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RESUMO  
A determinação da queima em uma amostra de combustível nuclear irra  

diada foi obtida por meio do método do produto estável de fissão 148Nd. A 
separação química do neodimio foi feita eluindo-se, seletivamente, de uma 
resina catiónica Dowex 50W, em meio de solução de ácido alfa-hidroxiïso-
butírico 0,25M pH 4,6. A concentração do nuclídeo 14 8Nd foi obtida por 
meio da técnica de diluição isotópica aplicada a espectrometria de massa 
usando-se o 150Nd como traçador isotópíco. 

INTRODU ÃO  

A queima de um combustível nuclear é ge 
ralmente definida com o número de fissões o 
corridas durante o período de irradiação eE  
um reator nuclear. Medidas precisas da queima  
são necessárias na avaliação do desempenho de  
reatores e combustíveis, cálculos de física nu  
clear , blindagem e contabilidade do material  
nuclear sendo, dessa forma, de grande importãn  
cia na pesquisa e desenvolvimento de novos com  
bustiveis, reprocessamento, salvaguardas do  
material nuclear e avaliação dos custos do ci  
clo do combustível (1,2).  

Neste trabalho a queima será expressa em  
função da porcentagem de átomos fissionados ,  
(PF) ou seja, o número de fissões(NF)ocorridas  
por cem átomos pesados(massa atômica > 232)  
inicialmente presentes(equação 1).  

PF = 	NF 	X 100  

NFHUI+ IPU`  

onde NUl e IPU 1 representam o número de áto  
mos de urânio e plutônio presentes no combusti  
vel após um período de irradiação no reator na  
clear.  

Esta definição reporta dois eventos 	de  
grande interesse: o número de fissões e 	a  
quantidade de materiais físseis e férteis pre  
sentes.  

MÉTODO  DO PRODUTO ESTÁVEL DE FISSÃO  

Por meio deste método o número de fissões  e determinado pela medida da concentração de  um produto de fissão relacionado e dividido pe  
lo seu rendimento de fissão.  

Proposto  pela primeira vez por Fudge e cE 
l  radores (3) 0 1 4 8Nd tem sido o nuclideo  
mais comumente utilizado  como munitor da quei  ma  de
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combustíveis nucleares(4,5). 

deo i 8determinação da concentração do 
	nucli  

trave Nd Para o cálculo da queima é obtida 
a 

s da técnica de espectrometria de nassa 
di luição isotópica,por meio de_medida da varia ç
ão da razão isotópica 
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após adição de uma solução traçadora com con  
centração e composição isotópica bem definida.  
A medida da razão 148Nd/150Nd  nesta solução mis  
tura deve conter somente átomos de 150Nd pró  
venientes da solução traçadora e 148Nd da sola  
ção amostra. Portanto esta razão deve ser cor  
rigida para :  

- presença de átomos de 150Nd produzidos  
na fissão.  

- átomos de 148Nd presentes como impureza  
no traçadoy48 	150 - átomos de 	Nd e 	Nd provenientes da  
contaminação com neodimio natural.  

A razão M80 corrigida é dada então por: (6)  

C 	i 1- T 	X*! 	- N: 	X M 	Ì M80  = No; 	80 	'08 	82 	28 	(2)  

I 1- E 08  X M80  - 
MO2 

x  M20  

M8 0  - razão corrigida, 148Nd/150Nd, 	na  
solução mistura.  

N 82 NO2 - razões  istópicas 
148Nd/142Nd e  

150Nd/142Nd para o neodímio na  
tural.  ^ 

E 08  -  fator de correção para 150Nd produ-
zido pela fissao, dado por:  

E08 = 

	

A08 X (A02 - NO2 ) 	(3)  

A02 	(A08  X N 82 )  

razão isoti5or ga en z os u li 
deos 150Nd/1  Nd e '"Nd/  l4  à 
medidas na amostra, respectiva  
mente.  

razão isotópica entre lo s  nuclí 
ows 150Nd/148Nd e Nd/ 
144N para o neodímeo natural,  
respectivamente.  

