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DETERMINACAO DE MASSAS DE U-233 E Pu-23¢
PELA TECNICA DA ESPECTROMETRIA GAMA

Marco Antonio Proenga Vieira de Moraes e Reynaldo Pupliesi

RESUMO

A tecnica da espectrometria gama foi empregada para a de
terminagao de nassas de amostras de uranic-233 e de plutonio-
-232, cedidas pela AERE-HARWELL.

0 detector utilizado foi um semicondutor do tipo germa—
nioc intrinsico e a curva de eficiencia total do sistenma de
contagem fol obtida no intervalo de energia de 13 keV a 135
keV.

Os valores calculados para as massas foram comparados
cort os obtidos pela técnica de gravimetria,

MASSES DETERMINATION OF U-233 AND Pu-239 BY
GAMMA SPECTROMETRY TECHNIQUE

ABSTRACT

The gamma spectrometry technique has been used for
nasses determinations of uranium-233 and plutonium-239 ,
sranted by AERE-HARWELL.,

A high purity Ge semicondutor detector was used and the
total efficiency curve was obtained for the counting system
in the energy range 13 keV to 135 keV.

The calculated values for the masses were compared with
that obtained by means of gravimetry technique.

INTRODUGAO

Os nucleos dos elementos U-233 e Pu-239 decaem por emis

(8)

sao alfa-gama . A tecnica da espectrome:ri? game. nio e comu
mente erpregada para a determinagao de massas desses elemen-
tos, pois necessita da utilizagao de um detetor gama de alta

resolugao en energia s que possua uma fina janels absorvedora
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de radiagéo, uma vez que seus espectros de decaimento apresen
tan as malores intensidades na regiao de baixa energia (deze
nas de keV), alem de contaminagoes de isotopos e nucleos fi-
lhos, cujas energias de decaimento tem valores nmuito proximos

. . 4
as do nucleo pai(z’ ’11).

0 objetivo do presente trabalho fol o de determinar as
nassas (ordem de miligramas) desses elementos por essa técni
ca, devido a disponibilidade de um detetor de alta resolugEo
erm energia do tipo germﬁnio intrinsico com janela de berflio.
0Os ranos gama adequados para a realizagao das medidas foram
de 13 keV, 16 keV, 19 keV e 97,1 keV para o U-233 e 38,8 keV,
51,6 keV e 98,4 keV para o Pu-239., Devido a nao disponibilida
de de padraes radioativos destas espécies foi necessaria a
determinagao da curva de eficiéncia total de detecgao em fun
gao da energia da radiagao para o sistema de contagem no 1in-

tervalo de energia de 13 keV a 135 keV.

ARRANJO EXPERIMENTAL

0 arranjo experimental esquematizado na Figura 1 e con-
posto basicamente por um detector semicondutor do tipo germa
nio intrinsico de alta resolugao em energia (~ 2 keV FWHM)com

(7)

Janela de berilio de espessura 0,127 mm enquanto que o sis
tema eletrdnico de analise de pulsos por um pré-amplificador
(do préprio detector), um amplificador e um analisador nulti
canal com uma impressora associada. O detector 4 alimentado
por uma tensao negativa de 1100 volts.

(fig.1)

Os modelos desses equipamentos sao: ~ detector modelo
GLP-06165/05 ORTEC; - fonte de alta tensa&o modelo 459 ORTEC;



- amplificador modelo 490-B ORTEC; - analisador multicanal mo

delo 6240 B ORTEC e impressora modelo decwriter II Digital.

O detector e blindado contra a radiagao de fundo, por pa
redes de chumbo de 10 centrimetros de espessura que o envol-
vem completamente enquanto que o porta-amostra, confeccionado
enm lucite e fixado na base do detector, permite que a fonte

se afasta ate uma distancia de 30 centrimetros do mesmo.

OBTENGAO E ANALISE DOS DADOS

As anostras padroes utilizadas na obtengao da curva de
eficiencia foram: Am-241, Co-57, Ba-133, Cd-109, Cs-137 e
Eu-152 e as amostras estudadas foram quatro de U-233 e tres
de Pu-239. Suas caracteristicas relevantes & este trabalho es

tao mostradas na Tabela 1.

A distancia fonte-detector foi determinada e fixada en
15 centrimetros levando-se em conta a baixa atividade radio-
ativa de alguns dos padrces. Nessas condigoes a variagao na
eficiencia geometrica de detecgao entre os padroes, que  sao
fontes puntiformes, e as amostras que possuem raio igual a 2
centrimetros, e pequena, sendo aproximadamente 1%. O interva
lo de tempo de contagem para os padroes variou entre 400 e
60.000 segundos enquanto que para as amostras variou entre

4000 e 40,000 segundos.

As contagens llquidas registradas, correspondentes a ca
da ramo gama de desintegracao de cada radionuclideo foran de
terminadas considerando-se a area total de seus picos de con
tagens por canal nos quais esse pico esteja definido,subtrain

do dessa, a area de um trapézio, que corresponde as contribui
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goes devidas a radiacio de fundo e ao espalhamento Conpton no

mesno intervalo de canais.

