suas propriedades físicas. Além disso, alguns produtos de fissão 

possuem alta secção de choque de captura de neutrons, prejudican­

do a economia neutrônica no reator. 

Um combustível irradiado pode ser considerado como una 
38 

mistura de cinco tipos de componentes : 

o . • -, - T 235„ 239„ 241„ 
- o material fissil, como U, Pu, Pu 

- o material fértil 

236 237 242 

- os isótopos pesados, tais como U, Np, Pu e 

outros transurânicos 

- os metais (magnesio, alumínio, molibdênio, zircônio, 

aço inoxidável, etc.) que formam ligas com o combus­

tível ou que constituem o revestimento 

- os produtos de fissão 
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A unidade de reprocessamento recebe o uranio irradia­

do, resfriado, cabendo-lhe separar físseis e férteis dos produtos 

de fissão, permitindo, dessa forma, o seu reaproveitamento econô­

mico para a reconstituição do elemento combustível. 

Deve-se obter com o reprocessamento uma descontamina­

ção total, isto é, diminuição das atividades B , Y ao nível de ati-
3 

vidade do urânio natural (0,67 Ci/t), a fim de se permitir o ma­

nuseio direto do material recuperado. 

A escolha do processo para o tratamento químico depen 

de do tipo de elemento combustível, da queima do combustível, do 

grau de descontaminação necessário, do grau de recuperação deseja 

vel e das tecnologias disponíveis. 

O processo Purex (Plutoni\im Uranium Refining by Ex­

traction) é o mais usado dentre os processos utilizados para o 
^ 1 8 2 3 3 8 

tratamento químico do combustível do uranio ' ' .Ê um processo 

líquido-líquido que utiliza o fosfato de tri-n-butila (TBP) como 

agente extrator. Em relação aos outros processos que também empre 

gam a técnica de extração por solventes orgânicos, apresenta as 
1 8 

seguintes vantagens : 

- é um processo totalmente realizado em meio nítrico 

e com recuperação total do ácido 

- pode ser realizado em presença de radiação 

- todas as operações são realizadas â temperatura am­

biente e sem riscos de inflamabilidade 

- o volume de efluentes é mínimo 

O processo Purex básico apresenta, resumidamente, as 

seguintes fases: 

1) Operações preliminares ou de "head-end" 

Os processos preliminares do tratamento incluem des-
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mantelamento químico e/ou mecânico, dissolução em ácido nítrico e, 

usualmente, pré-tratamentos químicos adicionais, terminando com o 

ajuste da solução de alimentação do primeiro ciclo de extração. 

2) Separação de urânio e plutónio dos produtos de fis^ 

são com TBP/diluente 

Essa fase compreende: 

-, extração conjunta dos nitratos de uranilo e plutó­

nio, separando-os dos produtos de fissão, 

- partição urânio-plutônio, baseada na redução de 

Pu-IV a Pu-III, 

- ciclos de purificação das soluções aquosas de urâ­

nio e plutónio: são ciclos adicionais de extração 

com TBP/diluente, para aumentar os fatores de des­

contaminação em produtos de fissão. 

3) Purificação final ou operações de "tail-end" 

A purificação final do urânio é feita, geralmente, u-

tilizando-se uma coluna de sílica-gel. Para a purificação do plu­

tónio, empregam-se operações de troca iónica ou extração com ami­

nas terciárias. 

Na Figura 1 pode-se observar as principais fases do 

tratamento do combustível irradiado e, na Figura 2, um esquema do 

processo Purex. 

Nos processos de separação e purificação dos actiní-

deos são exigidos fatores de descontaminação em produtos de fis-

~ 8 
são da ordem de 10 . Para atingir tais fatores de descontaminaçãcv 

torna-se necessário um controle rigoroso dos produtos de fissão em 

diversas fases do tratamento químico. 
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A operação de vima instalação de reprocessamento re­

quer um trabalho analítico organizado e árduo, pois são necessâ-
4 , 1 7 , 18 

rios diversos tipos de controle que podem, de uma forma geral,ser 
17 

agrupados em três categorias : 

- Análises de processo: referem-se ã monitoração da 

instalação por meio de amostras das soluções do pro 

cesso. Os resultados apresentados devem ser rápidos, 

sendo preferíveis os métodos analíticos instrumen­

tais que não exijam separações químicas prévias. 

- Análises para o balanço de materiais: incluem a con 

tabilidade de materiais férteis e físseis e, também, 

as análises de salvaguarda que previnem os riscos de 

proliferação. O principal requisito neste tipo de a 

nálise é a alta precisão do método empregado. 

- Análises de segurança: servem para manter a seguran 

ça interna (criticalidade, corrosão) e a segurança 

externa (emissões radioativas) de uma instalação de 

reprocessamento. 

O problema principal na aplicação de métodos analíti­

cos convencionais é o alto nível de atividade das amostras, que e 

xige o emprego de técnicas por controle remoto, em células com pro 

teção biológica, para o desenvolvimento das análises. 

As análises mais frequentes são: as determinações de 

urânio, de plutónio, de ácido nítrico, dos produtos de fissão, dos 

estados de oxidação dos âctinídeos e dos produtos de degradação do 

TBP, tanto em soluções aquosas quanto orgânicas do processo. 

Os métodos analíticos básicos mais usados são a espec 

trometria de fluorescência de raios-X, para a determinação de ele 

mentos pesados, e a espectrometria de radiação nuclear de alta re 
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solução com detectores de estado sólido, para a análise de emisso 

res alfa a nivel de traços e de produtos de fissão emissores gama. 

Estes métodos são complementados por outros métodos analíticos, 

tais como a potenciometria, a espectrofotometria, a fluorimetria, 

a polarografia, a cromatografia gasosa, a espectrografía de emis­

são e a espectrometria de massa. 

I.l - Objetivo 

A química analítica do combustível irradiado é muito 

complexa dada a natureza e especificações do combustível. Cada e-

lemento combustível sofre após a irradiação um tratamento químico 

diferente para a recuperação dos elementos férteis e fisseis, en­

volvendo em cada processo \m programa analítico distinto. 

Um dos problemas associados â análise do combustível 

gasto é, naturalmente, o alto nível de radioatividade devido aos 

produtos de fissão. Ê importante, durante o processo de separação 

dos âctinídeos dos produtos de fissão, a análise rigorosa desses 

nuclideos, a fim de se conhecer os fatores de descontaminação em 

diversas fases do tratamento químico. No processo Purex, onde se 

utiliza o TBP como agente extrator, a maioria dos produtos de fís 

são não são extraídos juntamente com os âctinídeos. Os nuclídeos 

que não apresentam uma distribuição desprezível neste solvente são 

" z r - " H b , 1"-106^^.103-106^_ _̂ ^ ^ ^ ^ proporcio, l " - " « c e -

141-144 -r 
Pr. Todos esses nuclideos sao emissores gama. 

Este trabalho é uma contribuição aos métodos analíti­

cos radiometricos para o controle de produtos de fissão no trata­

mento de materiais irradiados pelo processo Purex. O método será 

aplicado na instalação em fase de implantação no Centro de En-

nharia Química (CEQ) do Instituto de Pesquisas Energéticas e Nu-
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oleares (IPEN). 

Apresenta-se um procedimento para a análise qualitati 

va e quantitativa dos produtos de fissão emissores gama. Os espec 

tros são obtidos por meio de um detector semicondutor de Ge(Li) e 

as análises são efetuadas utilizando-se um sistema de programas de 

nominado"GELIGAM". Uma das finalidades deste trabalho é o ajuste 

dos dados fornecidos a esses programas para adaptá-los âs condi­

ções do processo utilizado. 
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CAPITULO II 

ANÁLISE DE PRODUTOS DE FISSÃO POR ESPECTROMETRIA GAMA 

II.1 - Produtos de Fissão 

38 
A reação de fissão pode ser escrita como: 

P ^1 P ^2 ^ " 
92 O ^1 *̂ 2 O 

onde: 

P-,̂  + Pj = 92, A3^+ A 2 = 236 e V = 2,5 

Chamam-se produtos de fissão aos novos nuclídeos F^ 

e resultantes da partição do elemento flssil. Os principais pro 

~ 235 •« -
dutos de fissão formados por irradiação de U com niutrons tér-

38 
micos encontram-se na Tabela I. 

~ 36 

Pode-se dividir os produtos de fissao em tres tipos : 

o primeiro tipo inclui os produtos de fissão que são produzidos di 

retamente no processo de fissão ou são resultantes de precursores 

de meias-vidas muito mais curtas que as suas próprias meias-vidas. 

O segundo tipo abrange aqueles radionuclídeos que são descenden­

tes dos produtos de fissão do primeiro tipo e que não estão em e-
95 

quillbrio secular com os pais, tal como o Nb. No terceiro tipo 
encontram-se os nuclídeos radioativos que se formam por reações 

^ ~ - 134 
neutronicas dos produtos de fissao, como e o caso de Cs. 

Determinam-se teoricamente as atividades dos produtos 

de fissão do primeiro tipo, como o •'•"̂ Ĉs, ^^Sr, "'•̂ Ĉe, •'"̂ •'•Ce, ̂ ''•Y, 
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•^^^Pm, ^^Zr, •'•̂ "̂ Ru e '^^^Ru formados no processo de irradiação con 

tínua do urânio (sob a forma de U^Og), pela expressão: 

onde: 

A. = - - — <t) o N Y d - e" ^^ir) 
^ 3,7 X 10^ 

N = N — — 
o 

sendo. 

A^ = atividade do radioisótopo i em mCi 

(t) = fluxo de niutrons 

235 

a = secçao de choque de fissao do U para neutrons 

térmicos multiplicada pela abundância isotópica 

N = número de átomos de urânio contido em 1,0 g de 
"3°8 

Y = rendimento de fissão de cada isótopo 

A = constante de desintegração de cada isótopo (h'"'') 

t^^= tempo de irradiação (hora) 

= número de Avogadro 

m^ = massa de urânio contida no U^Og 

My = peso atómico do urânio 

II.2 - Espectrometria Gama 

O decaimento de um radioisótopo é muitas vezes acompa 

nhado pela emissão de um ou mais raios gama. Portanto, as medidas 

das energias dos raios gama emitidos por um dado isótopo servem 

para identificar o isótopo. Além disso, a taxa de emissão de raios 

gama de uma amostra permite determinar a quantidade do material ra 

dioativo na amostra. 
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1 1 2 7 3 0 3it ítO 
II.2.1 - Interação da Radiação com a Matéria ' ' ' ' 

Os principais mecanismos por meio dos quais a radia­

ção eletromagnética interage com a matéria são o efeito fotoelé-

trico, o efeito Compton e a produção de pares. 

No efeito fotoelétrico, a energia da radiação eletro­

magnética (Ey) é totalmente absorvida por um átomo e é consiomida 

para arrancar um elétron orbital e fornecer a este energia cinéti 

ca (Eg), onde: 

sendo, Ej^, a energia de ligação do elétron. O raio gama original 

desaparece nesse processo, mas o átomo excitado emitirá em segui­

da um ou mais raios X com energia total Ej^. 

O processo de espalhamento Compton pode ser•considera 

do como uma colisão elástica entre um fóton e um elétron livre ou 

um elétron atômico, cuja energia de ligação seja desprezível com­

parada ã energia da radiação incidente. Essa energia é dividida en 

tre o fóton espalhado e o elétron de recuo. 

