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SUMARIO

Na Divisão de Radioquímica do IPEN-CNEN/SP, vem sendo desenvo lv i -
da uma l inha de pesquisa que tem como obje t ivo e s t a b e l e c e r métodos ra
dioquímicos que p o s s i b i l i t e m a separação e a s o l i d i f i c a ç ã o de 1 3 'Cs e
9°Sr presentes em so luções de produtos de f i s s ã o .

Em trabalho anter ior fo i apresentado um procedimento radioqul-p
mico que permite a separação de ^ S r de misturas de produtos de f i s -
s ã o . Neste trabalho, foram estudadas as condições experimentais que
permitem obter a s o l i d i f i c a ç ã o do e s t r o n c i o , sob a forma de titamtLo
de e s t r o n c i o , que segundo dados de l i t e r a t u r a é uma das formas q u í i á -
cas mais convenientes para o uso de *^Sr como uma fonte de raios b i t a .

ABSTRACT

A research that aims to develop radiochemical procedures for the
separat ion and s o l i d i f i c a t i o n of 1^7Cs and 9 0 S r from f i s s i o n products
s o l u t i o n s has been carried out at the Radiochendstry Divis ion of IPEN
CNEN/SP.

In a previous paper , a schematic out l ine of the process s t eps
for the separation of Sr from f i s s i o n products mixture was shown.
In the present paper, the experimental conditions for s o l i d i f i c a t i o n
of strontium as s tront ium t i tanate have been s tudied . According to '
l i t e r a t u r e data, t h i s compound o f fers the most s u i t a b l e chemical form
to use 9®Sr as be ta rays source .
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INTRODUÇÃO

Dos muitos produtos de f i s s ã o formados na reação de f i s s ã o alguns t e a meia
v i d a s u f i c i e n t e m e n t e longa e s ã o formados com a l t o rendimento de f i s s ã o para
serem recuperados e u t i l i z a d o s como fontes de r a d i a ç ã o . Dentre os produtos de
f i s s ã o destacam-se o 1 3 7 C s e o 9 0 S r , _ q u e podem s e r u t i l i z a d o s em l a b o r a t ó r i o s
de p e s q u i s a , i n d u s t r i a s e em a p l i c a ç õ e s médicas . 0 rad io i só topo *^'Cs ê empre-
gado como uma fonte de radiação gama enquanto o 9 0 S r é de i n t e r e s s e para a p l i -
cações que n e c e s s i t a m de um emissor b e t a puro com meia v ida longa.

Na D i v i s ã o de Radioquímica do IPEN-CNEN/SP vem sendo desenvolv ida uma l i -
nha de p e s q u i s a que tem como o b j e t i v o e s t a b e l e c e r « t o d o s ladioquímicos para a
separação de c é s i o e e s t r o n c i o de misturas de produtos de f i s s ã o . Em trabalho
a n t e r i o r . Cunha e Andrade e S i l v a * 2 " 4 ) apresentam um procedimento radioquímico
para a separação de Cs e sua p o s t e r i o r s o l i d i f i c a ç ã o sob a forma de p a s t i -
lhas de fosfomolibdato de amonio (1 3-Cs-AHP). que cons t i tu i o materia l de par-
t ida para o uso de 1 3 ' C s como fonte de radiação gama.

Dando prosseguimento ao desenvolvimento dessa l inha de pesquisa f o i es tabe *
l e c i d o um procedimento radioquímico que permite a recuperação de 9 0 S r de s o l u - ¡
çoes simuladas do Processo Purex* 1 ' . No presente trabalho foram estudadas as '
condições experimentais para a s o l i d i f i c a ç ã o do 9 0 S r , com o o b j e t i v o de obtê - I
- I o em uma forma química adequada para s e r u t i l i z a d o como uma fonte padrão de !
raios b e t a . 0 método adotado c o n s i s t e na obtenção do estroncio sob a forma de
t i t a n a t o de e s t r o n c i o , que segundo dados de l i t e r a t u r a * ^ é uma das formas quí i
micas mais convenientes para a obtenção de fontes beta de 9 ^Sr. ~ '

PARTE EXPERIMENTAL

OBTENÇÃO DE TRAÇADORES RADIOATIVOS

P a s t i l h a s de 2 ,5g de.U-jOg foram irradiadas por 320 horas sob um f luxo de
neutrons térmicos de IO1 nem"2 s * no reator do IPEN-CREN/SP. Após um tempo
de resfriamento de 4 meses a p a s t i l h a fo i d i s s o l v i d a com solução de ác ido n í -
t r i c o 4M. Os produtos de f issão^emissores de radiação gama presentes n e s t a s o -
lução são 1 J / C s , " Z r , * JNb, lHHCe e l u o R u . 0 radioisótopo 9 0 S r f o i obt ido co -
mercialmente, enquanto o 8 5 Sr f o i obtido pe la irradiação de lOOmg de n i t r a t o
de es tronc io durante 16 horas. O s a l de n i t r a t o de estroncio f o i d i s so lv ido *
com solução de ácido n í t r i c o 0 , 1 M.

