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RESUMO

Apresentam-se técnicas de eletrodeposigdo e de evaporacao
para a preparacao de fontes de plutdonio e sua determinacao por
espectrometria alfa.

Na técnica de eletrodeposicdo utilizou-se uma célula ele
trolitica de lucite-latao, tendo como catodo um disco de latdo
polido com revestimento de miquel e um anodo de platina. Estuda
ram-se os seguintes parametros: densidade de corrznte, tempo de
eletrodeposigio, pH e concentracao da solugdo eletrolitica de
NHACE, mantendo-se constantes a distancia entre eletrodos,e a
quantidade de carregador de 20 ug de Th.

Na técnica de evaporacao utilizaram-se pratos de ago inox
polido e veriticaram-se a influéncia do volume da aliquota, a
massa do Pu, as condigdes de evaporacdo e de calcinagdo, na qua
lidade da fonte e na precisao de medida por espectrometria al
fa.

0s estudos comparativos mostraram uma resolugao de 53 KeV
para fontes preparadas por eletrodeposicao e de 6% KeV para fon

tes preparadas por evaporagao. o



246
ELECTRODEPOSITION AND EVAPORATION TECHNIQUE APPLIED FOR 23°pu

SOURCES PREPARATION. DETERMINATION BY ALPHA SPECTROMETRY.

Mitiko Yamaura, Maria Augusta Gongalves, Harko Tamura Matsuda e
Bertha Floh de Araujo

COMISSXAO NACIONAL DE ENERGIA NUCLEAR - SP
INSTITUTO DE PESQUISAS ENERGETICAS E NUCLEARES
Caixa Postal 11049 - Pinheiros

05508 - Sao Paulo - Brasil

ABSTRACT

Elecsrodeposition and evaporation techniques for pluto
nium sources preparation and its alpha spectrometric determina
tion are given.

In this electrodeposition technique, a metal-lucite elec
trolytic cell with a polished brass disk coated with nickel

film as cathode and platinum wire as anode was used. Parameters

as current density, deposition time, pH and concentration of
Nuacz electrolytic solution were studied. Anode-cathode dis
tance of 5mm and 20 pg Th as carrier were maintened constants.
For the evaporation technique, polished stainless steel
plates were uged as support material. The influence of volume
and Pu mass, evaporation and tempering conditions on the

quality of alphd spectra were verified.
Alpha spectra with 53 KeV and 64 KeV, respectively, for
electroplated and evaporated sources, have been obtained by

comparative studies.
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INTRODUGAO

Dentre as técnicas utilizadas na preparacao de fontes
emissores alfa, a de eletrodeposigdao € -a mais recomendada para
analise quantitativa devido as qualidades da fonte obtida. Essa
técnica € a que permite a deposigao de nuclideos em camada £i
na, homogénea e aderente a superficie metalica, caracteristicas
essenciais para analise por espectrometria alfa, a fim de evi
tar problemas de auto-absorcao.

No caso de actinideos emissores alfa, especialmente,
233y, 237Np 0 23%py, com atividade especifica alta, a espectrome
tria alfa é muito utilizada para o seu controle analitico .
Assim, existem na literatura varios trabalhos relativos a pre
paracao de fbntes desses actinideos [1’2’3’4’5].

Na MQR do IPEN/CNEN-SP vem desenvolvendo métodos analiti
cos para o controle de actinideos ao nivel de tragos por espec

trometria alfa [6'7'8].

Dando continuidade a esse programa,apre
senta-se neste tratalho um estudo comparativo entre as técnicas
de eletrodcpounigao e de evaporacao para preparagao de fontes de

ZSQPu' -
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PARTE EXPERIMENTAL

1. Equipamento

- Sistema de deteccao alfa constituido de detector de

ra de superficie modelo BA-025-300-100, analisador multica

nal modelo 6240 (1024 canais) e demais acessdrios,
ORTEC.

~ Célula eletrolitica de lucite e latao, confeccionada

IPEN [7], com catodo constituido de disco de latado com

vestimento de niquel com diametro de 45mm e espessura

0,8mm e um anodo de platina.

- Evaporador temporizado com temperatura de operacio
vel, marca TECTROL.

barrei

marca

no

Tre

de

varia

- Fonte de alimentagao para 0 a 10V e O a 5A, confeccionada

na Divisao de Oficina Eletronica do IPEN/CNEN-SP.

