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DETERMINACAO DA PORCENTAGEM DE ENRIQUECIMENTO DE URANIO
EM U-235 PELA TECNICA DA ESPECTROMETRIA GAMA PASSIVA

M.F. Cesare Q. Y. Mafra

RESUMO

O irabalho refere-se a implantacdo no IEA, como técnica de rotina, do ensdio N3¢ destrativo para a
determinag3c da porcentagem de enrniquecimento em U-235 através da espectrometria gama passiva Foram
analisadas amastras de enrigquecimento conhec,do wendo-se ohtido resultados com precisdo de 1%

1- Introducdu

Um dcs problemas que se propoe durante a manufatura duv elementos cecmbustiveis é o da
andlise isotopica do material fissil utitizado.

Entre os métcdos mais precisos® para medir o teor de enriquecimento estd a
espectrometria de massa. Entretanto, tratando-se de técnica demorada e que envolve
equipamento cusioso, é mais inilizada, nos vdrios laboratorios, para a medida absoluta do
enriquecimento, sendo o contrcie feito por técnicas mais simples e baratas embora de menor
precisiod-

Um método ndo destrutivo ‘stilizade para a determinagdu dc enriquecimento ou
concentracdo relativa do U-235 em urdnio é a espectrometria gama passiva Esta técnica
utilizada em conjunto com um ensaic que determine a quantidade de urdnio, permite opter a
guantidade tntal de U-235.

O presente trabatho refere-se 3 medida do teor de eniiquecimento no caso do uranio a ser
analisado encontrar-se (ou poder ser colocadc) em forma de pactilhas sinterizadas ou ndo

Est técnica jd foi desenvolvirda am outros laborat6rios2-7, de modo que o que se visou foi
transportar a técnica para o |EA, estabelecendo 0 método como rotina a fim de que possa ser
utilizado sempre gue se fizer nacessariv.

2 - Principio do Método

O decaimento do 235U por emissdo « pera o 237 Th é acompanhado da emissdo de um
raio gama de ahs intensidade relativa (fig. I), com energia de 185,7 KeV. Um grama de 235U
emite 4,3 x 104 raios gama dx 165,7 KeV por segundo. A atividade desse raio é diretamente
proporcional ao grau de arriquecimento da amostra tilizada. E:tretanto, @2 baixa energia e
consequenten»nte o0 beixo p:der de penetracdo desses raios gama faz com que uma grande
porcentagem deles sejg absorvida dentro do préprio materi2l. Assim sendo, para que a
proporcionalidade entre ¢ nOmero de raios gama efrtivamente emitidos e o grau de
enriquecimento seja vilida, 2 amostra utilizada devn ter as caracter(sticas de um mejo infinito.
Por meio infinito entende-se uma amostra cuja ospessura & igual ou superior & espessura
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necessiria para que a auto-absor¢do do raio gama seja satur.da. Nessas condicdes, diz-se que a
amostra ¢ ‘‘espessa’” e basta medir a sua ativigade com um detetor apropriado e sfetuar as
correcoes necessirias para se obter o teor de enriquecimento.

A expressdo que dd a atividade do raio gama de 185,7 KeV éa seguinte’0:
C=ExAxe
onde,

C é o nimero de contagens integradas no pico de 185,7 KeV,
E é o teor de enriquecimento,
A & a atividade especifica do 235U e,
€ é a eficiéncia global.

Por sua vez € é dado pela expressio:

. -1
Pi Hi
=¢ - - d
€ ef,|1+2pu“ I fge Pete

onde,
€’ é a eficiéncia do detetor utilizado para os raios gama de 185,7 KeV,

f, & o fator de autoabsorcao,

[1 +3 Pi Hi
Py Hy

-1
:] é o fator que lev> em consideracio a composi¢cao do material,

e PoHcd é o fator de absorgdo do recipiente ou invlucro do material, e,
fg é o fator geométrico do sistema de detecio.

Se um padrdo de mesma composicdo, dimensdes e imdlucro que a amostra for contado
no mesmo sistema de detecdo, e se seu enriquecimento for conhecido com precisio pode-se
faciimente obter 0 enriquecimento desconhecido da amostra.