Conhecido o número de átomos de 150Nd na  
solução traçadora, C150, a razão isotópica  
Mo  , a massa da soluçao amostra (M a ) e solução  
tráçadora(Mt), pode-se calcular o numero de  
átomos de 148Nd na solução do combustível nu  

(1)  

A08' A 	- 02  

N O2, N 82 -  
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PARTE EXPERIMENTAL 

Para execução do trabalho foi construido 
um laboratório segundo normas da Agéncia In 
ternacional de Energia Ate:mica o qual depois de 
concluido recebeu parecer favorivel a seu fun-
cionamento pelo servigo de Proteção Radiológica 
do IPEN(5). 

A amostra utilizada foi doada ao IPEN pelo 
Institute for Transuranium 	 Elements, 
Kernforschungszentrum Karlsruhe,Alemanha, no 
Ambit° do Acordo de Cooperação na Area Nuclear 
Brasil-Alemanha. Segundo certificado, era cons-
tituida de cerca de lmg de material radioativo 
(CO 2 ) com 0,7mg de urAnio e uma razão U/PU-'130. 

A determinagio da concentração do nuclideo 
148Nd na amostra foi obtida por meio da técnica 
de diluição isotópica aplicada a espectrometria 
de massa utilizando-se de solução tragadora pn 
rioueci4 no nuclideo 15°Nd(3.044 + 0.012)Xleb, 
Atomos 1°°Nd/grama de solução) forRecida pelo 
OaK Ridge National Laboratory. 

As anilises isotapicas foram 	realizadas 
com um espectrametro de massa termoiónico 	Va 
rian-Mat TH-5 com setor magnético variável de-
0 a 13,4 Kgaus. A fonte de ions utilizada foi 
do tipo filamento duplo de rani°. 

As amostras foram depositadas nos filamen 
tos em meio HNO3 0,05M. 

Nas fraqaes provenientes da solução amos 
tra e na solução tracadora foi medida a razão-
isotapica 148Nd/150Nd, na fração proveniente da 
solugio amostra foram medidas as razOes isotópi 
cas 142Nd/148Nd, 143Nd/148Nd, 144Nd/148Nd,145Ni1 
/148Nd, 146Nd/148Nd, 150Nd/ 148Nd. Cada anilise 
consistiu de 3 varreduras com dez medidas de ra 
zaes isotópicas cada. 

METODO DE SEPARAÇÂO QUIMICA DE NEODIMIO 

A separação quimica do neodímio foi feita 
por meio da técnica de troca iOnica utilizando-
se resina catianica forte e o icido alfa hidro 
xiisobutirico(a-HIBA) como agente complexante. 
(1,8). 

A amostra foi condicionada em HC1 12M e 
percolada em coluna de vidro contendo resina 
anianica forte, BioRad Ag 1 X 8 200-400 mesh , 
previamente condicionada em HC1 10M. UrAnio e 
plutOnio ficam fortemente retidas 	enquanto 
que americio, curio, neodimio e demais 	orodu 
tos de fissio sac) eluidos. A solução 	eluida 
foi seca e redissolvida em HC1 0,05M e percola 
da em coluna de vidro contendo resina catiani= 
ca forte Dowex 50W previamente condicionada 
com solução de a-HIBA 0,25M, pH 4,6, em meio 
amoniacal. A fragio contendo neodimio foi ob 
tida por meio de sucessivas lavagens da colung 
com solução de a-HIBA monitorando sua coleta 
por meio da medida da atividade alfa do nucli 
deo 241Am na região de 5,4& MeV (Figura 1). T 
calibração da coluna de troca iOnica foi feita 
utilizando-se uma solução simulada contendo U, Am, Nd, Ce e Sm nas proporçaes esperadas 	na amostra.  

FIG 1 - 2.561Uild• stm•LiTICO AOOTADO 

RESULTADOS E DISCUSSA0 

A utilização do nuclldeo 
148Nd como moni 

tor da queima apresenta duas grandes dificulda 
des. A primeira consiste na presenqa, como in 

dos pureza, do elemento neodimio na maioria 
reagentes utilizados o que pode alterar a ra 
zão isotapica 148Nd/150 Nd. A segunda reside na 
similaridade quimica deste elemento com rela 
ção as demais terras raras, produtos de fissio„ 
o que pode acarretar interferencias isobAricas 
(142Ce, 148sm e 150 ---Sm) durante as analises iso 
telpicas por espectrometria de massa termoierni-
ca. 