Na produção de pares, há interação da radiação oom um 

elétron ou núcleo atômico. O fóton desaparece e são criados um e-

létron e um positron, que terão a mesma energia cinética. A ener­

gia cinética total é igual â energia do fóton menos a energia de 

repouso das duas partículas. O positron pode sofrer aniquilação ao 

se encontrar com um elétron do material e dar origem a dois raios 

gama de 0,511 MeV cada um. 

Para que ocorra a produção de pares, a energia do raio 

gama incidente deve exceder a energia de repouso do elétron e do 

positron, isto é, 1,02 MeV. 
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II.2.2 - Detectores 

Os principais tipos de detectores utilizados para a 

espectrometria gama são os detectores de cintilação e os detecto 

res semicondutores. Estes são, atualmente, mais empregados para 

a espectrometria gama devido ao seu alto poder de resolução com­

parados aos cintiladores. 

9 1 1 2 7 3 0 'tO 
II.2.2.1 - Detectores Semicondutores ' ' ' ' 

Os semicondutores são sólidos que, teoricamente, ã 

temperatura de O K, são isolantes perfeitos, mas que, com a ele-
2 7 

vação da temperatura, tornam-se maus condutores 

Os materiais mais utilizados para a fabricação de de 

tectores semicondutores são o germânio e o silicio. Para a utili 

zação desses materiais como detectores, torna-se necessário au­

mentar sua resistividade especifica a fim de impedir a fuga ex­

cessiva de corrente, quando da aplicação de um campo elétrico.Po 

de-se evitar esta fuga por introdução de certas impurezas que 

conferem ao cristal maior resistividade ã baixa temperatura.Quan 

do tais impurezas são pentavalentes, o silicio ou o germânio são 

denominados doadores de elétrons, tipo n(negativo). Por outro la 

do, se as impurezas são trivalentes, são chamados receptores, tî  

30 
po p (positivo) 

O comportamento dos semicondutores pode ser explica­

do a partir das bandas de energia. No cristal, devido ã proximi­

dade dos núcleos, os elétrons se misturam e os níveis de energia 

onde estes se encontram, agrupam-se em bandas de energia denomi­

nadas bandas permitidas. Estas são separadas por bandas chamadas 

proibidas. Os elétrons das camadas mais externas são considera-

CCMÍSCÂÜ KACm-L LE LKH.GiA l\!UCLFAR/SP . 
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dos livres dentro da estrutura do cristal. A banda onde se loca­

lizam estes elétrons é chamada banda de valencia. Os elétrons des 

ta podem passar para a banda de condução, quando acelerados por 

um campo elétrico, formando-se uma lacuna na banda de valencia que 

é preenchida por elétrons vizinhos. 

Quando uma partícula carregada, resultante da intera­

ção da radiação eletromagnética com a matéria, passa através de 

\im meio semicondutor, ela produz pares elétron-lacuna e, portanto, 

cria uma capacidade de carga dentro do meio. 

O número total de pares produzidos dentro do meio ê 

E/e, onde E é a energia dissipada, e E é a energia média requeri­

da para a produção do par elétron-lacuna. 

Quando a partícula incidente produz pares elétron-la­

cuna num melo semicondutor, este faz com que os portadores de car 

ga se movam na direção dos eletrodos apropriados, induzindo carga 

no circuito externo ao detector e, assim, pode-se detectar a pas­

sagem da radiação incidente. 

Existem três tipos principais de detector semicondu­

tor: detector de união difusa, detector de barreira de superfície 

30 
è detector compensado com litio 

Comparando-se o germânio e o silício em termos de sec 

ção de choque para o efeito fotoelétrico, pode-se observar que o 

91+0 

germanio apresenta uma secçao de choque superior ao silicio ' . O 

mesmo ocorre em relação à secção de choque para a produção de pa­

res, enquanto para o efeito Compton, as secções de choque são a-

proximadamente iguais..0 germânio é mais eficiente que o silício 

para espectrometría gama, embora apresente a dificuldade de opê-
9 itO 

rar a baixas temperaturas para evitar a precipitação do litio ' . 
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Os primeiros detectores de germânio compensados com 

11 

litio foram fabricados em 1962 e, desde entao, houve um pro­

gresso rápido na aplicação e manufatura desses detectores, bem 

como desenvolveu-se a eletrônica a eles associada. 

Já na última década, houve vim grande desenvolvimento 

dos detectores de germânio de alta pureza, que não necessitam de 

baixas temperaturas e apresentam uma alta resolução no intervalo 

das baixas energias. Em plantas de processamento de combustível 

irradiado, esse tipo de detector é empregado principalmente para 
- . 1 5 

a determinação da composição isotópica do plutonio ' 

II.2.2.2 - Aplicações 

Desde os meados da década de sessenta, os detectores 

de Ge(Li), devido ã sua excelente resolução, já se tornaram fer­

ramentas poderosas em estudos de decaimentos nucleares e em aná-

« . 1 1 2 0 
lise por ativação ' 

O uso de detectores em análise de produtos de fissão 

permitiu o desenvolvimento de uma série de trabalhos visando a 

determinação da queima do elemento combustível, por meio de rela 

_ 7 l i t 2 2 2 9 36 
çoes entre as atividades dos produtos de fissao. ' ' ' ' . 

2 0 

GORDON e colaboradores realizaram uma investigação 

detalhada dos espectros gama de produtos de fissão obtidos com os 

detectores de Ge(Li) e desenvolveram métodos para a determinação 

dos alcances em alumínio e do rendimento de cerca de vinte des­

ses radionuclídeos. 
12 

Por sua vez, CONTENSON e colaboradores verificaram 

por espectrometria gama, utilizando detectores semicondutores, a 

distribuição espacial dos produtos de fissão na estrutura do ele 
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mento combustível, durante e apôs a irradiação. 

Da mesma forma, os detectores semicondutores ocupam 

uma posição importante no controle analítico dos produtos de fis 

são em soluções do processo de tratamento do combustível nuclear. 

As razões são o alto conteúdo de informações do método, a nature 

za não destrutiva das análises, a possibilidade de automatização 

do método e a eliminação de procedimentos radioquímicos de sepa­

ração, que são inconvenientes devido ãs altas atividades envolvi 

das. 

15 

Segundo DENARD ,na instalação de Savannah River,EUA, 

até 1966, a baixa resolução dos detectores cintiladores limitava 

muito o uso da técnica de espectrometria gama. Atualmente, de­

pois do advento dos detectores semicondutores, existem três sis­

temas de espectrometria gama ligados a computadores, além de um 

sistema portátil, que permitem a análise de rotina de 1200 amos­

tras por mês, com uma precisão de + 10%. Ainda em Savannah River, 

pode-se destacar o uso de um detector de Ge(Li) acoplado ao sis­

tema de tratamento de "off-gases" da dissolução do combustível. 

Esse detector mede a taxa de liberação do produto de fissão gaso 

85 
so Kr e, por meio desta, realiza-se o controle da dissolução do 

10 
elemento combustível 

Na União Soviética, no V. G. Khlopin Institute, usa-

-se um sistema automático de espectrometria gama para o controle 

dos produtos do processo de extração por solventes. Esse sistema 
19 

possui uma capacidade maxima de 150 analises por dia 
8 

Na Tchecoslováquia, BüLOVIC e colaboradores descre­

veram um método de determinação de produtos de fissão em amostras 

de combustível irradiado da Estação de Energia Atômica Al, basea 

da em espectros gama obtidos com detectores semicondutores. 

COMISCAC KAC;CK/l LZ llUmt^ NUCLEAR/SP - íiPES 
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1 7 

Em Karlsruhe, Alemanha, ERTEL desenvolveu métodos por 

espectrometria gama para o controle de produtos de fissão no tra­

tamento do combustível nuclear irradiado usando detectores de es­

tado sólido. 

Na India, no Bhabha Atomic Research Centre, utiliza-

-se uma combinação de detectores cintiladores e detectores semi­

condutores para as análises qualitativa e quantitativa dos produ­

tos de fissão nas várias fases do processo de tratamento do coiji-
2 8 

bustivel nuclear 

II.3 - Análise dos Espectros 

A importância em se obter informações sobre radionu­

clideos, levou vários pesquisadores a desenvolverem métodos para 

o cálculo das taxas de desintegração a partir de espectros gama, 

desde a época em que estes eram obtidos com detectores de cintila 

ção. 

1 3 

Em 1959, COVELL apresentou um método simples de cál­

culo da área do fotopico, que se baseava na soma das contagens nos 

canais correspondentes ao fotopico e siibtração da área correspon­

dente âs contagens de fundo. 
2 5 ^ , 

LEE ,também em 1959, propôs o método de subtração de 

espectros, no qual o espectro de um padrão de atividade conheci­

da era subtraído do espectro referente ã amostra armazenado no a-

nalisador. Este método i similar ao "stripping" de espectros, que 
6 

foi usado por BONNEVIE-SVENDSEN para análise manual de espectros 

gama de produtos de fissão, nas instalações de reprocessamento de 

Kjeller, na Noruega. OLSON^^ utilizou xim método baseado ¡no mesmo 

principio para análise dos produtos de fissão no Atomic Energy Ins 

titute, de Idaho Falls. 
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Porém, com o crescente uso dos detectores semicondu­

tores e a necessidade de métodos mais rápidos para a interpreta­

ção dos espectros, ampliou-se o uso de computadores para a avalia 

ção dos dados, e, conseqüentemente, o desenvolvimento de ; progra­

mas para equipamentos de grande e pequeno porte, bem como para caj. 

35 37 
culadoras programáveis ' 

If 2 

Dessa forma, em 1968, YULE estudou os métodos de com 

putação já existentes baseados no cálculo da área do fotopico. 

Com esses estudos, verificou a possibilidade de utilização do mé-

todo de COVELL /até entao aplicado para espectros obtidos com de 

tectores de cintilação, para os espectros obtidos com os detecto­

res de Ge(Li). Concluiu que,para a obtenção de resultados precl-

sos, era necessária a combinação do método de COVELL a um método 

derivativo para a localização dos fotopicos e de suas fronteiras. 
21 

GüNNINCK e NIDAY desenvolveram o programa denominado 

"GAMANAL", para a realização de análises espectrométricas "in-li­

ne", no Lawrence Livermore Laboratory, nos Estados Unidos. 
39 

Mais recentemente, SCHUBIGER e colaboradores desen­

volveram o programa "JANE", para uso em grandes computadores. O 

programa é composto de nove versões e executa funções de suaviza-

ção do espectro, determinação da posição dos picos, cálculos de 

FWHM ("Full Width at Half Maximum") e da área dos picos, determi­

nação das energias, bem como análises qualitativas e quantitati­

vas dos radionuclideos presentes no espectro. 
19 26 33 kl 

Quanto aos programas para minicomputadores ' ' ' , 

19 , 

GOFMAN e colaboradores descreveram um programa, baseado no méto­

do de soma de canais, que identifica e analisa quantitativamente 

mais de dezesseis radionuclideos. 

r/Minc!-,»:r • • « • r T » ' " r r r i.-rr r.;A wnr i FAR /SP . tPFIff 
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2 

32 
II.3.1 - Programas "GELIGAM" 

Chama-se "GELIGAM" o conjunto de programas desenvolvi 

do pela Ortec, para a análise de espectros gama obtidos com detec 

tores de Ge(Li). Os programas "GELIGAM" operam sob o controle da 

linguagem "ORACL", elaborada para o computador PDP-11/05, da Digi 

tal. A linguagem "ORACL" é interpretativa e permite vmia interação 

contínua entre o operador e o computador. 

