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AMKLISE POR ATIVAGAO MEUTRDNICA KM AMOSTRAS CEOLOCICAS
CONTENDO TERRAS BARAS, UrANIO B TRro

Baspomsaveis: Dra. Marine B.A.Vesconcellss e Dra. Ana Merie G.
HMgueiredo

Participaates: José Roberto Berretta, Julie Cesar A.C.R. Sosres,
Lucisno FPratin, Odair Lelfis Cengales, Susma Betslhe

Utilisando—se o mitodo de aniliee por stivacio csw neutvens lustry
sental forem determinados os slementos tarrss rerss, Cirio ¢ eutres trages
no padrao geologico JB~1 (GBJ). O wdtodo de contagem 49 mewiroms retsrds-
dos de fiaeao foi otilizsdo para s determinagso és ur@mio mos padross $-13
e 8-8 (IAKA). Os resultados obtidos mostraram bos precieas ¢ foram comcor-
dantes con valores spresentados ma literetura.
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1. Iacrodugeo

A determinaceo da concentragso de uramio, torio e dos elemencos ter
ras raras (ETR) em materiais geologicos tem despertado interesse cada ves
msior, visamdo splicagoes tamto de importamcia ecomowica como para estudos
geoquimicos.

Os ETR podem formecsr inforusgoes sobre & origem e svolugho de 1o~
chas ¢ minersis, awxilismdo s imvestigegeo de pechlemas petrogemiticos da di
tlcil incerpretacao. Além disso, mos ultimes amos, o wso0 de ETR em processos
industriais tem summtado muito, tormando-se cada vex meis intsressamte sua
wineragso e exploracso.

A ssilise por ativageo com meutromas saguida de espectrometria gama
da alta resolugso vew seado largamente utilizada pars a determinacao dos ETR,
U e Th e outros elemsatos tragos em matsriais geologicos, por spresemtsr els
vedas precisso e exstidso, alim de slta sensibilidede ! Beta ticmics per
mite determipar simsltmsammte, en mndides pursmsmte instrumentais (sem das
truigso da swostrs), em geral oivo ETR (ia, Cs, ¥4, Sa, Euy, Tb, YD ¢ Lu),ura
nio s tério presentes a siveis de tt.pl“'s).

A Divisso de Radioquimica do IPEN ha varios mmos vem splicamsdo o
técmics ds analise por ativagio com neutroms a0 estudo ds composigeo és ro-
(6,7‘,' Tem sido realiszados trabalbos ds pasquiss, em colebora
¢80 com pesquissdores ds ares de Geocitnciss, assis como prestagiao de servi-

chas ¢ minersis

cos & firmas de mineragso.

A asdlise de uranio ¢ torio em amostras geologi-as tembam tem sido
realizade utilizando-se s tecnica de¢ comtsgem de mautrons retardados de fis~-
#80, técnice esta bew conhacida para s milise desses clomcu(”.

A Divisao de Redioquinics dispoe de uam sistema de contages ds meu-
trons retsrdsdos de fissao semi sutomdtico, que ven semdo utilisado para a
amélise de uramio, pars fins de exploracao minersl s pars estwios geoquimi~
cos.

0 objetivo dos presentes experimmtos foi aplicar s téemica de mid-
lise por stivageo com mautroms pars s milise dos ITR, tSrio ¢ outros elemmn
tos tragos ¢ 8 técnics de comtsgen de newtrons reterdedos de fiesso pars &
milise de urdnfo, em smostras geoldgices. Forem amslisados os padrose geold
gicos $-8 ¢ 5-11 (Intarnations] Atomic Imergy Agsncy) para a malise d¢ ur~
nio ¢ o pedrio gsologico JB-1 (Geological Survey of Jepam), qus possuem valo
res certificsdos pars s comcentragao dos elewwntos malissdos, pars se veri-
ficar s precisso e exatidso dos rssultados.
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I1. Principio do método de andlise por ativagso com neutrons seguida de con~

tagen ds nevutrons retardados

0 principio suvolvido na tacnics de contages de neutrons retardados
de fiseao @ que matsrisis fisseis (na pratica restritos a U e ™), por capty
re de neutrons, sofrem fiseao dando origem a alguns produtos de fissao que
desass por enissan de neutrons seguindo o decsimento 8 . Esses emissores de
asutrons retardades podem ser convenientemsnte divididos em seis grupos com
meias vidas variamndo de eproximadsmente 0,17s a 56s. Portanto, a emigsio de
neutrons retardsdos & especifica pars materiais f{sseis com duas excagses:
’u ('l'Uz «0,178) o "l (‘l'”z = 4,2s8) qus decsem pars emissores ds meutrons
em estado excitade,

O nimero de neutroms ea .ides pelo elemsnto qus sofrs fissio ¢ pro~
poercional i masss do elemento presente na smostra, de modo que & medida dee-
ses neutrons permits s reslizagsc de uma wmalise quantitativa.

