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SUMARIO

Na Divisao de Radl.oqm.mca do IPEN-CNEN/SP, vem sendo desenvolvi-
da uma linha de pesquisa que tem como objetxvo estabelecer metodos ra
dioquimicos que possxbxhtem a separagao e a sohdl.fxcagao de 13cs &

Sr preseantes em solu;oes de produtos de fissao.

Em trabalho antenor( D foi apresentado um procedimento radioqui-
nnco que permite a separaqao de 3YSr de misturas de produtos de fis-
sao. Neste trabalho, foram estudadas as condlqoes expennzntaxs que
permtem obter a sohdxfxcagao do estroncio, sob a forma de tltan.u.o
de estroncx.o, que segundo dados de literatura é uma das formas quiri-
cas mais convenientes parsa o uso de 905r como uma fonte de raios beta.

ABSTRACT

A research that aims to develog rad1mhemca1 procedures for the
separation and solidification of 7cs and 9%y from fission products
solutions has been carried out at the Radiochemistry Division of IPEN
CNEN/SP,

(1)

In a previous paper ', & schematic outline of the process steps
for the separation of “YSr from fission products mixture was shown.
In the present paper, the experimental conditions for solidificaiicn
of strontium as strontium titanate have been studied. According to '
lxteratuge data, this compound offers the most suitable chemical form
to use “YSr as beta rays source.
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INTRODUGCAD

Dos muitos produtos de fxssao formados na reacao de fissao alguns tem meia
vida suficientemente longa e sso formados com alto rendimento de fissao para
serem recuperados e utilizados como fontes de radiagao. Dentre os produtos de
fissao destacamse o 37(‘.3 e o 9OSr _que poden ser utilizados em laboratonos
de pesquisa, industrias e em aplxca;oes medicas. 0 radxoxsotopo Cs & empre-
gado como uma fonte de radiagao gama enquato o Osr & e de interesse para apli-
cagoes que necessitam de um emissor beta puro com meia vida longa.

Na Divisao de Radioquimica do IPEN-CNEN/SP vem sendo desenvolvida uma 1li-
nha de }_:esqmsa que tem como objetivo estabelecer metodos udu:qm.mcos para a
separacao de cesio e estroncio de misturas de produtos de fissao. Em trabalho
anterior, Cunna e AnT§1de e Silva(2-%) apresentam um procedxnnto radioquimi co
para a separagao de Cs e _sSua postenor sohdxhca;ao sob a forma de pasti-
lhas de fosfomolibdato de amonio (137Cs Cs-AMP) , _que constitui o material de par-
tida para o uso de 137¢s como fonte de radxa;ao gama.

Dando prosseguimento ao desenvolvimento dessa linha de pesquisa foi estabe
lecxdo um procedimento raquux-tco que permite a recq;era;ao de 99sr de solu-
¢oes simuladas do Processo Purex(l) . No presente trabalho foram estudadas as
coadigoes expenuntns para a solidificagao do ?Ysr, com o ocbjetivo de obte -
-lo em uma forma quimica adequada para ser utilizado como uma founte padrao de
raios beta. 0 metodo adotado consiste na obtengao do estrmcm sob a forma de
titanato de estroncio, que segundo dados de literatura(?) ¢ uma das formas qui
micas mais convenientes para a cbtengao de fontes beta de I0sr.

PARTE EXPZRIMENTAL

OBTENCAO DE TRACADORES RADIOATIVOS

Pastilhas de 2,5g de 9308 foram irradiadas por 320 horas sob um fluxo de
néutrons térmicos de 101 ncm2 s” " no reator do IPEN-CNEN/SP. Apos um tempo
de resfriamento de 4 wmeses a pnsnlha foi dissolvida com solugso de acido ni-
trico 4M. Os pro fissgo emissgres de radlagao gama presentes nesta so-
lugao sao dgg dss m Y&Ru. 0 ndlouotopo Osr foi obtido co-
mrcialmente, enquanto o 8551' f01 obudo pela 1rrad1u;ao de 100mg de nmitrato
de e=stroncie durante 16 horas. O sal de nitrato de estroncic foi dissolvido '
com solugao de acido nitrico 0,1 M.