O conjunto "GELIGAM" é constituído por um sistema de 

programas modulares autônomos. Esses programas permitem o cálculo 

da resolução de um pico, preparação de bibliotecas, calibração do 

sistema em energia e eficiência, verificação do conteúdo gravado 

em um disco e outras funções, tais como o início da aquisição de 

dados pelo analisador multicanal e gravação em disco do espectro 

obtido. Os principais programas que realizam a análise qualitati­

va e quantitativa dos radionuclideos emissores gama presentes em 

uma amostra são o "GAMMAl", o "GAMMA2" e o "GAMMA3". 

Estes três programas analisam um espectro a partir de 

bibliotecas previamente elaboradas pelo operador. As bibliotecas 

devem conter os radionuclideos de interesse com suas propriedades 

BANASIK e colaboradores apresentaram um programa pa­

ra um computador PDP-11/45, com xma estrutura em três níveis, que 

além das análises espectrométricas alfa e gama, determina também 

algumas propriedades fisico-quimicas dos nuclídeos. 

No presente trabalho, utilizou-se o sistema de progra 

32 

mas "GELIGAM" ,elaborado pela Ortec Inc. Co., para a avaliação 

qualitativa e quantitativa dos espectros obtidos com os detecto­

res de Ge(Li), para o controle de produtos de fissão em soluções 

de processo Pvirex. 
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nucleares (meia-vida, energias e abundância). Outro requisito pa 

ra a realização das análises é que o sistema esteja calibrado em 

energia e eficiência. Faz-se essa calibração, utilizando-se pa­

drões de atividades conhecidas. 

O programa "GAMMAl" é o mais simples e analisa somen­

te os fotopicos daqueles radionuclídeos contidos na biblioteca es 

pecifiçada, sem utilizar uma rotina de pesquisa de picos. 

O programa calcula a FWHM* (Full Width at Half Máxi­

mum) de um determinado pico e a compara com a FWHM da calibração. 

O pico i considerado válido apenas se a FWHM calculada estiver no 

intervalo entre 0,8 e 1,2 vezes a FWHM da calibração. Se houver um 

outro pico nas proximidades, o programa possui meios para analisa 

-los separadamente, desde que os dois picos estejam registrados 

na biblioteca. 

Em seguida, calcula a energia do centroide (em KeV), 

as contagens de fundo, as contagens de área do fotopico descontan 

do as contagens de fundo (em contagens/segundo), a porcentagem de 

incerteza nas contagens e a FWHM em KeV. 

O centroide calculado deve estar dentro do intervalo 

dos canais requerido pelo operador e deve concordar com a posição 

do centroide estabelecida pela biblioteca, ou não é considerado ao 

mo pertencente a um isótopo da biblioteca. 

A incerteza em porcentagem calculada deve ser igual ou 

menor que a sensitividade requerida pelo operador. 

*FWtíM; HZÁoZução em eneAg-ca (em Kel/] 
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Para os picos que são válidos, calcula-se a atividade 

^ _ (Contagens do fotopico-contagens de fundo)xlOO 

Eficiência x Intensidade em porcentagem (%/desint.) 

A atividade (A) é calculada em microcuries. 

Se existe um fotopico pertencente a um nuclldeo que, 

apesar de se encontrar no intervalo de canais requerido, não ê vá 

lido, este pico será usado apenas para o cálculo da atividade mí­

nima detectável (MDA), 

O programa "GAMMA2" difere pouco do programa "GAMMAl". 

Este utiliza uma rotina de localização de picos, enquanto o "GPM/Sk2" 

usa uma rotina de pesquisa de picos. Portanto, é possível o cálcu 

lo de atividades diferentes para o mesmo isótopo analisado pelos 

dois programas. O programa "GAMMA2" não calcula a atividade míni­

ma detectável, mas apresenta a possibilidade de impressão dos da­

dos intermediários. 

O programa" "GAMMA3" difere dos programas anteriores 

por utilizar duas bibliotecas. Coloca-se na primeira as energias 

dos fotopicos livres de interferencia. Esses picos são analisados 

e a atividade é registrada como na análise normal do "GAí»fl*íAl". U-

sa-se a segunda biblioteca para determinar a atividade dos isóto­

pos que não possuem quaisquer linhas livres de interferência no 

espectro, porém não se limita obrigatoriamente a estes. 

A análise dos espectros utilizando-se os programas 

"GAMMAl", "GAMMA2" e "GAMMAS" não destrói os dados armazenados no 

analisador multicanal ou nos discos, possibilitando a repetição 

das análises. 
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CAPITULO III 

P A R T E E X P E R I M E N T A L 

III.l - Equipamentos 

- um espectrómetro de raios gama constituido de detec 

tor Ge (Li) de 52,5 c m d e volume ativo, modelo 8001-0820 

(resolução de 2,2 KeV para fotons de 1,33 MeV), pré 

-amplificador modelo 120, amplificador modelo 450, 

filtro de alta voltagem modelo 119, fonte de polari 

zação 459, analisador multicanal de 4096 canais mo­

delo 6240, da Ortec Incorporated Company, USA. A es 

se sistema está acoplado uma unidade de processamen 

to de dados PDP-11/05 com 24 K de memoria (Digital 

Equipament Company, USA) com uma unidade de discos 

flexivel ("floppy-disk") modelo 6200P da Ortec In­

corporated Company, U.S.A., um teletipo (Teletype, 

USA) e um registrador gráfico modelo 7004B-XY (Hew­

lett Packard, USA). Na Figura 3 pode-se observar o 

sistema utilizado. 

- Balança analítica modelo H64, da Mettler, Suiça. 

- Placa agitadora-aquecedora modelo PC-357,marca Cor­

ning, Brasil. 
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FIGURA 3 : SISTEMA USADO PARA ESPECTROMETRIA DE RAIOS GAMA 

\ M U C l FAR/SP - IPEft 
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III.2 - Reagentes 

- Soluções radioativas-padrão 

- Rutênio-10 6, sob a forma de complexos de nitrosil 

-rutênio, em meio HNO^ IM, com concentração radio 

ativa original de 4,1 mCi/mL (01/02/76). 

Procedência: Amersham International Limited. 

- Cério-144, sob a forma de cloreto de cério-III, em 

meio HCl IM, com concentração radioativa original 

de 2,38 mCi/mL (12/06/79). Procedência: Amersham 

International Limited. 

- Manganês-54, sob a forma de cloreto de manganês, 

em meio HCl 0,1M, com concentração radioativa ori 

ginal de 0,09 2 mCi/mL (01/07/79). Procedência: A-

mersham International Limited. 

- Americio-241, em meio HNO^ 3M, com atividade espe 

cifica de 78,82 yCi/g em 06/04/81. Procedência: A 

mersham International Limited. 

- Cobalto-57, em meio HCl 0,2N com atividade espec¿ 

fica de 3,22 yCi/g em 22/07/80. 

- Bário-133, com atividade especifica de 127,85 yCi/g 

em 24/10/80. Procedência: New England Nuclear. 

- Cobalto-60, com atividade especifica de 181,83 yCi/g 

em 30/10/80. Procedência: Phillips Electronic Ins 

truments. 
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Césio-137, em meio HNO^ 3M. Procedência: Amersham 

International Limited. 

As prooriedades nucleares desses radionuclideos 
2 1 * 't 3 

encontram-se na Tabela II . 

- Urânio natural nuclearmente puro, sob a forma de 

U^Og. Procedência: Instalação-piloto de purificação 

de urânio do Centro de Engenharia Química do Insti­

tuto de Pesquisas Energéticas e Nucleares. 

235 

- Urânio com 19,91% de enriquecimento em U, sob a 

forma de U - O q . Procedência: United Nuclear Corpora-

tion, Chemicals División, Missouri, USA. 

- Outros reagentes: grau analítico. 

III.3 - Amostras para análise 

III.3.1 - Pontos de Retirada de Amostras para Controle de Processo 

e Estabelecimento da Geometria de Contagem 

O presente trabalho é dirigido ao controle dos produ­

tos de fissão por espectrometria gama das amostras provenientes do 

processo de tratamento de materiais irradiados. 

Nessa instalação, denominada CELESTE (Células para 

Estudos e Testes em Extração), utiliza-se o processo Purex para a 

recuperação e purificação dos âctinídeos. 

As amostras para o controle de processo são coletadas 

na fase de dissolução e durante todo o processo de separação e pu­

rificação por extração com TBP/dodecano. Nesta fase, origem. da 

maior parte das amostras, faz-se o controle das soluções aquosas e 
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(KeV) (%) 

3,12 X 10^ d 835 100 

2,7 X 10^ d 14 
122 
136 
692 

9 
87 
11 
14 

5,26 a 1173 
1332 

100 
100 

130,0 m 406 
451 
512 
616 
735 
820 

1046 
1128 
1223 
1560 

18 
35 
88 
29 
41 
35 
25 
12 
17 
18 

2,628 X 10^ d 80 
160 
276 
303 
355 
384 

36 
0,76 

7 
14 
67 
8 

1,109 X 10^ d 662 85,8 

284,0 d 80 
134 

2 
11 

17,3 m 695 
1487 
2186 

1,5 
0,9 
0,7 

1,593 X 10^ d 60 36 

TABELA II 

Propriedades Nucleares de Radioisótopos Emissores Gama 

Energia Gama e 
Isótopo Meia-Vida abundancia 
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orgânicas de alimentação e dos resíduos a fim de se conhecer os 

fatores de descontaminação, em relação aos produtos de fissão, ao 

longo do processo de separação. 

Levando-se em conta que as atividades envolvidas na 

instalação são da ordem de 10 Ci/L e, considerando-se a grande va­

riedade de amostras com origens diferentes durante as diversas fa­

ses do tratamento do material irradiado, definiu-se, para o início 

dos trabalhos experimentais, a geometria de contagem para a análi­

se. Estabeleceu-se, dessa forma, o tipo de frasco bem como o volu­

me de amostra, a fim de manter sempre a mesma geometria. 

III.3.1.1 - Frasco de Amostra 

O tipo e a forma do frasco de amostra foram escolhi­

dos levando-se em consideração que as amostras, devido ã sua ativi^ 

dade, devem ser preparadas em células analíticas com proteção bio­

lógica e operações por controle remoto. Nessas condições, escolheu 

-se um frasco que permite operações telemanipuláveis de abertura e 

fechamento, bem como que facilite as operações de pipetagem. 

Utilizou-se um frasco de vidro com capacidade de 5 mL, 

de fundo chato, boca larga, com tampa rosqueada, compatível com o 

sistema de preparação de amostras (pipetagem, diluição, separação) 

por controle remoto em fase de instalação na CELESTE e, com geome­

tria favorável ao sistema de detecção gama. 
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III.3.1.2 - Volume de Amostra 

Considerando-se uma atividade 6 - Y de 10 Ci/L e saben 

do-se que os limites mínimo e máximo de detecção e análise do sis­

tema utilizado são, respectivamente, lo""̂  yCi e 10 uCi, estabele -

ceu-se um volume fixo de 1 mL, a fim de se manter a mesma geometri 

a para todas as amostras. 

Na escolha deste volume, considerou-se uma diluição 

prévia de 1:50 v/v para as amostras mais ativas, provenientes da 

solução nítrica do combustível, da solução de alimentação do pri­

meiro ciclo de extração e do rafinado de alta atividade. Em segui­

da, estas amostras, bem como aquelas originárias dos vários ciclos 

de descontaminação podem sofrer diluições variáveis, dependendo da 

atividade de cada uma, de tal forma a se obter sempre o volume fi­

nal de 1 mL, com uma atividade máxima de lOyCi. 