Reutrons tirmicos fissionam spenas nuclideos fisseis, isto &, 3,
P3 )
U

2:”ll, z”lu. enquanto que s fissso de suclideos firceis, tais como

nz'l'ls. 80 pode ser cawsads por neutrons riapidos.

Ests ticnica pode ser utilisads pars a determinagso de urmaio ¢ to~
vio em uma -lntu“) e tambéw pars o cilculo ds rasis isotdpice 235‘”233“(9)'
0 cilculo pers s detarminagso ds messa de wrimio contids na smostrs

& efetusdo utilizamdo-se a seguinte equagio:

n - xm
a | 4

c"lc

onds m_ = masss de uraio ns smostrs
», = masss do uranbo no padrso
LS 830 as contagsns de neutroms retardedos ws emostts ¢ no padrie,
vespectivamsnte

LA rediagso ds fundo

I11. Principio do mitodo de mmidlise por stivagho com sawtroms seguids da eo-
pectromstria do raios game ds alte resolugao '

Neste mitodo, smostras e padross, comtends concentragées comhecidas
dos slenmtos de interesse, ssc submatides s un fluns de seutrous ¢ as etivi
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dades indusidas sao madidas, nas mesmas condigcoes, em detectorss de Ge(L{)
ou de Ga de alta puresa.

Uma vex qua cads radicisttopo tem meis-vida e energias da radiacao
gama caracterfsticas, ¢ possivel, em geral, identificar o isotopo do elemen-
to. A quantidade dests elemsnto na amostra ¢ diretamsnte proporciomsl a taxa
de contagem de radiacso gams.

Se amostras e padroes sao submetidos s mesmes condigdes de irradis
¢80 (tempo de irradisgao & flumo de neutrons), a concentragao ds um determi-
nado elemente de interesse @ obtida comparando~se as taxas de contagem dos

espectros da smostra ¢ do padrio. Esta concentracac @ calculada a pertir da

expresssot
Ai . -l .(t. - (’) 0‘693“1/2
d -~ a2 p
. i
AP . H.

onde A: s A: 680 as taxas de cuntsgesm (areas dos picos) do elamento i oo
pairsc ¢ ns amostra, respectivamente; n: @ a massa do elemento i no padrao;
L € a massa total da amostra; T2 8 s maia-vids do radioisotopo, Lot

sto os tempos de decaimento da amostra e pndr;o, respectivamente.

IV. Parte Experimsntal

IV.l. Detsrminagao de uranio por contagsm de neutrons retsrdados de fiseao

Pesaraw-se carcs de 50 mg das amostras em recipientes de polietile-
no que foram acondicionados em dispositivos proprios para imdhqio no res-
tor IEZA-R1 ("coslhos”). Como padrés, utilizou-se uma solugdo de concentragao
conhecida de uramio.

A irradiagao fol feita por um tempo de um misuto na estagso punsuma-
tica, en um fluxo de sproximadamente 10“ n.em 2,47, 0 tempo de trmnsito me
sistema pnsumitico fol da ordem de 12 segundos.

A econtagen fol feits em um sistema ds contagem de neutrons retards-
dos comsistindo de um taque de parafina, pars a termalizagao dos noutta;;.

]

dentro do qual estao inseridos seis datectores a gas 37, enriquacidos em .

dispostos circularmente em tommc do centro. A amostrs irrsdiade & depositada
sutomaticasente pelo sistems satomitico no pogo de contagem situado no con
tro do tenque de parafina. As paredes desss pogo 830 da chusbo (2,5 cm de es
pessura) para corte da radiagio bets ¢ atenuagdo da radiagsc sams. A diseri-
minagao ds radisgao gams @ fsita pelo ajuste no limisr inferior de asplicude
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do puleo dos detectores. O tempo de espera foi de 20 segwmdos @ o da conta-
g8 de | mimuto.

Cade amcstre foi irrediada tris vezes. Pers a detemminagao da redia
s80 ds fundo foram irradiados & madidos cinco "coslhos” vasios, nas mesmas
condigoas que as amostras.

As contegens consideradas nos cdlculos forsm as midiss aritmiticas
ds cade séris de medidas e as incertezas forss os desvios~padrao das madias.

1V.2. Daterminagao dea elementos terras raras e torio por malise por ativa-
¢a0 com nsutrons instrumsncal

Carca da 100 mg do padrao JB-1 foram pesados em um recipients de re
lietileno de alta pureza, proprio peras irradiagao.

Como referencia, foi utilizado o psdrao geoldgico G-2 (USGS) e
tasbés padrces preparados no proprio laboratorio, consistindo em  solugoes
da comcentragoes conhscidas dos ETR melisados.

As smostras e os padross foram inseridos em tubos de alumfmio desen
volvidos pars use no reator nuclear IEA-Rl s irradiados sob um fluxo da or-
den de 102 5.ca? 4t por um pericdo de 8 horas.

Yoras realizadas duas siries de madidas, uma 5 dias apés o tirmino
da ativag@o, para a medida dos ETR La ¢ Sm s & segumda apds 14 dias ds irra-
diagao, pars a madids dos ETR Ce, Nd, Eu & YO e dos elementos Th, Ba, Kb, Mf,
Co e B¢.