2. Reagentes e Materiais

- Solugdo padrio de 0,59 uCi 2®°Pu/5mL em meio nitrico

Procedéncia : Amershan.

- Pratos de ago inoxidavel polido, de 32mm de diametro.

no e 25mm de diametro interno e 3mm de profundidade.
- Solucao carregadora de nitrato de torxrio : 50mg Th/L.

- Reagentes p.a.

3. Procedimento
* ~
3.1. Eletrodeposigao

Seguiu-se o mesmo procedimento descrito por Mertzig,
P 7 N - o e
deposigao de 23%y (7] e de 2’7Np [8], isto e, adiciona-se,

cialmente, a solucdo eletrolitica de cloreto de amdnio na

0,5M.

excei

para
ini

cel

le =




la, seguida de solugdo carregadora e uma aliquota de 239%py., Co
loca-se a tampa superior da célula onde estd fixada, vertical
mente, o fio da platina que funciona como anodo. Liga-se a fon
te de alimentacdo, dando-se inicio a eletrodeposicdo. 0 239py
é depositado no catodo e é fixado com NH40H adicionado um minu

to antes de se desligar a corrente.

3.2. Evaporagao

Esta técnica consiste em se colocar_uma aliquota (uL) da
solucdo a analisar sobre o prato de ago inoxidavel e evaporar,
lentamente, até a secura sob uma lampada infravermelho. Em se
guida, faz-se a calcinacao a 400 - 500°¢ por 30 - 50 segundos

usando um evaporador temporizado.

RESULTADOS E DISCUSSAO

1. Preparacdo de fontes pela técnica de eletrodeposicao

As condigées Gtimas para a deposigcao de 2%%Pu foram obti
das mediante os estudos da influencia de densidade de corren
te, concentragdo da solucdo eletrolitica, pH da solugdo eletro
litica e tempo de eletrodeposicao. Pelas curvas das Figuras 1,

2, 3 e 4 observa-se que as melhores condigles foram as seguig

tes:
. densidade de corrente: 1,25 Alcm?
. concentracdo da solugao eletrolitica de NH,CL:saturada’
. pH da solugao eletrolitica: 1 - 2
. tempo de eletrodeposicao : 40 min
Nestes estudos mantiveram-se sempre constantes a distan
cia entre os eletrodos de,smm, a quantidade de carregador de

20 pg de Th, o volume da solucdo eletrolitica de 5mL e a massa
de Pu de 0,019 ug. Nessas condigoes obteve-se uma deposicap su
perior a 98%Z, com depdsito uniforme e perfeitamente aderente
ao cat&do. Na Figura 5 mostra-se a curva de calibracao onde po
de-se observar a linearidade entre a atividade e a massa depo-

sitada, num intervalo.de 0,004 ug a 0,2 pg de plutonio.
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Obtém-se por essa técnica, medidas com um erro e uma preci

sio da ordem de 47, e uma resolucgdo de aproximadamente 53 KeV.

2. Preparagdo de fontes pela técnica de evaporagdo
2.1. Influéncia da temperatura e do tempo de calcinacado

Nesses cxperimentos utilizou-se uma aliquota de 20 uL de
uma solucao de plutdunio 0,93 pg Pu/mL. Fez-se, inicialmente, uma
evaporacao lenta em prato de aco inox polido, usando-se uma 153
pada infravermelho. Apos a secura, procedeu-se ao estudo da in
fluencia da temperatura de calcinagao, variando-se de 300 a
800°C e mantendo-se constante, o tempo em 10 minutos. A qualida
de de cada fonte obtida foi avaliada mediante a determinacao da
resolucdo do seu espectro o. Pelos dados da Tabela 1, nota-se
que a temperatura de 300 - 400°C obtém-se fontes de caracteristi

cas melhores, com uma resolugdo de 64 KeV.

Tabela 1. Influéncia da temperatura de calcinagdo no prepa
ro da fonte de 23%Pu (tempo de calcinagao = 10

minutos).

Témperatura de Resolugao (FWHM)
Calcinagao °c KeV
300 64
400 ‘64
500 73
600 82
.700 87
800 96
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Em seguida, mantendo-se constante a temperatura de calcina

cio em 400°C, variou-se o tempo de 30s a 22 minutos (Tabela 2).