Por outro lado, prevé-se uma atividade da ordem de 

10 "^yCi/mL para as correntes finais do processo. Dessa forma, o vo 

lume de 1 mL ainda satisfará os limites estabelecidos. 

Outro aspecto levado em conta, na escolha do volume 

de 1 mL para análise, foi a minimização do volume de resíduos lí­

quidos. 

III.3.2 - Preparação das Soluções-Padrão 

As fontes-padrão utilizadas foram preparadas no Labo­

ratório de Metrologia Nuclear da Área de Física Nuclear do Centro 

de Operação e Utilização do Reator de Pesquisa do IPEN. O método 

consiste em pesar, em uma ampola, uma massa de aproximadamente 3,5g 

de uma solução contendo o radionuclídeo de interesse e determinar 

a atividade específica da solução por meio de contagem gama em 
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uma câmara de ionização tipo poço^^As fontes-padrão foram prepara­

das colocando-se 1 mL dessas soluções, separadamente, em frascos 

padronizados para controle gama. 

As atividades dos padrões utilizados podem ser obser-
2i4,ít3 

vadas na Tabela III. Procurou-se obter padrões com atividades pró 

ximas de 5 yCi, que está no intervalo de atividade estabelecido pa 

ra o trabalho. Além disso, escolheu-se como padrões, radionuclí­

deos que apresentassem raios gama característicos no intervalo de 

100 a 1500 KeV, pois, é nesse intervalo que se encontram as energi 

as dos produtos de fissão de interesse para o controle. 

III.3.3 - Preparação das Amostras de Urânio Irradiado 

Irradiaram-se quatro amostras de U^Og, sendo duas de 

235 

uranio natural e duas de uranio enriquecido (19,91% em ü ) . Es­

sas irradiações foram realizadas com a finalidade de simular as 

composições das soluções do processo Purex. 

- Amostra 1 

Irradiou-se 0,10006 g de U^Og (em pó) durante 8 horas 

13 2 

no reator lEA-Rl, sob um fluxo neutrônico de 10 n/cm s. A embala­

gem interna utilizada foi de papel de al\imínio e a embalagem exter 

na de polietileno. Após 15 horas de resfriamento, fez-se a dissolu 

ção do U^Og irradiado com 12 mL de H N O 3 empregando-se o arran­

jo experimental esquematizado na Figura 4. A solução resultante foi 

diluída a 25 mL num balão volumétrico. Para a análise, colocou- se 

uma alíquota de 100 vL da solução final no frasco padronizado para 

controle gama e adicionou-se 900 uL de água destilada de modo a 

completar um volume final de 1 mL. 
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- Amostra 2 

A segunda amostra (0,10000 g de U^Og em pó) foi irradiada nas mes­

mas condições da Amostra 1, aumentando-se o tempo de irradiação pa 

ra 43 horas. Utilizou-se como embalagem interna,papel de alumínio, 

e como embalagem externa uma cápsula de alumínio. Após 2 dias de 

resfriamento, efetuou-se a dissolução do material irradiado com 

HNO^ 6M e a solução resultante foi diluída a 50 mL num balão volu­

métrico. Retirou-se uma alíquota de 100 yL de solução final e adi­

cionou-se 900 yL de água destilada de modo a completar um voliime 

de 1 mL de solução. 

- Amostra 3 

Irradiou-se 1,27 mg de U^Og (com 19,91% de enriquecimen 

235 

to em u) durante 3 horas sob um fluxo de neutrons térmicos de 

13 2 
10 n/cm s. As embalagens utilizadas foram as mesmas da Amostra 2. 

Após 18 horas de resfriamento, dissolveu-se o ü^Og ir­

radiado com HNO^ 6M, juntamente com o papel de alumínio para evi­

tar perdas de massa durante a transferência do material para o rea 

tor de dissolução. Este procedimento pode ser adotado porque a ati 

vidade do aluminio irradiado é desprezível comparada ^ atividade 

dos produtos de irradiação do urânio. Completada a dissolução, 

transferiu-se a solução para um balão volumétrico de 25 mL, comple 

tando-se o volume com água destilada. Em seguida, retiraram-se ali 

quotas de 100 yL e adicionaram-se 900 yL de água destilada, de tal 

forma a se obter o volvmie final de 1 mL. 
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- Amostra 4 

Esta amostra com uma massa de 1,28 mg de U^Og em pó 

235 

(com 19,91% de enriquecimento em U) foi irradiada durante 5 ho­

ras nas mesmas condições da Amostra 3. Apôs 24 horas de resfriamen 

to realizou-se a dissolução com HNO^ 6M; as amostras para contagem 

foram obtidas de modo análogo ã Amostra 3. 

III.4 - Análises Espectrométricas 

3h 
II1.4.1 - Tempo de Contagem 

Se n é o número total de contagens num intervalo de 

tempo t, a taxa de contagem r será: 

do como: 

Este valor com seu desvio padrão pode ser estabeleci 

nl/2 ^ 1 / 2 
r ± - r = ^ ± ^ = r i -f-

Escrevendo-se em termos de erro percentual; 

r -f i^O % = r i 100 

(tr ,V2 „1/2 

Da última equação, conclui-se que o erro percentual é 

determinado pelo número total de contagens acumulado. 
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Levando-se em conta os aspectos descritos e a baixa e 

ficiência do detector Ge(Li), escolheram-se temóos de contagem que 

variaram entre 100 e 4000 segundos, de modo que o número de conta­

gens totais acumuladas nunca fosse inferior a 100000 impulsos. 

III.4.2 - Análises Qualitativas 

A primeira fase do trabalho consistiu da análise qua­

litativa de amostras de urânio natural irrar^iado (ver item III. 3.3) 

com a finalidade de verificar,se os espectros obtidos naquelas con 

diçõs de irradiação poderiam ser utilizados para simular os espec­

tros correspondentes ãs soluções do processo Purex. 

Os nuclídeos de interesse para o controle de processo 

foram identificados mediante uma curva de calibração (Figura 5) ob 

tida utilizando-se as fontes-padrão mencionadas no item III.3.2. 

_ 32 
III.4.3 - Analises Quantitativas 

Realizaram-se as análises quantitativas usando-se o 

sistema de programas "GELIGAM", descrito no item II.3.1. 

III.4.3.1 - Calibração do Sistema Detector 

O sistema "GELIGAM" apresenta o programa "CALIBR", 

que opera, especialmente, para calibrações em energia e eficiência. 

Fez-se a calibração a partir de um espectro de radionu 

clídeos-padrão, de atividades conhecidas (item III.3.2). Nos en­

saios preliminares, efetuou-se a calibração do sistema detector, 

registrando-se separadamente o espectro de cada fonte-padrão. Com 

COMISCAC r:Ãc;cN/L CE EM;;RGIA. N U C L E A R / S P - ÍPFI^ 
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FIGURA 5 : CURVA DE CALIBRAÇÃO EM ENERGIA DO ESPECTRÓMETRO GAMA 
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esse procedimento, não se obtiverem resultados satisfatórios, prin 

cipalmente em relação ã calibração em eficiência. 

Procurou-se, então, realizar a contagem simultaneados 

padrões, colocando-se todos os frascos das fontes-padrão ao mesmo 

tempo sobre o detector. Esse foi o procedimento adotado para a ca­

libração do sistema para análise de produtos de fissão em soluções 

de urânio irradiado. 

Obtido o espectro dos padrões, o programa "CALIBR" re 

aliza as calibrações em energia e eíiciência. Para a calibração em 

energia, introduz-se o número do canal correspondente ao fotopico e 

sua energia (em KeV). 

Pode-se calibrar o sistema em eficiência de duas ma­

neiras. Na primeira, utiliza-se uma biblioteca que contenha os ra-

dionuclídeos-padrão presentes no espectro e introduz-se o nome do 

isótopo e sua atividade em microcuries. Nesse caso, o programa cor 

rige as atividades para a data de preparação dos padrões (ativida­

de original). Na segunda, não se utiliza uma biblioteca e faz-se a 

relação das energias dos fotopicos com as correspondentes desinte­

grações gama por segundo, no momento do registro do espectro. Nes­

te trabalho, adotou-se o segundo procedimento. 

A listagem do programa de calibração encontra-se no 

Apêndice I. Observa-se, em seguida, os resultados da calibração 

obtida com o uso desse programa, para a realização das análises dós 

produtos de fissão. 

a) Calibração em Energia 

Energia (KeV) = 2,725 + 0,536 x (Número do canal) + 

0,248x10"^ X (Número do canal)^ 
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b) Calibração em Eficiencia 

- Abaixo de 150 KeV: 

log(Eficiência) = -6,9 7 + 0,531 x log(Energia em KeV) 

- Acima de 150 KeV: 

log(Eficiência) = 1,30 - 1,168 x log(Energia em KeV) 

III.4.3.2 - Elaboração da biblioteca para identificação de radionu 

elídeos 

Uma vez calibrado o sistema em relação a energia e 

eficiência, a fase seguinte é a elaboração de uma lista de radionu 

elídeos de interesse que permita a identificação de nuclídeos em 

uma amostra desconhecida. 

Oomo o objetivo deste trabalho é a análise de produtos 

de fissão emissores gama em soluções de urânio irradiado , elabo­

rou-se uma lista contendo os principais nuclídeos emissores gama 

presentes nas soluções de um combustível irradiado, segundo os da-

2 0 , 3 8 

dos da literatura .Para o presente trabalho, incluiu-se tãrobem o 

239 
Np, proveniente da reação: 

238„ , . 239„ g" 239„ 

uma vez que as amostras analisadas tiveram um tempo de desativação 

curto, conforme descrito no item III.3.3. 

A introdução dessa lista de nuclídeos com suas propri 
24,1*3 

edades nucleares ê feita mediante o programa denominado "USERLI", 

do sistema "GELIGAM". 

COMÍ SSAC U-QU'Ui le. BvERGiA N U C L E A R / S F - IPEK 
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Apresenta-se, no Apêndice II, vama biblioteca elabora­

da para o desenvolvimento desse trabalho. 

III.4.3.3 - Análise de Produtos de Fissão em Soluções de Urânio 

Irradiado 

Com o sistema calibrado em energia e eficiência e oom 

a elaboração da biblioteca de radionuclídeos, o sistema GELIGAM es 

tá apto a realizar as análises. 

As amostras a serem analisadas (volvune de 1 mL) , colo 

cadas em frascos padronizados, foram levadas ao detector de Ge(Li) 

e contadas por um tempo que variou de 100 a 4000 segundos. A aqui­

sição dos espectros pode ser iniciada por meio de programa "AGQUIRd' 

do sistema "GELIGAM". 

Realizaram-se as medidas diariamente durante o primei 

ro mês após a irradiação, tuna vez por semana nos três meses seguin 

tes e uma vez por mês daí por diante. 

Os espectros obtidos foram analisados utilizando-se os 

programas "GAMMAl", "GAMMA2" e "GAMMA3". 

