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PARACEO DE FONTES DE 2*°PU. DETERMINACKO POR  ESPECTROME
TRIA ALFA*

Mitiko YAMAURA, Maria Augusta GONCALVES, Harko Tamura
MATSUDA e Bertha Floh de ARAUJO

COMISSAO NACIONAL DE ENERGIA NUCLEAR - SP
INSTITUTO DE PESQUISAS ENERGETICAS E NUCLEARES
Caixa Postal 11049 - Pinheiros
05499 - Sao Paulo - Brasil

RESUMO

Apresentam-se técnicas de eletrodeposicdo e de evaporagao
para a preparagao de fontes de plutdnio e sua determinagao
por espectrometria alfa. _ .

Na tecnica de eletrodeposicao utilizou-se uma celula ele
trolitica de lucite-latdo, tendo como catodo um disco de
latdo polido com revestimento de niquel e um anodo de plati
na. Estudaram-se os seguiates parametros: densidade de cor
rente, tempo de eletrodeposicao, pH e concentracao da solu
cao eletrolitica de NH,C%, mantenlo-se constantes a dist5§
cia entre eletrodos e g quantidade de carregador de 20ug
de Th.

Na técnica de evaporagao utilizaram-se pratos de ago inox
polido e verificaram-se a influéncia do volume da aliquota,
a massa do Pu, as condigGes de evaporacdo e de calcinacido,
na gqualidade da fonte e na precisao de medida por espectro
metria alfa.

Os estudos comparativos mostraram uma resolugao de 53 KeV
para fontes preparadas por eletrodeposicdo e de 64 KeV para
fontes preparadas por evaporacgao.

(*) Trabalho apresentado no XIV Simpdsio da Academia de
Ciéncias do Estado de S3ao Paulo, de 9 a 13 de outubro
de 1989,
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ABSTRACT

Electrodeposition and evaporation techniques for plutoni
um sources preparation and its alpha spectrometric determi
nation 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. Param
eters as current density, deposition time, pH and concentra
tion of NH,CZ electrolytic solution were studied. Anode-
cathode diétance of 5mm and 20ug Th as carrier were mainte
ned constants.

For the evaporation technique, polished stainless steel
plates were used as support material. The influence of
volume and Pu mass, evaporation and tempering conditions
on the quality of alpha spectra were verified.

Alpha spectra with 53 KeV and 64 KeV, respectively, for
electroplated and evaporated sources, have been obtained by
comparative studies.

(*) Paper presented at XIV Simpésio da Academia de Ciéncias
do Estado de Sao Paulo, Oct. 9-13, 1989,
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INTRODUCRO

Dentre as técnicas utilizadas na preparacao de fontes
emissores alfa, a de eletrodeposicao € a mais recomendada
para analise quantitativa devido as qualidades da fonte
obtida. Essa técnica € a que permite a deposig¢ao de nucli
deos em camada fina, homogénea e aderente a superficie meta
lica, caracteristicas essenciais para analise por espectro
metria alfa, a fim de evitar problemas de auto-absorcao.

No caso de actinideos emissores alfa, especialmente,
23%y, *¥'np, ?*%pu, com atividade especifica alta, a espec
trometria alfa é muito utilizada para o seu controle anali
tico. Assim, existem na literatura varios trabalhos relati
vos a preparacao de fontes 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 tracos por

espectrometria alfa t6,7,8)

. Dando continuidade a esse pro
grama, apresenta-se nesse trabalho um estudo comparativo en
tre as técnicas de eletrodeposigido e de evaporacao para

preparacdo de fontes de *3°pu.
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PARTE EXPERIMENTAL

1.

Equipamento

Sistema de deteccao alfa constituido de detector de
barreira de superficie modelo BA-025-300-100, analisa-
dor multicanal modelo 6240 (1024 canais) e demais aces
sOrios, marca ORTEC.

Célula eletrolitica de lucite e latao, confeccionada
no IPEN[7], com catodo constituido de disco de 1latao
com revestimento de niquel com diametro de 45mm e es
pessura de 0,8mm e um anodo de platina.

Evaporador temporizado com temperatura de operacao va
riavel, marca TECTROL.

Fonte de alimentacdo para 0 a 10V e 0 a 5A, confeccio
nada na Divisao de Oficina Eletronica do IPEN/CNEN-SP.