Tabela 2. Influéncia do tempo de calcinagdo (temperatura

de calcinagao = 400°¢)

Tempo de Calcinacdo Resolucgao
(minutos) KeV
0,5 64
1,0 64
4,0 64
8,0 64
10,0 64
16,0 64
22,0 66

Pelos dados da Tabela 2 observa-se que nao hd variacdo na
resolugio do espectro, com o aumento do tempo de calcinagdo.

Os experimentos realizados com o tempo de calcinacdo curto
(30 a 60s), mostraram que mesmo variando a temperatura de.&00 a
OOOOC, a fonte apresenta caracteristicas requeridas, mantendo-se
a resolucao em 64 KeV. Os testes de aderéncia feitos nessas amos
tras, mediante esfregacos com algoddo umedecido em dlcool etili

co, indicaram uma perda da ordem de 37.

2.2. Variacgao do volume de aliquota e massa de plutdnio deposita
do

Nesses experimentos variou-se o volume da aliquota de 25ulL
a 400 UL de uma solucao 0,865 ug Pu/mL evaporadas e calcinadas a
temperatura de 400 - 500°C durante 40s. Na Tabela 3 tem-se os

volumes e as respectivas massas de plutonio.
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Tabela 3. Relacao das massas de Pu com o volume da ali -

quota

Volume da aliquota Massa de Pu
(uL) (ug)
25 0,022
50 0,043
100 0,087
200 0,173
250 0,216
300 0,260
400 0,346

Pela curva da Figura 6 verifica-se que até 100 uL de amos
tra, correspondente a uma massa de 0,087 ug de 239%py, ha uma
relacio linear entre a concentracao radioativa (contagens/s) e
a massa de plutonio. Observou-se tambeém que para volumes a par
tir de 200 pL, nao ha uma distribuicdo uniforme da amostra du
rante a evaporacgao, prejudicando a qualidade da fonte obtida. A
fim de verificar, se a falta de linearidade é devida ao aspecto
fisico da fonte ou também devido a autoabsorgao causada pela
massa de Pu depositada, repetiram-se os experimentos usando uma
solucido mais diluida de plutdnio (< 0,1 ug Pu/ml) .

Na Tabela 4 tém-se os volumes das aliquotas e as respecti
vas massas de Pu.

A curva da Figura 7 mostra que, realmente, a partir de
200 uL, nio ha uma relacao linear -entre o volume da aliquota
com a concentragao radioativa.

Desscs experimentos pode-se concluir, que por técnica de
evapofacio, o volume da aliquota nao deve exceder 100 uL, para
que se obtenha uma distribuigao homogénea, conferindo & ¥ fonte
caracteristicas necessarias exigidas para determinacao quantita

tiva por espectrometria alfa.
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Tabela 4. Relacao das massas de Pu com o volume da ali -

quota
Volume da aliquota Massa de Pu
(uL) (ug)
25 0,0021
50 0,0043
100 0,0086
200 0,022
400 0,034
500 0,043
750 0,064
1000 0,086

2.3. Curva de calibragao

Definidas as condicoes de preparacao da fonte (tempo de
calcinacdo, temperatura de calcinagdo e volume da aliquota) pre
param-se as fontes de plutdonio no intervalo de 0,002 g a
0,08 pg. 0 volume da aliquota utilizada variou de 5 uL a 100uL.

A Figura 8 mostra a curva de calibracao nos intervalos de
0,005 a 0,08 ug de Pu. O erro e a precisdo do método é de apro

ximadamente 10Z.

CONCLUSAOQ

Os estudos comparativos mostraram que por técnica de ele
trodeposicao obtén-se fontes com caracteristicas mais adequadas
para uma determinacao quantitativa por espectrometria alfa. ob
tiveram-se una resolucao de aproximadamente 53 KeV para fontes
preparadas por eletrodeposicao e de 64 KeV para fonta2s prepara

das por evaporacao (Figura 9). Entretanto, a eletrodeposigao
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além de ser uma técnica mais demorada, requer um controle mais
rigido, como a da densidade de corrente, para que se obtenha,
uma boa reprodutibilidade das medidas.

Por outro lado, por técnica de evaporacdo seguida de cal
cinacio, pode-se obter fonte com resolugdo proxima a da eletrg
deposicio. Assim sendo, devido a rapidez do método associado a
vantagem de preparacao de varias amostras simultaneamente, reco
menda-se a aplicacgdo dessa técnica ao controle de processo, rge
servando-se o da eletrodeposicao para medidas que necessitam de

maior precisao.
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