III.5 - Dados Experimentais 

Os resultados apresentados referem-se aos dados obti­

dos na análise qualitativa de amostras de urânio irradiado e aos 

estudos realizados com os programas "GELIGAM", para a identifica­

ção e determinação ce atividades de radionuclídeos para o controle 

do processo de tratamento de urânio irradiado em fase de implanta­

ção no CEQ/IPEN. 
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III.5.1 - Análises Qualitativas 

Os primeiros ensaios para a análise qualitativa dos 

produtos de fissão de interesse para o controle do processo foram 

realizadas com as soluções resultantes da dissolução do urânio na­

tural irradiado no reator lEA-Rl durante oito horas e com resfria­

mento de quinze horas. 

Como essas amostras apresentaram atividades baixas di 

ficultando as análises, passou-se a trabalhar irradiando-se o urâ­

nio por um período mais longo (40 horas). 

Registraram-se os espectros e, mediante a curva de ca 

libração da Figura 5, obtiveram-se as energias correspondentes aos 

fotopicos. Em seguida, identificaram-se os nuclídeos presentes com 

a ajuda de uma tabela de radioisótopos ' e também pela determina­

ção de meias-vidas. 

As Figuras 6 e 7 apresentam os espectros obtidos nes­

sa fase de trabalho. Como pode se observar na Figura 6, nos primei 

ros dez dias de resfriamento, há um predomínio dos fotopicos refe-

239 

rentes ao Np (meia-vida de 2,34 dias) que decai quase completa­

mente após vim período de aproximadamente 25 dias. 

95 
O Zr pode ser detectado por meio de seus fotopicos 

de 724 e 756 KeV, como se vê na Figura 7. O ^^Nb, descendente do 

95 

Zr por decaimento g , tem seu fotopico também presente no espec­

tro (765 KeV) . 

Quanto ao rutênio, o isótopo detectado foi o "̂ '̂̂ Ru 

(497 KeV), sendo que não apareceram os fotopicos do ''"̂ R̂h, descen­

dente do "^^^Ru. 

O cério pode ser analisado por meio da linha de 

145 KeV do •̂ •̂''Ce, que se faz notar no espectro após aproximadamen-
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te dez dias de resfriamento. 

O •'•"̂ Ĉs, apesar de seu alto rendimento, não foi detec 

tado na amostra analisada. 

Além dos radioisótopos de interesse já citados, foram 

também detectados os seguintes nuclídeos: o par ^^^Ba-'^^^La (537 e 

329; 487 e 815 KeV); o par "̂ -̂ T̂e- I (230; 668 e 773 KeV) e o 

•'••̂•'•I (364 KeV). 

Como alguns radionuclídeos de interesse, tais como o 

••••̂ Ĉs, -^^^Ce- -^^^Pr e •'•°̂ Ru--'-°̂ Rh, não foram obtidos nesta irradia 

ção, adicionaram-se alíquotas de soluções-padrão desses nuclídeos 

â amostra irradiada, para que seus fotopicos pudessem ser visuali 

zados. O espectro resultante encontra-se na Figura 8. 

III.5.2 - Análises Quantitativas 

As análises quantitativas dos principais produtos de 

fissão de interesse para o controle das soluções do processo Purex 

foram realizadas irradiando-se pequenas amostras de urânio enri­

quecido (19,91% em ^ ^ ^ U ) . 

Preparam-se as amostras para análise, conforme o pro­

cedimento já descrito, e registraram-se os espectros para a iden­

tificação dos radionuclídeos. Nas Figuras 9 e 10, observam-se os 

espectros gama, com 2 dias e 101 dias de resfriamento, respectiva 

mente. 

A avaliação quantitativa foi realizada, utilizando-se 

os programas "GAMMAl", "GAMMA2" e "GAMMA3", a fim de verificar o 

comportamento de cada um dos programas em relação ao cálculo de a 

tividade dos produtos de fissão. 
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As listagens dos programas enoontram-se no Apêndice III. 

Os resultados apresentados referem-se ãs análises de uma amostra 

de 100 yL da solução resultante da dissolução do urânio irradiado 

e diluída a 1 mL com água destilada. Essa alíquota é proveniente 

da Amostra 3, que foi irradiada durante 3 horas, como um tempo de 

resfriamento de 115 dias e o tempo de contagem de 2000 segundos. 

Examinando-se os dados, verifica-se que após 115 dias 

de resfriamento os radionuclideos identificados pelos programas são 

aqueles previstos teoricamente, com exceção do e do Ce. 

O ^ "̂Vc (energia gama de 140 KeV e meia-vida 0,25 dias) 

141 
foi identificado por influencia do fotopico do Ce (145 KeV)e o 

•̂ '̂ •̂ Ce (energias gama de 293 e 725 KeV, meia-vida de 1,38 dias) de 

95 
vido a presença do fotopico de 724 KeV do Zr. 

A amostra foi analisada durante aproximadamente 4 me 

ses, registrando-se as atividades individuais dos produtos de fis 

são, utilizando-se os programas "GAMMAl", "GAMMA2" e "GAMMA3". 

Nas Tabelas IV, V, VI e VII encontram-se as ativida-

95 

des fornecidas pelos três programas para os radionuclideos Zr, 

^^Nb, ^^"^Ce e ^^^Ru com vários tempos de desativação. Nessas tabe 

Ias observa-se que as atividades fornecidas pelos três programas 

"GAMMAl", "GAMMA2" e "GAMMAS" apresentam valores aproximadamente 

iguais. Verifica-se ainda que as porcentagens de incerteza mais al 

tas encontram-se nos primeiros dias de resfriamento. Isso se ex­

plica porque, nesse período, a presença de produtos de fissão de 
239 

meia-vida curta, bem como do Np, faz com que os fotopicos so­

fram interferências entre si. 

Por outro lado, as atividades calculadas pelos progra 

mas obedecem â lei exponencial de decaimento, como pode ser obser 

vado na Figxira 11. 



T
A
B
E
L
A 

I
V
 

1
4
1 

(
1
,
2
7 

m
g
 
d
e
 
U

3
0

g 
c
o
m
 
1
9
,
9
1
% 

d
e
 
e
n
r
i
q
u
e
c
i
m
e
n
t
o 

e
m
 
2
3
5

U
5 

f
l
u
x
o 

1
3 

2
 

n
e
u
t
r
o
m
c
o 

d
e
 
1
0
 

n
/
c
m
 
s
,
 
t
e
m
p
o 

d
e
 
i
r
r
a
d
i
a
ç
ã
o 

d
e
 

3
 
h
o
r
a
s 

,
 

r
e
a
t
o
r 

I
E
A
-
R
1 
)
 

T
e
m
p
o
 
d
e
 

G
A
M
M
A
l
 

G
A
M
M
A
2
 

G
A
M
M
A
3
 

D
e
c
a
i
m
e
n
t
o
 

A
t
i
v
i
d
a
d
e
 
I
n
c
e
r
t
e
z
a
 

A
t
i
v
i
d
a
d
e
 
I
n
c
e
r
t
e
z
a
 

A
t
i
v
i
d
a
d
e
 
I
n
c
e
r
t
e
z
a
 

(
d
i
a
s
)
 

(
y
C
i
)
 

(%
)
 

(
y
C
i
)
 

(%
)
 

(
y
C
i
)
 

(%
)
 

2
 

5
,
0
4
0
x
l
0
~

2
 

7,
9
 

4
,
8
6
2
x
l
0
~

2
 

8,
6
 

8
 

4
,
7
9
 3
x
l
0
~

2
 

2
,
5
 

4,
 7
0
5
x
l
0
~

2
 

2
,
8
 

1
7
 

4
,
0
7
7
x
l
0
~

2
 

1
,
6
 

4
,
0
 8
5
x
1
0
"

2
 

2
,
8
 

2
5
 

3
,
6
1
6
x
l
0
~

2
 

1
,
0
 

3
,
6
0
8
x
l
0
~

2
 

1
,
0
 

3
,
6
1
6
x
l
0
"

2
 

1
,
0
 

3
2
 

3
,
2
7
5
x
l
0
~

2
 

1
,
1
 

3
,
0
8
7
x
l
0
~

2
 

1
,
3
 

3
,
2
7
5
x
l
0
~

2
 

1,
J-

6
4
 

l
,
5
6
 7
x
l
0
~

2
 

1
,
1
 

-
I
,
5
3
6
x
l
0
"

2
 

1
,
3
 

l
,
5
6
7
x
l
0
~

2
 

1
,
4
 

8
4
 

9
,
8
7
4
x
l
0
~

3
 

2
,
3
 

l
,
0
0
1
x
l
0
~

2
 

2
,
3
 

9
,
8
7
4
x
l
0
~

3
 

2
,
3
 

1
0
1
 

7
,
4
7
1
x
l
0
~

3
 

3
,
0
 

7
,
4
8
2
x
l
0
"

2
 

3
,
0
 

7
,
4
7
1
x
l
0
~

3
 

3
,
0
 

1
2
9
 

4
,
6
3
5
x
l
0
"

3
 

4
,
9
 

4
,
6
9
8
x
l
0
~

3
 

4
,
1
 

4
,
6
3
5
x
l
0
"

3
 

4
,
9
 

A
t
i
v
i
d
a
d
e
s 

d
e
 

C
e
 
f
o
r
n
e
c
i
d
o
s 

p
e
l
o
s 

p
r
o
g
r
a
m
a
s 

G
A
M
M
A
1
, 

G
A
M
M
A
2 

e
 
G
A
M
M
A
3 



T
A
B
E
L
A 

V 

(
1
,
2
7 

m
g 

d
e 

U
3
O
3 

c
o
m 

1
9
,
9
1
% 

d
e 

e
n
r
i
q
u
e
c
i
m
e
n
t
o 

23
5.

. 
e
m 

U
, 

f
l
u
x
o 

1
3 

2 
n
e
u
t
r
o
n
i
c
o 

d
e 

1
0 

n
/
c
m 

s
, 

t
e
m
p
o 

d
e 

i
r
r
a
d
i
a
ç
ã
o 

d
e 

3 
h
o
r
a
s
, 

r
e
a
t
o
r 

I
E
A
-
R
1
) 

T
e
m
p
o 

d
e 

G
A
M
M
A
1 

G
A
M
M
A
2 

G
A
M
M
A
3 

D
e
c
a
i
m
e
n
t
o 

A
t
i
v
i
d
a
d
e 

I
n
c
e
r
t
e
z
a 

A
t
i
v
i
d
a
d
e 

I
n
c
e
r
t
e
z
a 

A
t
i
v
i
d
a
d
e 

I
n
c
e
r
t
e
z
a 

(
d
i
a
s
) 

(
u
C
i
) 

(%
) 

(U
Ci
) 

(%
) 

(
y
c
i
) 

(%
) 

2 
4
,
3
8
5
x
l
0
"

2 
1
0
,
7 

4
,
3
8
4
x
l
0
~

2 
1
0 
,7

 

8 
3
.
3
4
1
x
l
0
"

2 
4
,
7 

3
,
3
4
4
x
l
0
~

2 
4
,
7 

1
7 

3
,
0
3
1
x
l
0

-
2 

2
,
8 

3
,
0
3
3
x
l
0
~

2 
2
,
8 

-

2
5 

2
,
6
8
0
x
l
0
~

2 
2,

0 
-

2
,
6
8
0
x
l
0
~

2 
2,

0 

3
2 

2
,
4
1
2
x
l
0

-
2 

2,
0 

2
,
4
1
2
x
l
0
~

2 
2

,0
 

6
4 

l
,
2
7
7
x
l
0
~

2 

2
,
1 

-
l
,
2
7
7
x
l
0
~

2 

2
,
1 

• 
8
4 

9
,
7
0
9
x
l
0
~

3 

3,
6 

9
,
3
3
1
x
l
0
~

3 
4
,
1 

9
,
7
0
9
x
l
0
~

3 
3,

6 

1
0
1 

7
,
3
9
8
x
l
0

-
3 

4,
0 

4
,
4
7
3
x
l
0
~

3 
8,

5 
7
,
3
9
8
x
l
0
"

3 

4
,
0 

1
2
9 

5
,
1
5
9
x
l
0
~

3 
5,

4 
4
,
7
2
3
x
l
0
~

3 

4
,
1 

5
,
1
5
9
x
l
0

-
3 

5,
4 

A
t
i
v
i
d
a
d
e
s 

d
e 

R
u 

f
o
r
n
e
c
i
d
a
s 

p
e
l
o
s 

p
r
o
g
r
a
m
a
s 

G
A
M
M
A
1
, 

G
A
M
M
A
2 

e 
G
A
M
M
A
3 

1
0
3 



T
A
B
E
L
A 

V
I 

(
1
,
2
7 

m
g 

d
e 

U
3
0
g 

c
o
m 

1
9
,
9
1
% 

d
e 

e
n
r
i
q
u
e
c
i 

m
e
n
t
o 

Q
m 

23
5,

. 
e
m 

U
, 

f
l
u
x
o 

13
 

2 
n
e
u
t
r
o
n
i
c
o 

de
. 