Reagentes e Materiais

Solucgdo padrao de 0,59 pCi *°?pPu/5mL em meio nitrico
0,5M.
Procedéncia : Amersham

Pratos de ago inoxidavel polido, de 32mm de diametro
externo e 25mm de diametro interno e 3mm de profundida
de.

Solu¢do carregadora de nitrato de tério: 50mg Th/L.

Reagentes p.a.
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3. Procedimento
3.1. Eletrodeposigao

Seguiu-se o mesmo procedimento descrito por Mertzig,
para deposigdo de 2*%u !7] e ge 2*7np 8], jgt0 &, adicio-
na-se, inicialmente, a solucao eletrolitica de cloreto de
amonio na célula, seguida de solucao carregadora e uma ali
quota de ?%%Pu. Coloca-se a tampa superior da célula onde
esta fixada, verticalmente, o fio da platina que funciona
como anodo. Liga-se a fonte de alimentacao, dando-se inicio
& eletrodeposigao. 0 ???pPu € depositado no catodo e € fixa
do com NH ,OH adicionado um minuto antes de se desligar a
corrente.

3.2. Evaporacgao

Esta técnica consiste em se colocar uma aligquota (uL )
da solucdo a analisar sobre o prato de a¢o inoxidavel e
evaporar, lentamente, até a secura sob uma lampada infraver
melho. Em seguida, faz-se a calcinagdo a 400 - 500°C por
30 - 50 segundos usando um evaporador temporizado.

RESULTADOS E DISCUSSX0

1. Preparacao de Fontes pela Técnica de Eletrodeposicao

As condicGes Gtimas para a deposicdo de 2*°Pu foram obti
das mediante os estudos da influéncia de censidade de cor
rente, concentracao da solucgao eletrolitica, pH da solugdo
eletrolitica e tempo de eletrodeposicao. Pelas curvas das
Figuras 1, 2, 3 e 4 observa-se que as melhores condigées fo
ram as seguintes:

. densidade de corrente: 1,25 A/cm?
. concentracao da solucdo eletrolitica de NH,C2 : saty



rada
. pH da solucao eletrolitica: 1 - 2
. tempo de eletrodeposicao: 40 min

Nestes estudos mantiveram-se sempre constantes a distan
cia entre os eletrodos de 5mm, a quantidade de carregador
de 20 pg de Th, o volume da solucdo eletrolitica de SmL e a
massa de Pu de 0,019 pg. Nessas condicoes obteve-se uma de
posicao superior a 98%, com deposito uniforme e perfeitamen
te aderente ao catodo. Na Figura 5 mostra-se a curva de ca
libragao onde pode-se observar a linearidade entre a ativi
dade e a massa depositada, num intervalo de 0,004 ug a
0,2 ug de plutonio.

Obtém-se por essa técnica, medidas com um erro e uma pre
cisao da ordem de 4%, e uma resolucao de aproximadamente
53 KeV.

2. Preparacao de Fontes pela Técnica d2 Evaporacao
2.1. Influéncia da temperatura e do tempo de calcinacao

Nesses experimentos utilizou-se uma aligquota de 20 uL
de uma solugdo de plutdnio 0,93 pg Pu/mL. Fez-se, inicial

mente, uma evaporacao lenta em prato de a¢o inox polido,
usando-se uma lampada infravermelho. Apos a secura, proce
deu-se ao estudo da influéncia da temperatura de calcina

cdo, variando-se de 300 a 800°C e mantendo-se constante, o
tempo em 10 minutos. A gualidade de cada fonte obtida foi
avaliada mediante a determinacdo da resolucdo do seu espec
tro a. Pelos dados da Tabela 1, nota-se que a temperatura
de 300 - 400°C obtém-se fontes de caracteristicas melhores,
com uma resolugao de 64 KeV,
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Tabela 1. Influéncia da temperatura de calcinacdo no pre
paro de fonte de 2%'Pu ( tempo de calcina
cdo = 10 minutos )

Temperatura de ~Resolucao (FWHM)

Calcinacdo °c KeV
300 64
400 64
500 73
600 82
700 87
800 96

Em seguida, mantendo-se constante a temperatura de cal
cinacgao em 400°C, variou-se o tempo de 30 s a 22 minutos
(Tabela 2).