No primeiro caso pode-se corrigir a razio 
isotôpica a por meio das 148Nd/150N,, 
2 e 3, descritas anteriormente. No segeu=9,6fea: 
se necessirio a adoção de procedimento de e! 
paragio quimica complex° e uma calibração ore 
via da coluna de troca iOnica. Os 
encontrados nesta etapa sugeriram asrnIrt:d°d: 
eluição apresentadas na figura 2 

A curva de eluição do americio representa 
a atividade alfa do nuclideo 241Am em cada fra 
gio. Para os elementos Sm, Nd e Ce, devido a 
falta de tragadores radioativos. Mediu-se a in 
tensidade ianica de cada um destes elementos 
por meio de técnica de espectrometria de massa, 
em cada fração de lavagem da coluna com 5012 
ção de a-HIBA. Como resultado adotou-se 0 1P-
tervalo de eluição entre 2,6 e 3,2m1, de 
para análise do neodimio por espectrometria de 
massa. 0 cerio presente foi eliminado du rante 
a análise por meio da técnica de desgaseifica- 
gão a baixa temperatura. 	

a-HIBA 

(4) 
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Nas medidas de razão isotópica obteve-se  
uma precisão de até 0,1% para a razão 148Nd /  
150Nd não sendo observadas interferãncias iso  
bãricas. Na figura 3 são apresentados, de for  
ma ilustrativa, os espectros de massa obtidos  
durante a análise das frações contendo neodi  
mio.  

Na tabela 1 são apresentados os resulta-
dos obtidos na determinação da concentração do  
nuclideo 148Nd na amostra de combustível nucle  
ar irradiado (NCN = (2,86 + 0,04) X 10 14  ãto- 

 mos/grama de soiucão). 
Conhecido NTi e assumindo o valor 	de 

• 1,69 + 0,01 (4) para seu rendimento de fissão 
para neutrons térmicos, em relação ao nuclídeo  

235„ , obteve-se o valor para NF de (1,69 	+  
0,03) X 10 16  fissões/grama de solução. 

Conhecido o número de fissões e a concen 
tração de urãnio e plutônio na amostra (9) ,cal 
cula-se a porcentagem de átomos fissionados(PF) 
de (2,18 + 0,04)% meio da equação 1. 

A porcentagem de átomos fissionados pode 
ser relacionada com a energia térmica dispren-
dida pelo combustível pela expressão (11).  

ET = 9,6 X 10 3  x PF  

Obtendo-se o valor de 20,9 Gwd/ton.  

FIG 3 - ESPECTROS OE MASSA OBTIOCS MA DETERMIMACAO DA  

COMCENTRACAO DE NEC0w.t0 NA AMOSTRA DE COM -

BUSTIVEL NUCLEAR IRRADIADO  



ANAUSE 	ISOTÓPICA DA FRACLO NEOOiMIO  

TRACAOORA 

PORCENTAGEM 	ATOMICA  
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TABELA I . DETERMINAÇÃO OE CONCENTRACÁO DO NUCL1010  
148Nd NA AMOSTRA DE COM8USTIvEL NUCLEAR  

IRRADIADO  

CONCLUSÕES  

Os resultados obtidos neste trabalho 	de  
monstram 	o potencial do método do produto es  
tável de fissão 1 48Nd para determinação 	da  
queima em combustíveis nucleares irradiados. A  
maior dificuldade para seu emprego reside na  
obtenção de frações puras de neodimio para aná  
_ise por espectrometria de massa.  

Outros eluentes estão sendo estudados de  
modo a aumentar-se o fator de separação entre  
as frações contendo neodïmio e cério. A 	pre  
sença do cerco e sua eliminação por meio 	dã 
técnica de desgaseificação torna o procedimen-
to de análise por espectrometria de massa de  
morado e incompatível com procedimentos de rõ_ 
tina.  
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SUMMARY 

The determination of Burn-up in a nuclear 
irradiated fuel sample is obtained by 

148Nd method. usin-1 
. 

the stable fission product 	 The 
chemical separation of neodymium was performed 
by selective elution from a cation exchange res 
ln, Dowex 50W, with alpha-hidroxy-isobutiric- 

148Nd concentrationwas acid 0,25M, pH 4,6. The 
obtained by isotope dilution mass spectrometry 

150Nd as isotope tracer. technique using 
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