1
0 

n
/
c
m 

s
, 

t
e
m
p
o 

d
e 

i
r
r
a
d
i
a
ç
ã
o 

d
e 

3 
h
o
r
a 

s
, 

r
e
a
t
o
r 

I
E
A
-
R
1
) 

T
e
m
p
o 

d
e 

G
A
M
M
A
l 

G
A
M
M
A
2 

G
A
M
M
A
3 

D
e
c
a
i
m
e
n
t
o 

A
t
i
v
i
d
a
d
e 

I
n
c
e
r
t
e
z
a 

A
t
i
v
i
d
a
d
e 

I
n
c
e
r
t
e
z
a 

A
t
i
v
i
d
a
d
e 

I
n
c
e
r
t
e
z
a 

(d
ia

s)
 

(y
Ci

) 
(%
) 

( 
yC
i)
 

(%
) 

(y
Ci

) 
(%
) 

2 
5
,
9
9
3
x
l
0
"

2 

1
0
,
3 

5
,
7
1
0
x
l
0
~

2 
11

,6
 

8 
2
,
0
6
2
x
l
0
~

2 
1
7
,
2 

l
,
9
3
4
x
l
0

-
2 

2
7
,
5 

1
7 

9
,
5
2
8
x
l
0
~

2 

2
2
,
2 

9
,
5
2
8
x
l
0

-
2 

2
2
,
2 

25
 

3
,
9
2
1
x
l
0
"

2 

2,
5 

3
,
9
2
5
x
l
0
~

2 
2,

5 

32
 

3
,
5
5
8
x
l
0
~

2 

2,
5 

3
,
5
5
8
x
l
0
~

2 
2,

5 

64
. 

2
,
4
7
4
x
l
0
~

2 

2,
1 

2
,
4
7
4
x
l
0

-
2 

2,
1 

84
 

l
,
9
5
7
x
l
0
~

2 

3,
3 

l
,
9
7
4
x
l
0
~

2 
3,
4 

l
,
9
5
7
x
l
0

-
2 

3,
3 

1
0
1 

l
,
6
4
5
x
l
0
~

2 

3,
7 

l
,
6
4
1
x
l
0
"

2 
3,

7 
l
,
6
4
5
x
l
0

-
2 

3,
7 

12
9 

l
,
3
5
5
x
l
0
~

2 

4,
3 

l
,
2
7
8
x
l
0
"

2 
4,

5 
l
,
3
3
3
x
l
0
"

2 
4,
4 

A
t
i
v
i
d
a
d
e
s 

d
e 

Z
r 

f
o
r
n
e
c
i
d
a
s 

p
e
l
o
s 

p
r
o
g
r
a
m
a
s 

G
A
M
M
A
1
, 

G
A
M
M
A
2 

e 
G
A
M
M
A
3 

9
5 



T
A
B
E
L
A 

V
I
I 

(d
ia

s)
 

(y
ci

) 
(%
) 

(v
Ci

) 
(%
) 

(y
Ci

) 
(%
) 

1
1 

l
,
0
1
4
x
l
0
~

2 
9,
3 

5
,
7
6
4
x
l
0
"

2 
3,
5 

17
 

l
,
4
5
1
x
l
0
~

2 

4,
8 

l
,
4
5
4
x
l
0
~

2 
4,

8 

25
 

l
,
8
1
6
x
l
0
~

2 
2,
6 

l
,
8
1
6
x
l
0
~

2 
2,
6 

64
 

2
,
4
9
2
x
l
0
~

2 
1,
4 

2
,
4
9
2
x
l
0
~

2 
1,
4 

10
1 

2
,
3
1
9
x
l
0
~

2 

2,
0 

2
,
3
1
6
x
l
0
~

2 
2,
0 

2
,
3
1
9
x
l
0
"

2 
2,
0 

> 

12
9 

2
,
0
7
4
x
l
0
~

2 

2,
1 

2
,
0
7
3
x
l
0
~

2 

2,
1 

2
,
0
7
4
x
l
0
~

2 

2,
1 

A
t
i
v
i
d
a
d
e
s 

d
e 

N
b 

f
o
r
n
e
c
i
d
a
s 

p
e
l
o
s 

p
r
o
g
r
a
m
a
s 

G
A
M
M
A
1
, 

G
A
M
M
A
2 

e 
G
A
M
M
A
3 

2
3
5 

(
1
,
2
7 

m
g 

d
e 

U
g
O
g 

c
o
m 

1
9
,
9
1
% 

d
e 

e
n
r
i
q
u
e
c
i
m
e
n
t
o 

e
m 

U
, 

f
l
u
x
o 

1
3 

2 
n
e
u
t
r
o
n
i
c
o 

d
e 

1
0 

n
/
c
m 

s
, 

t
e
m
p
o 

d
e 

i
r
r
a
d
i
a
ç
ã
o 

d
e 

3 
h
o
r
a
s
, 

r
e
a
t
o
r 

I
E
A
-
R
1
) 

T
e
m
p
o 

d
e 

G
A
M
M
A
1 

G
A
M
M
A
2 

G
A
M
M
A
3 

D
e
c
a
i
m
e
n
t
o 

A
t
i
v
i
d
a
d
e 

I
n
c
e
r
t
e
z
a 

A
t
i
v
i
d
a
d
e 

I
n
c
e
r
t
e
z
a 

A
t
i
v
i
d
a
d
e 

I
n
c
e
r
t
e
z
a 

9
5 



.51, 

TEMPO OE DECAIMENTO (DIAS) 

00 109 141 " " 
FIGURA H : ATIVIDADES DE Zr , Ru E Ce FORNECIDAS PELO PROGRAMA GAMMAl EM 

y/dmos T E M P O S DE DECAIMENTO 

•st'" -



.52. 

CAPÍTULO IV 

DISCUSSÃO E CONCLUSÕES 

O tratamento químico do combustível nuclear irradiado 

para a recuperação dos elementos férteis e físseis processa-se, ñor 

malmente, após um periodo de desativação, isto é, um periodo que 

permita o decaimento dos produtos de fissão de meia-vida curta,di 

minuindo-se, dessa forma, a atividade do material. 

Portanto, permanecem os produtos de fissão de meias-

-vidas mais longas e, durante o processamento químico, apenas al­

guns deles causam problemas, na fase de extração com TBP/diluente. 

Dentre esses nuclídeos, destacam-se o Zr/Nb, o Ru/Rh e, em menor 

proporção, o Ce/Pr, que não apresentam distribuição desprezível no 

solvente usado. 

Desde a dissolução do combustível, seguida de ciclos 

de extração para a separação e purificação de urânio e plutónio,é 

exigido um controle rigoroso desses produtos de fissão para a ve­

rificação dos fatores de descontaminação ao longo de todo o proces 

so. 

Por outro lado, para o controle do processo, é impor­

tante que se apliquem métodos analíticos de respostas rápidas. Sob 

esse aspecto, o uso de um processador acoplado diretamente ao equi 

pamento de medida e operado pelo analista é de grande \itilidade, pois 

permite a obtenção imediata dos resultados das análises. 

O número elevado de análises normalmente solicitadas 

para o controle dos produtos de fissão em uma instalação de repro 

file:///itilidade
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cessamento e o tempo necessário para o cálculo da atividade de ca 

da produto de fissão, requer o uso de um computador para a avalla 

ção dos dados e diminuir, dessa forma, o tempo de resposta. 

Com essa finalidade, desenvolveram-se estudos visando 

o uso e adaptação do programa "GELIGAM" para o controle dos produ 

tos de fissão do tratamento de urânio irradiado da instalação CE­

LESTE, em fase de implantação no CEQ/IPEN. 

A linguagem ORACL, empregada pelo sistema "GELIGAM" , 

por ser interpretativa e interativa, requer um tempo mais longo de 

processamento, mas apresenta a possibilidade de correções e adap­

tações dos dados de entrada, ã medida que o programa vai se desen 

volvendo. 

Os estudos foram realizados irradiando-se pequenas quan 

» 2 35 
tidades de uranio enriquecido a 19,91% em U, seguindo-se, apos 

um curto período de resfriamento, ã dissolução com HNO^. A solução 

resultante foi aquela utilizada para análise quantitativa, usando 

-se os programas "GELIGAM". 

Antes, porém, o sistema foi devidamente calibrado em 

energia e eficiência, bem como foi definida a geometria de conta­

gem. 

A seleção do frasco de amostra foi feita baseando-se, 

principalmente, numa geometria que facilitasse as operações poroon 

trole remoto, visto que, devido â atividade das amostras, estas só 

podem ser manipuladas ã distância, em células com proteção bioló­

gica. Por outro lado, procurou-se trabalhar com uma geometria fa­

vorável ao sistema de preparações de amostra, em fase de instala­

ção na célula analítica, bem como ãs condições de processo e do sis 

tema de detecção usado. 
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Levando-se em conta essas restrições elegeu-se, final 

mente, um frasco de vidro de 5 ml, tampa rosqueada, contendo uma 

borracha de silicone para vedação. O volume da amostra para análi 

se de 1 mL foi limitado, considerando-se as atividades das soluções 

de processo. 

Quanto aos programas usados para a realização das a-

nálises, "GAMMAl", "GAMMA2" e "GAMMA3", verifica-se, pelos dados 

das Tabelas IV, V, VI e VII, que estes apresentam resultados pró­

ximos nos cálculos de atividades dos produtos de fissão emissores 

gama. No entanto, o programa "GAMMAl" requer um tempo menor de pro 

cessamento em relação ao "GAMMA2" e ao "GAMMAS". Este último, pos 

sui a vantagem de analisar corretamente os picos muito próximos. 

Entretanto, no controle de produtos de fissão em soluções proveni 

entes do tratamento químico do urânio irradiado, os produtos de fis 

são de interesse não apresentam outros picos interferentes. 

Portanto, para as análises de rotina, o programa do sis 

tema "GELIGAM" mais adequado é o "GAMMAl". Com os dados de ativi­

dade obtidos por meio deste, procurou-se seguir o decaimento dos 

principais nuclideos para o controle (Figura 11). Observou-se que 

a diminuição de atividade segue a lei exponencial de decaimento. 