Tabela 2. Influéncia do tempo de calcinacdo (temperatura
de calcinacdo = 400°C

Tempo de Calcinacgido Resolucao
(minutos) KeV
0,5 64
1,0 64
4,0 64
8,0 64
10,0 64
16,0 64

22,0 66
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Pelos dados da Tabela 2 observa-se gue nao ha variacao
na resolucao do espectro, com o aumento do tempo de calcina
cao.

0Os experimentos realizados com o tempo de calcinacao
curto (30 a 60s), mostraram que mesmo variando a temperatu
ra de 420 a 6500°C, a fonte apresenta caracteristicas reque
ridas, mantendo-se a resolucao em t4 KeV. Os testes de ade
réncia feitos nessas amostras, mediante esfregacos com algo
dao umedecido em alcool =tilico, indicaram uma perda da or
der de 3%.

2.2. variacdo do volume de aligquota e massa de plutdnio de
positado

Nesses experimentos variou-se o volume da alfiquota de
25 uL a 400 uL de uma solugao 0,865 ug Pu/mL evaporadas e
calcinadas & temperatura de 400 - 500°C durante 40s. Na Ta
bela 3 tem-se os volumes e as respectivas massas de pluto -
nio.

Tasela 3. Relagdo das massas de Pu com o volume da all

quota
Volume da Aliquota Massa de Pu
(uL) (ng)
25 0,022
50 0,043
100 0,087
200 0,173
250 0,216
300 0,260

400 0,346
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Pele curva da Figura 6 verifica-se que ate 100 pL de
amostra, correspondente a uma massa de 0,087 ug de **’pu ,
hi uma relacao linear entre a concentracao radioativa (con-
tagens/s) e a massa de plutdnio. Observou-se também que pa
ra volumes a partir de 200 uL, nao ha uma distribuicao uni
forme da amostra durante a evaporacao, prejudicando a quali
dade da fonte obtida. A fim de verificar, se a falta de 11
nearidade € devida ar -pecto fisico da fonte ou também de
vido a autoabsorcao causada pela massa de Pu depositada,
repetiram-se os experimentos usando uma solucao mais dilq!
da de plutdnio ( < 0,1 ug Pu/mL ).

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

A curva da Figura 7 mostra gue, realmente, a partir de
200 uL, ndo ha uma relagao linear entre o volume da aliquo
ta com a concentracao radioativa.

Desses experimentos pode-se concluir, que por técnica
de evaporacao, ¢ volume da aliquota nao deve exceder 100uL,
para que se obtenha uma distribuicao homogenea, conferindo
a fonte caracteristicas necessidrias exigidas para determina
cdo quantitativa por espectrometria alfa.

Tabela 4. Relzcao das massas de Pu com o volume da ali

quota
Volume da alignota 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
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2.3. Curva de calibracao

Definidas as condicOes de preparacdo da fonte ( tempo
de calcinacgdo, temperatura de calcinagdo e volume da aliquo
ta ) preparam-se as fontes de plutonio no intervalo de
0,002 ug a 0,08 ug. O volume da aliquota utilizada variou
de 5 yL a 100 uL.

A Figura 8 mostra a curva de calibracdo nos intervalos
de 0,005 a 0,08 ug de Pu. O erro e a precisao do método &
de aproximadamente 10%,
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CONCLUSZXO

Os estudos comparativos mostraram que por técnica de ele
trodeposicdo obtém-se fontes com caracteristicas mais ade
quadas para uma determinacao quantitativa por espectrome
tria alfa. Obtiveram-se uma resolucao de aproximadamente
53 KeV para fontes preparadas por eletrodeposigao e de
64 Kev para fontes preparadas por evaporacdo (Figura 9). En
tretanto, a eletrodeposicdo além de ser uma técnica mais de
morada, requer um controle mais rigido, como a da densidade
de ccrrente, para que se obtenha, uma boa reprodutibilidade
das medidas.

Por outro lado, por técnica de evaporacao seguida de cal
cinagdao, pode-se obter fonte com resolucdo proxima a da ele
trodeposigdo. Assim sendo, devido a rapidez do método asso
ciado a vantagem de preparacao de varias amostras simultd
neamente, recomenda-se a aplicacdo dessa técnica ao contro
le de processo, reservando-se o da eletrodeposigao para me
didas que necessitam de maior precisao,
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FIGURA 3 - ESTUDO DO pH DA SOLUGAO ELETROLITICA
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