COMPOSICAO DA SOLUCAO DE PRODUTOS DE FISSAQ

A uma aliquota da mistura de produtos de fissao acima mencionada contendo
o uranio e os tracadores radioativos dos elementos em estudo, foram adicioma-
dos carregadores desses elementos para que a concentn-»ao dos produr.os de fis-
830 estivessem no intervalo de 10-5 a 107%M. A coneentragao do uramo foi de
0,1g U/litro e a acidez da solugao foi ajustada em 4 M em acido nitrico.

DETERMINACAO DA CONTAGEM DOS RADIOISGTOPOS

Durante os procedimentos radioquimicos, as contagens dos radmnotopos fo-
ram determinadas usando-se um analisador multicanal (4096 canaie), acoplado a
um detetor de Ge-Li. Para as contagens do “YSr empregou-se o contador GCeiger
Muller, e as medidas do 85sr foram feitas com o emprego de um detetor de Nal
(T1), monocanal. O uranio foi deteminado pela analise de neutrons epitérmi-
cos(6), empregando-se um detetor de cintilagao de NaI(T1), acoplado a um anali
sador de 400 canais.
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stPARACAD DE 'Sy Da MISTURA DE PROPUTOS DE FISSKO

A solugao contendo o uramio e os produtos de fissao 9QSr, 13703, IObRL,

1“0e 21 e 9’!& acidez 4 M em acido nitrico, foi percolada por uma coluna
de silica gel onde ficaram adsorvidos os elementos zirconio e niobio. A seguir
a solu;ao efluente da columa de silica gel foi percolad? gela coluna de fosfa-
to de zirconio, que € um troc:dor seletivo para o cesio Na solu;ao efluen-
Le da coluna de fosfato de zirconia, contendo o uranxo, cerio, tutem.o e es-
tralcxo a)ustou-se a acidez para 7 M em acido nitrico e procedcu—se a extra-
cao dos dois primeiros elementos com o emprego de uma solugao de TBP - varsol
302 (Va = Vo). Kestas condu;oes, o estrmclo e parte do rutenio permaneceram'
na fase aquosa. Para a separagao do estroncm do rutem.o, ajustou-se a acidez
da fase aquosa para 3, S5Mem acido nitrico e esta solugao foi percolada na co-
luna de pentoxido de antimomio hidratado (HAP), que possibilita a reten;ao se~
letiva do estroncio(li. Para a elnu;ao do estroncx.o. ewpregou-se uma solugao
de nitrato de chumbo 1,5 M em meio de acido nitrico 0,1 M.

- - 90
A Figura 1 mostra todas as etapas necessarias a separagao do = Sr presante
em misturas de produtos de fissao.

SEPARACAO DE ESTRONCIO DO CHUMBO

0 estroncio separado do urinio e dos demais produtos de fissao esta presen
te com uma nuantidade muito grande de chumbo (44g de chumbo para 100mg de es-
troncio). Pcrtanto, antes de se proceder a solidificagao do estroncio este de-
ve ser separado ¢» chumbo, o que pode ser conseguido por meio de uma serie de
pre*xpxtagoes sucessivas. Em uma pnmex.ra fase, adicionou-se acido sulfurico
concentrado a solugao que contém o estroncio e o chumbo, precipitando os dois
elementos como sulfato. A seguir, com a adig;o de solurzo de carbonato de so-
dio, o precipitado de sulfato se transformou em carbonato. l-‘malmente, este ul
timo precipitado foi tratado com acido cloridrico. Nesta etapa, o estroncio pas
sou para a solugao, enquanto o chumbo permaneceu precipitado como cloreto de

chumbo.