Diante das dificuldades encontradas na seleção e na ãis 

ponibilidade de nuclideos-padrão, na determinação de suas ativida 

des em uma geometria compatível com a das soluções de análise, de 

senvolveu-se esse estudo com um número limitado de padrões para a 

calibração. 

Dos dados obtidos pelos três programas, verificou- se 

que o procedimento seguido para a calibração do sistema para a de 

terminação das atividades introduziu alguns erros de geometria,bem 

como um aumento do tempo morto. Esses fatores afetam a precisão da 
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calibração e, conseqüentemente, a determinação das atividades dos 

nuclídeos. 

Os resultados obtidos podem ser melhorados diante da 

possibilidade da obtenção de uma única solução-padrão contendo nu 

clideos-padrão com atividades conhecidas. Esse seria o procedimen 

to mais correto para a calibração. 

Verificou-se ainda que o tempo de processamento é me­

nor, quanto menor for o número de radionuclídeos introduzidos nas 

bibliotecas. Portanto, nas amostras retiradas das fases iniciais 

de purificação pelo processo Purex, é interessante a utilização de 

uma biblioteca completa, isto é, contendo todos os produtos de fis 

são que podem estar presentes no combustível irradiado. Após este 

conhecimento dos radionuclídeos presentes, é conveniente que se u 

tilize uma biblioteca reduzida, que contenha apenas os produtos de 

fissão de interesse para o controle de processo, de modo a diminu 

ir o tempo de processamento. 
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APÊNDICE I 

Programa para calibração em energia e eficiência 

+ P U N C A L I B R 

G E L I - G A M V 6 ( ^ 2 - J U M - 8 1 1 3 : 4 0 : 4 7 

* * * G E L I - G A Í ' 1 S Y S T E M C A L I B P A T I O M ( V E P S I O N 7 ) 

DO Y O U W A N T T O ( 1 ) - P E R F O P M N C A L I B P A T I O N 

( 2 ) - P E C A L L A P P E V I O U S C A L I B p A T I O M F I L E 

( 3 ) - S T O P E C U P P E M T C A I . I B P A T I O M I N F O R M A T I O N 

( 4 ) - P P I N T C U P R E N T C A L I E P A T I O t J I N F O R M A T I O N 

O R ( 5 ) - E X I T T H I S R O U T I N E 

? : 2 

E N T E R D I S K U N I T A M D C A L I B P A T I O N F I L E M A M E : 0 ^ C A L 0 Í ? 5 

C A J ^ I B R A T I O N I N F O R M A T I O N F O P C A L C ^ 0 5 

C A L I B R A T I O N M A D E 1 3 - A P R - 3 1 1 5 : 0 0 : 4 3 

> C A J ^ I B R A C A O 2 M D P O S I T I O N 

> T E S T E S 1 3 - A P R - 3 1 

> 

> 

9 E F F I C I E N C Y C A L I B P A T I O N P O I N T S S T O R E D 

D O Y O U W A N T T O ( 1 ) - P E R F O R M N E W C A J ^ I B P A T I O M 

( 2 ) - R E C A L L A P R E V I O U S C A L I B P A T I O M F I L E 

( 3 ) - S T O R E C U R p e x l T C A L I B P A T I O N I N F O R M A T I O N 

( 4 ) - P R I N T C U p P E M T C A L I B R A T I O N I N F O R M A T I O N 

O R ( 5 ) - E X I T T H I S R O U T I N E 

? : 4 

C A L I B R A T I O N F I L E N A M E I S C A L 0 0 5 G E L I G A M S Y S T E M D I S K 

E N E R G Y R A M G E A P P R O X . 0 T O 2 0 0 0 K E V 

E N E R G Y . V S . C H A N N E L N I M B E R C A L I B p A T I O M 

" E N E R G Y ( K E V ) = A + B * C H A N N E L + C * C H A M M E L T 2 

A = 2 . 7 2 4 9 1 3 7 4 

B = 0 . 5 3 6 4 1 9 4 3 

C = 0 . 2 4 3 1 5 2 4 6 E - 0 7 

P E A K S H A P E . V S . C H A M M E L M U ^ I B E P C A L I B P A T I O M 

F W H M ( C H A M N E L S ) = A + B * C H A M M E L + C * C ! i A N M E L t 2 

A = 0 . 3 3 7 1 4 4 5 4 E + 0 1 

B = - 0 . 6 0 9 7 9 3 3 7 E - 0 5 
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E F F I C I E N C Y . V S . E M E P G Y C A L I B P A T I O M 

D E T E C T O R ' K N E E ' E N E R G Y = 15!?. P K E V 

B E L O W D E T E C T O R ' K N E E ' . . . . . 

L O G C E F F ) = A + B * L O G ( K E V ) 

A = - 0 . 6 9 6 9 1 3 5 6 E + 0 1 
B = 0. 5 3 0 3 6 6 7 2 E + 0 0 

A B O V E D E T E C T O R ' K N E E ' 

L O G ( E F F ) = A + B * L O G ( K E V ) 

A = 0.1 3 0 4 5 6 4 9 E + 0 1 
B = - 0 . 1 163 47 6 4 E + 0 1 

N U M B E R O F E N E R G Y ^ E F F I CI EN CY P O I N T S S T O R E D = 

I N D E X 
N O . 

1 
2 
3 
4 
5 
6 
7 
8 
9 

E N E R G Y 
( K E V ) 

3 0 . 0 
1 2 2 . 0 
1 3 6 . 0 
27 6. 0 
3 0 3 . 0 
3 5 5 . 0 
33 4. 0 

1 17 3. 0 
1 3 3 3 . 0 

E F F I CI E M C Y 
F A C T O R 

0. 0 0 9 0 2 5 8 2 
0 . 0 1 3 3 0 3 0 3 
0. 0 1 5 6 9 5 7 3 
0. 0 0 4 7 0 4 3 3 
0. 0 0 5 4 5 8 6 1 
0. 0 0 3 2 6 6 3 4 

,0. 0 0 3 8 3 6 1 0 
0. 0 0 1 0 4 3 4 5 
0. 0 0 0 7 5 2 7 3 

DO Y O U W A N T T O 

O R 

( 1 ) - P E R F O P M N E J C A L I B P A T I O M 
( 2 ) - P E C A L L A P R E V I O U S C A L I B R A T I O N F I L E 
( 3 ) - S T O R E C U R R E N T C A L I B R A T I O N I M F O R M A T I O N 
( 4 ) - P R I N T C U R R E N T C A L I B R A T I O N I N F O R M A T I O N 
( 5 ) - E X I T T H I S R O U T I N E 

E N D O F C A L I B R A T I O N 
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APÊNDICE II 

Listagem da biblioteca utilizada para as análises 

* P U f J U S E R L I 

O P T I O N ? L I S T 

E M T E R D I S K U N I T A N D N A M E O F L I B P A P Y : Pl^ o F G A M 2 

T H E , L I B R A R Y P F G A M 2 W A S C R E A T E D ON 2 S - J U L - S 1 

A N D L A S T M O D I F I E D ON 2'3-JLn.-8 1. 

T H E R E A R E 2 6 I S O T O P E S L I S T E D I N T H E L I B P A P Y WIT:! 

6 G A M M A E N E R G I E S P E R I S O T O P E 

M P - 2 39 

1 0 6 . 0 0 

H A L F L I F E 

( 2 3 . 0 0 ) 

2 . 3¿i D A Y S 

2 2 3 . 0 0 ( 12. 0 0 ) 2 7 8 . 0 0 ( 1 4 . 0 0 ) 

M O - 9 9 

1 8 1 . 0 0 

H A L F L I F E 

( 7 . 0 0 0 ) 

2 . 7 8 D A Y S 

7 4 0 . 0 0 ( 1 2. 0 0 ) 7 8 0. 0 0 ( 4. 0 0 0 ) 

T C - 9 9 M 

1 4 0 . 0 0 

H A L F L I F E 

( 9 0 . 0 0 ) 

0 . 2 5 D A Y S 

T E - 1 3 2 

2 3 0 . 0 0 

H A L F L I F E 

( 9 0 . 0 0 ) 

3 . 2 4 D A Y S 

I- 1 3 2 

7 7 3 . 0 0 

H A L F L I F E 

( 8 9 . 0 0 ) 

0. 09 DAY S 

9 5 5 . 0 0 ( 2 2 . 0 0 ) 

X E - 1 3 5 

2 5 0 . 0 0 

H A L F L I F E 

( 9 1. 0 0 ) 

0. 38 DAY S 

B A - 1 4 0 

3 0 5 . 0 0 

H A L F L I F E 

( 6 . 0 0 0 ) 

1 2 . 8 0 D A Y S 

4 3 8 . 0 0 ( 5. 0 0 0 ) 5 3 7 . 0 0 ( 3 4 . 0 0 ) 

L A - 1 4 0 

3 2 9 . 0 0 

1 59 6. 0 0 

H A L F L I F E 

( 2 0 . 0 0 ) 

( 9 6 . 0 0 ) 

1 . 6 8 DAY S 

4 3 7 . 0 0 ( 4 0 . 0 0 ) 8 1 5. 0 0 ( 1 9 . 0 0 ) 

1 - 1 3 1 

3 6 4 . 0 0 

H A L F L I F E 

C 3 2 . 0 0 ) 

3 . 0 5 D A Y S 

R U - 1 0 3 

4 9 7 . 0 0 

H A L F L I F E 

( 3 8 . 0 0 ) 

39 . 5 0 DAY S 

Z R - 9 5 

7 2 4 . 0 0 

H A L F L I F E 

( 4 9 . 0 0 ) 

6 5 . 5 0 D A Y S 

7 5 6 . 0 0 ( 49 . 0 0 ) 

N B - 9 5 

7 6 5 . 0 0 

H A L F L I F E 

C 1 0 0 . 0 ) 

3 5 . 0 0 D A Y S 

C E - 1 4 1 

1 4 5 . 0 0 

H A L F L I F E 

( 4 8 . 0 0 ) 

3 2 . 5 0 D A Y S 

R H - 1 0 6 

4 5 1 . 0 0 

7 3 5 . 0 0 

H A L F L I F E 

( 3 5 . 0 0 ) 

( 4 1 . 0 0 ) 

0. 0 9 DAY S 

5 1 2 . 0 0 ( 3 3 . 0 0 ) 

8 2 0 . 0 0 ( 3 5 . 0 0 ) 

6 1 6 . 0 0 ( 2 9 . 0 0 ) 

1 0 4 6 . 0 0 ( 2 5 . 0 0 ) 
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CE- 1 4 4 H A L F LT F E = 
1 3 4 . 0 0 ( 1 1. 0 0 ) 

PR- 1 4 4 HAI.F LI F E = 
6 9 5 . 0 0 ( 1 . 5 0 0 ) 

CS- 1 37 H A L F LI F E = 
6 6 2 . 0 0 ( 8 5 . 0 0 ) 

28 4. 0 0 D A Y S 

0 . 0 1 DAY S 
1 4 8 7 . 0 0 ( 0. 29 0 ) 

3 0 . 0 0 Y E A ^ S 

K R - 8 5M 
1 5 0 . 0 0 

N B - 9 7 
6 5 8 . 0 0 

I- 1 3 3 
5 3 0 . 0 0 

BA- 1 39 
1 6 6 . 0 0 

CE- 1 4 3 
29 3. 0 0 

N D- 1 4 7 
9 1. 0 0 

7;R-97 
7 4 3 . 5 0 

Y - 9 IM 
5 5 1 . 0 0 

X E - 1 3 3 
8 1 . 0 0 

H A L F L I F E 
( 7 4 . 0 0 ) 

H A L F L I F E 
( 9 9 . 0 0 ) 

H A L F L I F E 
( 9 0 . 0 0 ) 

H A L F L I F E 
( 2 3 . 0 0 ) 

H A L F L I F E 
( 4 6 . 0 0 ) 

H A L F L I F E 
( 2 8 . 0 0 ) 

H A L F L I F E 
{ 9 2 . 0 0 ) 

H A L F L I F E 
( 9 5 . 0 0 ) 

H A L F L I F E 
( 3 6 . 6 0 ) 

0 . 1 8 DAY S 

0 . 0 5 DAY S 

0.8 5 D A Y S 

0 . 0 6 D A Y S 

1 . 38 DAY S 
7 2 5 . 0 0 C 8 . 0 0 0 ) 

1 1 . 0 6 D A Y S 
3 1 9 . 0 0 ( 3. 0 0 0 ) 

17 . 0 0 H O U R ? 