Para que esta comparacdo forneca resuitados de boa precislo, ndo é aconselhdvel que o
padrio e a amostra tenham erriguecimentos muito diferentes. Caso isto ocorra, & mais
conveniente utilizar uma séri2 de padr3es que permitam a obtenciio de uma reta de calibragéo.

Para se fazer a comperacio entre padrio e amc.stra, obviamente o fator de autosbsorcio
deve ser o mesmo, ou seja, ambos devem ter espessira suficiente para que a absorciio dos raios
gama de 186,7 KeV 1eja saturada.

A espessura critica xo pode ser definide como a espessura de material necessério pera



produzir 99,5% dos raios gama emitidos; desse modo, a fracdo transmitida sera I/l = 0,005 e
529

assim x, = w0 ¥ Lo u Calcutando se valores da espessura critica para as composigdes
u u ) M
mais utilizadas supondo se as densidades teoricas obtér se a tabela |

Tabela |
Material Densidade Espessura critica
g/cm’ X, (cm)
U {metdhco) 18,7 0,20
UF, 47 1.08
uo, 109 037
U,0, 73 0,56
Nitrato de uranila 280 2,30

Esses valores sdo vdlidos para essas densidades Se elas foram alteradas, devem ser feitas as
correcOes necessdrias.

Falta de homogeneidade na composicdo da matriz ou variagéo na densidade podem
produzir alterac8es na medida da atividade do raio gama de 185,7 KeV e afetar a precisdo da
medida. Assim, é necessdrio utilizar-se a mesma matriz para n3o comprometer a precisdo do
método e além dissc, realizar ensaios que avaliem o efeito das possiveis variagdes de densidades
entre as vdrias amo3stras e padrdes Grandes imprecisdes poderdo ocorrer também se houver
variac80 do enriquecimento dentro da amostra e neste caso, 0 método nao é aplicavel.

As amostras devem ser colocadas dentro de invélucros, 0 que causars uma certa absorgdo
de raios gama. Possiveis variacbes na espessura deste involucro devem ter seu efeito avaliado
e«perimentaimente em cada caso. Uma alteracio &d na espessura do involucro causard uma
variaggo = has contagens. Para irivélucros de aluminio, que foram os utilizados por nos, uma
variag§o de 25 10 *cm na espessura provoca uma variagdo percentual nas contagens de 0,09%

Varios outros fatores influem na medida:
a) “Background Compton”

0 228y decai pela emissdo de particulas a pars o ***Th, que por emisséo § com meia
vida de 24,1 dias, transformase em ’>*Pa e 2** MPa que por decaimento § transforma se no
238, Aproximadamente 1% do®*Ps decai através dos raios gama de 1001 KeV e 766 KeV.
Esses raios gama perdem energis atry 'és do espalhamento Compton e aparecem na regido do
pico de 186,7 Kev. E importante notar que & atividade do > Pa pode ser alterada de amostra
para amostra se for perturbsdo o equiltbrio entre o 2*%U e ?¥*Th, o que ocorre
frequentemente em processos quimicos de conversfo do urénin. O “packground Compton”

spresents, entretanto, um comportamento suave podendo ser descontado do pico de absorgéo
total.
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b) Superposi¢io de picos

Este tipo de efeito so ocorre quando o detetor utilizado é o Nal(T1) e é extremamente
importante quando o urdnio medido foi recentemente separado de uma planta de
reprocessamento, pois surge o 237U com uma linha de 208 KeV. Entretanto, em caso de se
utilizar detetor de Ge-Li a resolucio é mais do que suficiente para separar os picos de 208 KeV
e 185,7 KeV. No caso estudado aqui o uranio ndo pravém de reprocessamento, mas mesmo
assim utilizou-se o detetor de Ge-Li.

c) “Background’’ ambiente

Esta radiacio de fundo provém de fontes colocadas nas vizinhan¢as do aperato
experimental de medida e pode variar com o tempo, o que é importante quando os tempos d<
medida sdo longos. Utilizou-se uma blindagem de chumbo bern maior do que o detetor para
evitar os efeitos de espalhamento na prépria blindagem que é internamente recoberta de cobre e
aluminio. A correcdo para o ‘‘background” ambiente foi desprezivel, mas mesmo assim foi
levada em consideracao nas medidas.