As madidas das atividades induszidas foram realizadas em us sistems
de sspectromstria gama consistindo em um datector de Ge ds alta pureza, com
resolucao de 2,5 keV psra o pico de 1332 keV do 6000. acoplado a um snalise~
dor de 4096 camais ¢ eletronica associada.

Os aspactros de raios gams foram processados usmndo ums versso modi

(10). on linguagsm Pascal. Este progrema localisr os

ficada do programa FALA
picos ¢ calcula as energias dos rsios gama ¢ as sreas Mquidas dos picos.
A Tabela 1 mostrs os radioisotopos utilizados psrs calcular a com~

csatracao dos elemsntos mnalissdos e suas caracterfsticas nuclearss.
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TABELA 1

Radioisotopos utilizados ¢ principais energiss dos raios gama

dos elementos -uliudo-(u)

Elemento Radioisotope Meia-vida Energia
{keV)
La Lo, , 40,27 h | 815,5 , 1595,4
e e, 32,5 4 145,4
Nd LM 11,06 4 | 531,0
sn 1535, 47,1 h 103,0
I 152y, 12,2 o 1407,5
™ 169y, 30,6 d 177,0 , 197,8
™ 233, 27,0 d n,s
Bs 13y, 11,5 d 496,3
n ep 18,66 4 | 1076,6
nt 1814 44,6 d 82,2
co 60, 5,24 & 1332,
sc 86g. 8,9 4 89,4
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V. Resultados

V.1l. Determinagaoc de uranio pela coutages de meutrons retardados de fissao

Ma Tabela 2, encontram—se os resultados obtidos nas medidas de com~
tegen de nautrons retardados e na Tabele ), os valores de concemtragao de
uramio emcoutrados nas amostras, bem come oe valores certificados pate o8 17}
droes snalisados.

TABELA 2

Resultados das msdidas de contagen ds neutrons ratardsdos
de fissso.

Amoetra Massa o Madia

(g

4436
$13 0,34075 4981 4763 + 277

14828
s8 0,53460 16212 15606 + 708
15780

13585
Padrio de 525,62 x 1078 13793 13597 + 109

sranio
13415

17
223
5 208 223 + 19
270
246
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TABELA 23

Resultados obtidos para a concentragao de uramio nos padroes
S-13 ¢ 8-8 (1AEA).

Padroes da IAZA Concentracao de urmmio (ppm)
Esta expsrimsnto Valor certificado
s-13 329 » 20 i (12

V.2. Determinagac de elemsntos terras rasas, torio e outros tsagos por
smalise por ativagao com neutroms.

Os resultados obtidos para a comcemtragao dos ETR La, Ce, Nd, Sm,
Zu ¢ YO ¢ para outros slemsntos tragos a ssher, Th, Ba, kb, Hf, Coa 8c wno
padrao JB-1 est®o na Tabela 4, bem como os resultados spresemtados por
chiudanju(“) .

Os valores de conesntragio spressntsdos foram cslculados em ralagso
a0 padrao de referencia C-2. Para os elementos La ¢ Sm, os resultados sdo as
midias dos valores esconcrados usando-se como referéacia @ padrao ¢-2 ¢ solu
goss ds comcentragao comhecida desses elementos preparados no lsborstério.
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TABELA &

Coucentragao dos ETR @ outros elemsntos tragos no padrao geologico
JB=1 compsrado s vslores ds literaturs.

Concentragao (ppm)
Rlemento
Lsts experimsnto cadndnuju(“)
La 37 ¢ 4 36
Ce 56,3 ¢+ 0,7 67
ud B8 17
Sa 5,10 ¢« 0,08 5,16
2] 1,6 ¢+ 0,2 1.5
™ 1,9 ¢+ 0,2 2,1
Th 8,9 + 0,1 9,0
Ba 489 ¢ 34 490
] 40 + 7 41,2
R 3,2+ 0,2 3,4
Co se2 8,4
Se 26,7 40,2 27,0

Vl. Conclusoces

Pelos resultsdos obtidos, poda-ss ver qus, taato o mitodo de conta~
gsm de neutrons retsrdsdos de fissso, psrs a determina¢io de uramio, como o
mitodo de amilise por ativagao com neutrons, pars s determinacao dos elemen~
tos terras raras, torio s outtos tragos, em matsrisl geoldgico, aprasentam
resultados com bos precisao e sxatidio. Os mitodos sso bastamte simples, nao
requerendo & destruigao quimics de smostrs,

Rasultados einde mslhores podem ser obtidos quamdo ss melhoras & es-
tae{stica de contagem (por exemplo, aumsntasdo o tsmpo de contegsnm) ¢ mmali-~
sando~se usis de ums ves s mesma amostrs. Aldm disso, cutros elemmmtos podem
ser determinsdos varimmdo~se os tempos de irradiecso s de resfrismsaco pars
as medides.
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