5 0 . 3 0 M I N U T E S 

5 . 6 5 D A Y S 

5 3 3 . 0 0 ( 1 3 . 0 0 ) 
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APÊNDICE III 

Programas GAMMAl, GAMMA2 e GAMMA3 

R U N G A M M A l 

G E L I - G A M V 6 S P - D E C - S l 0 9 : 5 8 : 1 6 

*^<c4c*>lc G A M M A I ( V 3 1 ) * * * * * 

W H E R E I S D A T A ( M C A O P D I S K ) ? : M C A 

I S I N P U T : N E i í ( N ) , S A M E ( S ) ^ O P T O B E M O D I F I E D ( M ) ? S 

S T A R T C H A N N E L 

S T O P C H A N N E L 

S E N S I T I V I T Y 

U N I T S 

F A C T O R 

D E C A Y C O R R E C T ? 

1 5 0 

3 0 0 0 

1 0 

M I C R O C U P I E S 

1 . 0 0 0 0 

N 

L I B R A R Y U N I T N U M B E R A N D F I L E N A M E ? : 0 > p F G A M 2 

S A M P L E D E S C R I P T I O N . . . 

Q 0 0 0 1 9 2 7 - A U G - 8 1 1 4 : 1 1 : 4 3 

A M O S T R A D E U R A N I O E N R I Q U E C I D O I R R A D I A D A D I A 0 4 - M A I 0 - 8 1 

E S P E C T R O O B T I D O D I A 2 7 - A G 0 S T 0 - 8 1 

D E T E C T O R S Y S T E M D E S C R I P T I O N . . . 

C A L I B P A T I O N F I L E N A M E I S C A L 0 0 5 G E L I G A M 

C A L I E R A C A O 2 N D P O S I T I O N 

T E S T E S 1 3 - A P R - 8 1 

— S P E C T P U M L I V E C O U N T T I M E = 2 0 0 0 S E C O N D S ! 

* * * * * S U M M A R Y O F N U C L I D E S I N S A M P L E * * * * * 

T I M E O F C O U N T P E R C E N T 

N U C L I D E A C T I V I T Y U N C E R T A I N T Y 

( M I C R O C U P I E S ) ( 1 S I G M A ) 

N P - 2 3 9 < 3 . 7 * E - 3 

• M O - 9 9 < 1 . 2 * E - 2 

T C - 9 9 M 2 . 9 4 6 * E - 3 3 . 9 

T E - 1 3 2 < 1 . 0 * E - 3 
« I - 1 3 2 < 1 . 7 * E - 3 

X E - 1 3 5 < 1 . 0 * E - 3 

B A - 1 4 0 < 1 . 7 * E - 2 

L A - 1 4 0 N O T P R E S E N T 

I - 1 3 1 < 1 . 5 * E - 3 

R U - 1 0 3 6. 1 3 8 * E - 3 4 . 8 

Z R - 9 5 1 . 508* E - 2 4 . 2 
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N E - 9 5 2. 1 3 5 * E - 2 2. 1 

C E - M l 5 . 5 7 7 + E - 3 3 . 3 

P H - 1 0 6 < 4 . 1 * E - 3 

C E - 1 4 4 < 6 . 3 * E - 3 

p p - 1 Z i 4 < 5 . 0 * E - 1 

C S - 1 3 7 < 1 . 7 * E - 3 

K P - 8 5 M < 1 . 0 * E - 3 

N B - 9 7 < 1 . 5 * E - 3 

1 - 1 3 3 < 1 . 9 * E - 3 

B A - 1 3 9 < 3 . 6 * E - 3 

C E - 1 4 3 2 . 2 3 8 * E - 3 1 6 . 9 

N D - 1 4 7 < 3 . 7 * E - 2 

Z n - 9 7 < 1 . 7 * E - 3 

Y - 9 I M < 2 . 0 * E - 3 

X E - 1 3 3 < 0 . 0 * E 0 

* * * U N U S E D P E A K S ( K E V ) * * * 

+ 7 5 6 . 0 0 + 7 2 5 . 0 0 

A N A L Y S I S F I N I S H E D A T 1 0 : 0 9 : 0 2 

* R U N G A M M A 2 

G E L I - G A M V 6 3 0 - D E C - 8 1 1 0 : 1 0 : 3 7 

* * * * * G A M M A I I ( V 1 6 ) * * * * * 

W H E P E I S D A T A ( M C A O R D I S K ) ? : M C A 

I S I N P U T : N F W ( N ) , S A M E ( S ) ^ O R T O B E M O D I F I E D ( M ) ? S 

S T A R T C H A N N E L 

S T O P C H A N N E L 

S E N S I T I V I T Y 

U N I T S 

F A C T O R 

D E C A Y C O R R E C T ? 

1 5 0 

3 0 0 0 

1 0 

M I C R O C U R I E S 

1 . 0 0 0 0 

N 

L I B R A R Y U N I T N U M B E R A N D F I L E N A M E ? : 0 , P F G A M 2 

S A M P L E D E S C R I P T I O N . . . 

Q 0 0 0 1 9 2 7 - A U G - 8 1 1 4 : 1 1 : 4 3 

A M O S T R A D E U R A N I O E N R I Q U E C I D O I R R A D I A D A D I A 0 4 - M A I 0 - 8 1 

E S P E C T R O O B T I D O D I A 2 7 - A G 0 S T 0 - 8 1 

D E T E C T O R S Y S T E M D E S C R I P T I O N . . . 
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C A L I B R A T I O N F I L E N A M E I S C A L 0 P S 5 G E L I G A M S Y S T E M D I S K 

C A L I B R A C A O 2 N D P O S I T I O N 

T E S T E S 1 3 - A P R - 3 I 

S P E C T R U M L I V E C O U N T T I M E = 2 0 0 0 S E C O N D S 

* * * * * S U M M A R Y O F N U C L I D E S I N S A M p L E * * * * * 

T I M E O F C O U N T P E R C E N T 

N U C L I D E A C T I V I T Y U N C E R T A I N T Y 

( M I C R O C U R I E S ) ( 1 S I G M A ) 

C E - M l 5 . 5 3 1 * E - 3 3 . 3 

R U - 1 0 3 6 . . 1 2 3 * E - 3 4 . 3 

Z R - 9 5 1 . 5 0 7 * E - 2 4 . 2 

N B - 9 5 2 . 1 3 5 * E - 2 2 . 1 

* * * U N U S E D P E A K S ( K E V ) : * * * 

2 3 3 . 2 4 + 7 5 6 . 0 2 1 4 5 9 . 9 2 

A N A L Y S I S F I N I S H E D A T 1 0 : 1 3 : 0 5 

* R U N G A M M A 3 

G E L I - G A M V 6 3 0 - D E C - 3 1 1 0 : 2 2 : 2 7 

* * * * * G A M M A I I I ( V 2 3 ) * * * * * 

W H E R E I S D A T A ( M C A O R D I S K ) ? : M C A 

I S I N P U T : N E W ( N ) , S A M E ( S ) ^ O R T O B E M O D I F I E D ( M ) ? N 

S T A R T C H A N N E L : 1 5 0 

S T O P C H A N N E L : 3 0 0 0 

S E N S I T I V I T Y : 1 0 

U N I T S : M I C R O C U R I E S 

F A C T O R ; 1 . 0 0 0 0 

D E C A Y C O R R E C T ? : N 

E N T E R T W O L I B R A R Y U N I T N L ' M B E R S A N D F I L E N A M E S 

( 1 ) : 0 ^ P R F I S 7 

( 2 ) : 0 , P R F I S 3 

S A M P L E D E S C R I P T I O N . . . 

Q 0 0 0 1 9 2 7 - A U G - 3 1 1 4 : 1 1 : 4 3 

A M O S T R A D E U R A N I O E N R I Q U E C I D O I R R A D I A D A D I A 0 4 - M A I 0 - 3 1 

E S P E C T R O O B T I D O D I A 2 7 - A G 0 S T 0 - 3 1 
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D E 1 £ C T 0 R S Y S T E M D E S C R I P T I O M . . . 

C A L I B R A T I O N F I L E N A M E I S C A L 0 0 5 

C A L I B R A C A O 2 N D P O S I T I O N 

T E S T E S 1 3 - A P R - 8 1 

G E L I G A M S Y S T E M D I S K 

S P E C T R U M L I V E C O U N T T I M E = 2 0 0 0 S E C O N D S 

* * * * * S U M M A R Y O F N U C L I D E S I N S A M P L E * * * * * 

P E R C E N T 

U N C E R T A I N T Y 

C 1 S I G M A ) 

T I M E O F C O U N T 

N U C L I D E A C T I V I T Y 

( M I C R O C U R I E S ) 

N P - 2 3 9 < 3 . 7 * E - 3 

M O - 9 9 < 1 . 2 * E - 2 

1 - 1 3 2 < 1 . 7 * E - 3 

X E - 1 3 5 < 1 . 0 * E - 3 

B A - 1 4 0 < 0 . 0 * E 0 

L A - 1 4 0 N O T P R E S E N T 

1 - 1 3 1 < 1 . 5 * E - 3 

N B - 9 5 2 . 1 3 5 * E - 2 2 . 1 

C E - 1 4 1 5 . 5 7 7 * E - 3 3 . 8 

R H - 1 0 6 < 4 . l * E - 3 

C E - 1 4 4 < 6 . 3 * E - 3 

P R - 1 4 4 < 5 . 0 * E - 1 

K R - 3 5 M < 1 . 0 * E - 3 

C E - 1 4 3 2 . 2 3 8 * E - 3 1 6 . 9 

N D - 1 4 7 < 3 . 7 * E - 2 

Z R - 9 7 < l . 7 * E - 3 

Y - 9 1 M < 2 . 0 * E - 3 

* * * E N D P A S S 1 * * * 

T C - 9 9 M 

T E - 1 3 2 

2 . 9 4 6 * E - 3 

< 1 . 0 * E - 3 

3 . 9 

R U - 1 0 3 

Z R - 9 5 

I - 1 3 3 

X E - 1 3 3 

6 . 1 3 3 * E - 3 4 . 3 

4 . 3 1 . 4 7 2 * E - 2 

< 2 . 2 * E - 3 

< 0 . 0 * E 0 

* * * E N D P A S S 2 * * * 

A N A L Y S I S F I N I S H E D A T 1 0 : 3 3 : 5 3 
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