COMPOSIÇÃO DA SOLUÇÃO DE PRODUTOS DE FISSÃO

A uma al íquota da mistura de produtos de f i s são acima mencionada contendo
o urânio e os traçadores radioativos dos elemento» em estudo, foram adiciona-
dos carregadores desses elementos para que a concentração dos produtos de f i s -
são est ivessem no intervalo de 10~5 a 10~Sf. A concentração do urânio fo i de
0 , l g U / l i t r o e a acidez da solução foi ajustada em 4 M em ácido n í t r i c o .

DETERMINAÇÃO DA CONTAGEM DOS RADIOISÓTOPOS

Durante os procedimentos radioquímicos , as contagens dos r a d i o i s ó t o p o s f o -
ram determinadas usando-se um ana l i sador mul t i canal (4096 c a n a i t ) , acoplado a
um d e t e t o r de Ce-Li . Para as contagens do 9 0 S r empregou-se o contador Geiger
Mul ler , e as medidas do 8 5 S r foram f e i t a s com o emprego de um d e t e t o r de Nal
( T I ) , monocanal. 0 urânio f o i determinado p e l a a n á l i s e de neutrons e p i t é r m i -
c o s ( 6 ) , empregando-se um d e t e t o r de c i n t i l a ç ã o de N a l ( T l ) , acoplado a um an a l i
sador de 400 c a n a i s . ~
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SEPARAÇÃO DE 9 J Sr PA ^STURA DE PRODUTOS DE FISSÃO

A solução contendo o urânio e os produtos de f i s são Sr, Cs, Ri,
l**Ce, ^ Z r e *àNb, acidez 4 H e i ácido n í t r i c o , foi percolada por una coluna
de s i l i c a gel onde ficaram adsorvidos os elementos z ircônio e n iobio . A seguir
a solução ef luente da coluna de s i l i c a gel fo i percolada Dela co lunade fos fa -
to de z i rcõn io , que é w trocidor s e l e t i v o para o c é s i o * ^ . Na solução e f luen-
te da coluna de fosfato de c i r c o n i o , contendo o uranio, c er io , rutenio e e s -
troncio , ajustou-se a acidez para 7 H e i ácido n í t r i c o e procedeu-se ã extra-
ção dos dois primeiros elementos coa o emprego de uma solução de TBP - varsol
302 (Va - Vo). Nestas condições, o es troncio e parte do rutênio permaneceram'
na fase aquosa. Para a separação do estroncio do rutên io , ajustou-se a acidez
da fase aquosa para 3,5 H em ácido n í t r i c o e e s t a solução fo i percolada na co-
luna de pentóxido de antimonio hidratado (HAP), que p o s s i b i l i t a a retenção s e -
l e t i v a do e s t r o n c i o ^ 1 ' . Para a e lu ição do e s t r o n c i o , empregou-se uma solução
de n i tra to de chumbo 1,5 M em meio de ácido n í t r i c o 0 , 1 M.

- 90
A Figura 1 mostra todas as etapas necessárias a separação do Sr presente

em misturas de produtos de f i s s ã o .

SEPARAÇÃO DE ESTRONCIO DO CHMBO
O estroncio separado do urânio e dos demais produtos de f i s são e s t á presen

te com uma ouantidade muito grande de chumbo (44g de chumbo para lQOtng de e s -
tronc io ) . Pertanco, antes de se proceder a s o l i d i f i c a ç ã o do estroncio e s te de-
ve ser separado do chumbo, o que pode ser conseguido por meio de uma s é r i e de
precipitações suces s ivas . Em uma primeira fase , adicionou-se ácido sul fúrico
concentrado a solução que contém o es troncio e o chumbo, precipitando os dois
elementos como s u l f a t o . A segu ir , com a adição de solução de carbonato de só -
d io , o precipitado de su l fa to se transformou em carbonato. Finalmente, e s te úl
timo precipitado foi tratado com acido c l o r í d r i c o . Nesta etapa, o es troncio pãs
sou para a so lução, enquanto o chumbo permaneceu precipitado como c loreto de
chumbo.