3 - Amranjo Experimental

Foi adaptado 3 frente do detetor um colimador de chumbo de € mm de diametro com
5 mm de espessura, de maneira que so a parte central da pastilha seja vista pelo detetor. Evita-se
assim o efeito de possiveis variagoes no didmevo, além de se diminuir o “background”
ambiente que incide no detetor.

Especial atencdo deve ser dada ao problema de reprodutibilidade geométrica, pois este é
um dos fatores que comprometem a precisio do método.

Para a detecdo podem ser usados um cristal cintilador de Nal(T 1) ou o detetor de estado
sblido, Ge-Li, acoplados a um sistema convencional para detecio de radiacao gama. O detetor
de Nal(T1) apresenta m. ‘or eficiéncia, mas a sua resolucdo mal permite distinguir entre o ggupo
de raios X do uranio e o pico de 1856,7 KeV do 235U dando inclusive uma razio sinal para
""background”’ Compton muito baixa (fig. 2).

O detetor de Ge Li, que foi o utilizado, apresenta menor eficiéncia o que resulta na
necessidade de um maior tempo para as analises, porém, como as andlises s8o para controie de
laboratorio e ndo feitas em escala industrial, um aumento no tempo de contagem é
perfeitamente aceitivel. Por outro lado, a resolugio de detetor utilizado (271 eV FWHM
em122 KeV) permitiu identificar o pico de 185,7 KeV (a ser integrado) com seguranca,
obtendo-se inclusive uma melhor razdo sinal para ‘‘background’’ Compton do que no caso do
Nal(T1) (fig. 3). O Ge-Li utilizado é de 4,8 mm sendo especial para a detecdo de radiagio y de
baixa energia.

O detetor estd acoplado através de um pré-amplificador ¢ de um amplificador de baixo
ruido, a um analisador de 4098 canais. O sistema dispde ainda de um estabilizador de espectro
que corrige automaticamente as possiveis variac3es do sistema eletrdnico.

Foram analisadas pestilhas cilindricas de UO,; e U;04 com didmetros entre 9,0 e
12,0 mm e espessuras suficientes para que fossem opacas aos reios gama de 185,7 KeV.
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No caso de UQ, a espessura para as pastilhas sinterizadas, de densidade ~ 10,9 g/cm’, é
de no minimo 3,7 mm e para pastilhas ndo sinterizadas de densidade " 5,0 g/cm?> a espessura &
de A0 minimo 5 mm

Para 0 U,0, a espessura para pastilhas sinterizadas, de densidade ~ 7,3 g/cm?, é de no
minima 5,6 mm e para pastilhas ndo sinterizadas, de densidade " 4,5 g/cm’, a espessura é de
no minimo 9,0 mm

4 - Andlise dos Resultados

Inicialmente foi verificada a influéncia da variacdo do fator geométrico. Foram feitas duas

séries de 10 medidas cada uma de uma mesma pastilha (em cada série retirou-se e colocou-se a

pastilha na frente do colimador), e aplicado o teste t& para verificacdo da consisténcia das duas
- . _ Xa-Xp o o -~

médias. Para isso, calculou-se ty 4 + Ng—2 S Vimarine onde X 5 e Xg sao as méd ias

das duas séries, S & a varianca e Ny e Ng o numero de medidas de cada série, e comparou-se
com o valor de t tabelado. Para 18 graus de liberdade e nivel de confianca de 95% o valorde t
tabelado é de 2,101. Como o Ny +Ng-2 =1,395 pode-se concluir que nesse nivel d e
confian¢a os resultados independem de efeitos do posicionamento geométrico.