Para se determinar as melhores condigoes de separagao do estroncio do chum
bo, varios fatores foram estudados, a saber, quantidade de reagentes ( acido
sulfunco, carbonato de sodio, acido cloridrico), tempo e temperatura de dxges
tao do precipitado. Para a reahzagao destes experimentos, foram preparadas so
lugoes contendo 100mg de estroncio na presenga de 100ml de uma mistura de ni-
trato de chumbo 1,5 M e acido nitrico 0,1 M. Para facilidade das medl.das_ de
contagem usou-se COmO tragador radloatlvo do estroncio o radioisotopo ©°7Sr ,
que & um emissor de raios gama e pode ser detectado por um detetor de NalI(Tl)
monocanal .

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

A solugao de estroncio eluida da coluna de HAP com 100ml de ﬁitrato de !

chumbo 1,5 M em acido nitrico 0,1 M foram adicionados 15 wl de acido sulfurico
concentrado. Apos 1 hora de digestao do precipitado mantendo-se a terperatura’
a 609C, o precipitado foi separado por decantat;ao e a este foram adicionados
100ml de uma solugao de carbonato de sodio contendo 28,3g deste sal. Apos a se
paragao do precxpxtado por decantao;ao este foi transformado na forma cloridri-
ca por neio de adu;ao de 200ml de acido cloridrico (1:1). Em todas as precipi-
tagoes o tempo de digestao do precxpxtado foi de 1 hora e a temperatura de 60°C
Com este procedimenco 907 do estroncio foi separado. do chumbo; sendo que na so
lug3o de cloreto de estroncio restaram U,1%7 da quantidade de chumbo ml.cxalmen
te presente na solugao.
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Mistura de Produtos de Fissao
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Figura 1 - Recuperacgao e Solidificagao do 9sr de Misturas de Produtos de Fissio
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SOLIDIFICACAO DO ESTRONCIO

Apos a etapa de separa;ao do estroncio do chumbo, O estroncio esta presen-
te em 200wl de uma solugao de acido cloridrico 5,5 M contendo 100mg de carrega
doragle estroncio e usando como tragador radioativo de estroncio, o radioisoto—
po “Sr,

Levando-se em consideragao os resultados obtidos ao se estudar os varios
fatores que afetam o processo de solidificagao do estroncio para obte-lo sob
a forma de titanato de estroncio, a saber; quanndade de carbonato, gquantidade
de oxido de titamio, tempo e temperatura de dl.gestao do prec1p1tado, pode— se
propor o seguinte procedimento para a sohdxfl.ca;ao do estroncio:

A solugao cloridrica resultante da separagao estroncio - chunbo foi levada
a secura para remover o excesso de acido e retomada em 50ml de agua. A esta so
lugao foram adicionados lg de carbonato de amonio e 1g de oxido de titanio.
Apos um tempo de digestao de 1 hora, a mistura de SrC03-Ti0, foi filtrada e
calcinada a 11009C para ocorrer a fomagao do titanato de eStroncio (Sr‘l‘i03).

A porcentagem de estroncio retida no sohdo SrCO3 '1'1.0z foi de 99Z. Ao se
calcinar este solido a 1100°C para a obtengao do titanato de estroncio, ocor
reu nesta etapa uma perda de 10% do estroncio.

A Pigura | mostra todas as etapas envolvidas na solidificagao do 905:.
CONCLUSAO

A solidificacgao do estroncio pelo metodo agui Proposto mostrou ser um meto
do . eficaz para a obtengao do estroncio sob a forma solida de titanato de es-
troncio, que pode ser usado como fonte padrao para cahbragao de equipamentos
de contagem de raios beta. Além disso, com a sequencia de passos indicada na
i‘xguta 1 elimina-se da mistura de produtos de fissao 137Cs e 905r que tem '
meias vidas longas, simplificando a disposigao dos constituintes remanescentes
da solugao.
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