Para se determinar as melhores condições de separação do estroncio do chum
bo, vários fatores foram estudados, a saber, quantidade de reagentes ( ãciclõ
su l fúr ico , carbonato de sód io , ácido c l o r í d r i c o ) , tempo e temperatura de diges
tão do precipitado. Para a real ização destes experioentos , foram preparadas s õ
luçoes contendo lOümg de estroncio na presença de 100ml de uma mistura de n i -
trato de chumbo 1,5 M e ácido n í t r i c o 0 ,1 M. Para fac i l idade das medidas. de
contagem usou-se con» traçador radioativo do estroncio o radioisótopo 8:>Sr ,
que é um emissor de raios gama e pode ser detectado por ura detetor de Nal(Tl)
monocanal.

Con o conjunto de resultados obtidos pode-se propor o seguinte procedimen-
to para a separação do estroncio do chumbo:

A solução de es troncio e lu ída da coluna de HAP com 100ml de n i tra to de '
chumbo 1,5 M em ácido n í t r i c o 0 ,1 M foram adicionados 15 ml de ácido sul fúr ico
concentrado. Após 1 hora de digestão do precipitado mantendo-se a temperatura'
a 60°C, o precipitado foi separado por decantação e a e s t e foram adicionados
100ml de uma solução de carbonato de sódio contendo 28,3g deste s a l . Após a se_
paração do precipitado por decantação es te foi transformado na forma c l o r í d r i -
ca por meio de adição de 20üml de ácido c lor ídr ico ( 1 : 1 ) . Em todas as prec ipi -
tações o tempo de digestão do precipitado foi de 1 hora e a temperatura de 6<Fc
Com es t e procedimento 90Z do es troncio foi separado- do chunbo; sendo que na so_
lução de c loreto de estroncio restaram U,1Z da quantidade de chumbo in ic ia lneñ
te presente na solução.
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Mistura de Produtos de Fissão

coluna
de HAP

1 3 7 Cs 1O6RU
 9 ° S r

coluna de s i l i c a gel

coluna de fosfato de zircõnio

Extração com Solventes
FA: HNO 7M

FO: TBP - varsol 30Z

- 90Separação Sr-Pb ] solidificação Sr

90,Figura 1 - Recuperação e Solidificação do Sr de Misturas de Produtos de Fissão
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J
SOLIDIFICAÇÃO DO ESTRONCIO j

Apôs a etapa de separação do estroncio do chumbo, o estroncio esta.presen-
te em 200ml de uma solução de ácido c lor ídr ico 5 ,5 M contendo lOOmg de carrega
dor de es tronc io e usando como traçador radioativo de es tronc io , o radioisóto-^

Levando-se en consideração os resultados obtidos ao se estudar os vários ¡
fatores que afetam o processo de s o l i d i f i c a ç ã o do estroncio para obtê- lo sob í
a forma de t i tanato de e s t ronc io , a saber; quantidade de carbonato, quantidade /
de oxido de t i t â n i o , tempo e temperatura de digestão do precipitado, pode- se
propor o seguinte procedimento para a s o l i d i f i c a ç ã o do es troncio:

A solução c lor ídr ica resultante da separação estroncio - chumbo fo i levada
a secura para remover o excesso de ácido e retomada em 5üml de água. A esta so_
luçao foram adicionados l g de carbonato de amonio e lg de óxido de t i t â n i o .
Após um tempo de digestão de 1 hora, a mistura de SrCOj-TiC^ foi f i l trada e
calcinada a HOOoc para ocorrer a formação do t i tanato de estroncio (SrTiO)

A porcentagem de estroncio retida no sólido SrCO-j-TiO^ foi deJJíJZ. Ao se
calcinar este sólido a 1100°C para a obtenção do titanato de estroncio, ocor
reu nesta etapa uma perda de 10Z do estroncio.

-~ 90
A Figura 1 mostra todas as etapas envolvidas na solidificação do Sr.

CONCLUSÃO

A s o l i d i f i c a ç ã o do e s t r o n c i o p e l o método aqui proposto mostrou s e r um mito
do e f i c a z para a obtenção do estroncio sob a forma só l ida de t i tanato de e s -
troncio, que pode ser usado como fonte padrão para calibraçao de equipamentos
de contagem de raios beta . Além d i s so , com a seqüência de passos indicada na
Figura 1 e l imina-se da mistura de produtos de f i s s ã o 1 3 'Cs e "Sr, que têm *
meias vidas longas, simplificando a disposição dos const i tuintes remanescentes
da solução.
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