Verificou-se também o efeito das possiveis variagoes da densidade. Foram medidas
pastilhas sinterizadas de U0, de densidade 5,16 e 6,056 g/cm’. O efeito dessas varia¢3es foi
avaliado através do teste de Nalimov4, Para isso, calculou-se t,, .= 4 onde d ¢ a média dos
desvios e g o desvio padrdo dessas médias. Obteve-se o valor de t,, , =0,113 e como o valor de t
tabelado para o nivel de confianca de 95% é 2,571 pode-se considerar que os resultados
independem da densidade para variacGes dessa ordem de grandeza. Na prética, as pastilhas ndo
apresentam variacdes de densidade dessa ordem, mas muito menores de modo que esse efeito
ndo precisou ser considerado.

A fim de testar o método foram analisadas as amostras da tabela 11 e foram utilizados
padroes (tabela I11) com forma quimica e dimensdes convenientes, sempre de enriquecimento
natural,

Tabela 11
Amostras Dimensdes Enriquecimento
{mm) esperado (%)

CMN 849 - sinterizada - UO, 9,3x1356 3,386
CMN 860 - ndo sinterizada - UO, 10,0 x 10,0 3,395
CMN 20 - nfo sinterizada - U, 0y 10,1 x 10,0 19,98
CMN 04 - ndo sinterizada - U, 0, 9,8x10,1 0.4

| —_— e e et o e e




Padroes

CMN 851 - sinterizada - JO,
CMN 852 - ndo sinterizada - UO,
CMN 21 - ndo sinterizada - U3 0,
CMN 05 - ndo sinterizada - U;0,

Tabela 111

Dimensoes (mm)

9,3x 135
10,0 x 10,0
10,1 x 10,0

9.8 x 10,1

Enriquecimento (%)

e e

Obtidos os espectros no multicanal as contagens foram integradas no pico e o
“background’’ Compton descontado. As amostras foram contadas por 200 minutos e o padrdo
por 200 ou 500 minutos, O mesmo tratamento foi dado para a amostra e para 0 padrdo.
Admitindo-se a abundancia isotopica do uranic-235 como tendo o valor 0,7215 calculou-se o
enriquecimento das amostras. Sabe-se que, dependendo da origem e tratamento quimico dado
ao urdnio natural, existem pequenas diferencas quanto a abundancia isotopica, entretanto, essas
diferencas sio da ordem de milésimos, sendo cobertas pelos erros experimentais cometidos em

nossas medidas.

Nas tabelas {V, V, VI e Vi) sio apresentados os dados obtidos. Os desvios padrOes das
medidas foram calculados para o nivel de confian¢a de 95%

Tabela IV
Amostra - 849 Padrido - 851 E (%)

¢/200 min. ¢/200 min,
17520,700 3800,100 3,324
17591,375 3727,800 3,402
17269,400 3627,980 3,432
17276,125 3642,475 3,419
17659,600 3843,650 3,312
17227,300 3642,475 3,410
17483,275 3690,470 3,415

E = 3,387

Eto,t=3,39+ 0,04

Erro porcentual =1,2%




Amostra - 850

Tabela V

Padrdo - 852

Eto ,t=20,13:0,16

Erro porcemual =08 %

¢/200 min ¢/200 min
17509,775 3668 575
17051,050 3622800
17972,325 3865,800
18071,450 3865,800
18265,550 3846,125
18119,725 3820,450
E =3,3928
Eto,,t=340+004
Erro porcentual =1,2%
Tabela Vi
Amostra - 20 Padrao - 21
¢/200 min. ¢/200 min.
104028,0 3691,32
104629,5 3869,00
101014,8 3663,18
101313,9 3663,18
97036,0 3443,97
97040,9 3443,97
97409,7 3443,97
103467 4 3695,02
104645,2 3695,02
102889,3 3705,44
1012578 3705,44
1044390 3705,44
103389,3 3601,32
105550,1 3601,32
101437,3 3601,32
100965,2 3734,40
98374,3 3582,57
99136,2 3582,57
99475.4 35486,71
€ =20,129

E (%)

R

20,319
19,503
19,882
19,941
20,314
20,316
20,393
20,189
20,419
20,020
19,707
20,321
20,699
20,731
20,308
19,491
19,798
19,951 i
20,165




Tabela VI
Amostra - 04 Padrdo - 05 E (%)
c/200 min. ¢/200 min.
4723,00 8035,35 0,4238
4838,42 8078,37 0.4318
5021,62 8018,86 0,4515
5034,70 8294,90 0.4376
4966,20 8031,82 0,4458
4906,27 8233,20 0,4296
4915,15 8118,60 0.,4365
E =0,4366
E £ 0,,t=0,437 £ 0,009
Erro porcentual =2,0%

Pelas tabelas 1V, V, VI e VIl verifica-se que a precisdo do método para esses nomeros de
medidas ostd ao redor de 1%.

Em todas as andlises feitas utilizou-se apenas o padr3o de uranio natural, o que diminue a
precisio do método. Utilizando-se vdrios padroes de enriquecimencos diversos obtém-se
resultados melhores, o que se pretende fazer em anilises futuras. Entretanto, com esse método
ndo se consegue precisdes melhores do gue 0,5%2, que é um limite intrinseco do método.

A fim de se avaliar a exa. ddo do método calculou-se o valor de t,, , = % ,onded éo
desvio do resultado esperado e u o desvio padrdo; comparou-se ao valor de t tabelado para o
nivel de confianca de 95%. Obteve-se 0s valores da tabela VIil na qus! <o dados também os
valores esperados e obtidos para o enriquecimento das vérias amostras. Para a amostra CMN-04
ndo foi calculada a exatiddo, pois conhece-se apenas a ordem de grandeza do valor esperado.

Tabela Vil
Amostra Eosperado (%) Eobtido (%) taxp t
CMN - 849 3,386 3,39+ 0,04 0,082 2,447
CMN - 850 3,385 3,40 £ 0,04 0,147 2,671
CMN- 20 19,98 20,13+0,16 0,453 2,101

Sendo toxp inferior a t, pode-se considerar 0 método como correto e avaliar o en .
sistemdtico enwolvido na medida3, Para isso, calculou-se tosp = %m cnde 0, é o desvio padrio
da medida e comparou-se com t tabelado (tabela | X).



Tabela 1X
Amostra texp t Erro total (%)
CMN - 849 0,222 2,447 2,86
CMN - 850 0,359 25N 2,00
CMN - 20 1,976 2,101 330

Como taxp & inferior a t tabelado pode-se concluir que a diferenga nao é significativa e

nao hd erro sistemdtico a considerar,

De acordo com a referéncia nimero 1 o erro total de um grupo de resultados pode ser
dado por:

Erro total (%) =100 9.+ 20
x

onde,
d é 0 erro médio absoluto (no caso, desprezivel),
o € o desvio padrio,
x o valor verdadeiro da grandeza medida.

Pela tabela IX o erro total é inferior a 25%, podendo portanto, de acordo com
McFarien!, considerar-se 0 método como excelente.

O métcdo de determinagio da porcentagem de enriquecimento em (-235 por
espectrometria gama passiva &, portanto, uma técnica aceitdvel se as seguintes condi¢Ges forem
satisfeitas: todo material a ser ensaiado sob uma certa calibragio do equipamento eletronico
deve ter forma quimica semelhante, mesma forma fisica, mesma homogeneidade e mesmo nivel
de impurezas. Tais condigoes sio normalmente satisfeitas.

O método encontra-se em funcionamento como técnica de rotina, podendo ser utilizado a
quaiquer momento que se faca necessdrio, quer seja como andlise Unica, quer seja como medida
complementar de métodos mais precisos.
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Espectro de aiturs de pulsos de pestiltha com enriquecimento 2,26%, pera elemento
combustivel tipo PWR obtido com detetor de Nal(T 1)
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Espectro de altura de pulsos de pastilha com enriquecimento 3,4%, obtido com detetor de Ge-Li
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ABSTRACT

Thwspaper-—desis-vwith —E\e devziopment at the IEA, as a routine, of the non destructive uranium-235

enrichment assay by gamma ray spectrometry, Samples of known enrichment have been analysed and the
resuits obtained presented about 1% precision
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