O valor da eficiencia total de detecgao (eficiencia in-
trinsica X eficiencia geonétrica) em funcao da energia de ca
da ramo gama das amostras padrao, foi calculado por meio da
expressao 1, e seu erro, pela aplicagio da teoria de propaga

gao a esta expressao:

A
Ef = 1
f A xIr xC (1)
o]
sendo:
A = area liquida do pico de contagem/ tempo
Ao = atividade da amostra padrao na data de contagem
Iy = 1intensidade gama absoluta
C = fator de corregao

O fator de corregao C leva em conta a atenuagao da inten
sidade da radiagao devido a auto-absorgﬁo. aosorgio no ar e
na janela de ber{lio do detector. Este fator varia em fungao

(12)

da energia e introduziu corregaee de 0,5% a 15% no célcg

lo das eficiéncias.
Aos pontos experimentais, de eficiéncia em funqao da
. 3)
energla, fol ajustado, pelo metodo dos minimos quadrados( s
um polinonio do terceiro grau, do qual se obteve a seguinte

expressao:

Ef = 4,7602 x 10'5 x (z)° + 1,3636 x 10'6 (E)1 -

- - 3
. - 2,0367 x 108 (£)2 + 6,8980 x 10~ x (E)



A Figura 2 nostra os pontos experinmentais e a curva ajus

tada, segundo este polinonio.

Os valores das massas das amostras de U-233 e de Pu-239
foram calculados por meio da expressdo 2, e estdo apresenta
dos na Tabela 2:

-3
M (mg) = mol x A x 10 (2)

N x> xI xE_xK
o Y b 4

sendo:
nol = massa molecular do U-233 ou do Pu-239
-, 23 ’

No = numero de Avogrado (6.023 x 10 atomos/mol)

A = constante de desintegracao do U-233 ou do Pu-239

I, = intesidade gama absoluta

E, = eficiencia obtida do ajuste polinomial
K = correcao phra auto-absorcao e fator geométrico relati

vo a nao puntiformidade das amostras e variou entre

1,5% e 6,5%

Os erros nos valores das massas tem como principal compo
nente o erro no parametro Iy (ver Tabela 1), e foram calcula

dos aplicando a teoria de propagagao a expressao 2.

Os erros nos parametros E_ e A sao devidos ao ajuste po

b4
linomial e a estat{stica da contagen, respectivamente.

Os valores das nassas calculadas neste trabalho, foran
cormparados com aqueles deterninados por gravimetria pela
AERE-HARWELL, CHEMISTRY DEPARTMENT(I) e concordaran dentro do

erro das medidas.
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Principais Caracterfsticas das Amostras Radioativas Utilizades Neste Trabalho

JASELA 1 - Caracteristicas das Amostras Aacioativas Utilizadas
Amostra Procedincia C;ucu- !!(nrqh Gama Intensidade Absoluta neia \H(ga 9) Erro da
ristica keV) 6,9 1y 6 azividade
( »9) * ' 3 ‘Lo_iﬂ
Co~57 L.M.N, A 14,6 0,095« s 0,0048 NN s 0,1k s,0
1PER-CNEN/SP 127+ R 0,356 <+ 0,008 dlas
136,85 0,108 s 10,0083
Ce- 109 New England [ ] . « N 0,842 s 0,042 43,1 _O_O.I (% 3
Nuclear O - 0,061 + 10,0024 dies
€s-137 New England ] 3,5y 2% 0,0136 + 10,0007 30,18 + 0,05 3.8
Nuclear anos
fu-152 1AE.A, ¢ 39,9 0,591 + 0,029 13,33 & 0,04
s, 7% 1y 0,149 ¥ 10,0078 anos
121,8 0,28 ¥ 0,014 2,0
h-!ﬁl L.AN, A "" .l‘}z : °|°°6‘ iazlz hd ols 2.0
1PEN-CNEN/SP 26,) ¢+ 0,0240 + 0,0012 anos
5.5 0,359 + 0,018
sa-13) New England (] .9 0,979 '+ 0,049 3.8
Ruclear 35,2 . n 0,204 + 0.0‘: 10,6 + 40,2
$3.2 =~ 0,022 + 0,00
1.A.0.A, (4 819 U:]SZ] E 0,0176 anos 1,8
213 AERE - MAMELL ] 13,0 $,026 + 0,004 (3
6,0 . . 0,03 T 0,005 (1,592:9,002) 10 10
190 - 6,009 <« 0,0000 "ot
97,1 0,00022  0,00002
n-239 ALRE - NARMELL b 8.7 0,000101 « 0,00000 §
516 + N 0,000271% 0.00002 (2,41120,003)10 3,6
9.4 0,000064 + 0,00005 os
® mi¢la ponderada de dois ou mais rawos gewm ndo resolvides
A - Ampstra radicativa decositada em Vyns - (acetato de polivinita) (s)
B ~ Amostra radicative encapsulada em plastico de espessura 3,2 mm (8)
C - Amostra radicativa encapsulada em aluminio de espessura 0,52 sm 1o
0 -~ Amostra radicativa eleirodepositade em lamina cde Titanio (1)
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TABELA 2 - Comparaggo dos Valores das Massas de U-233 e

Pu-239
MASSAS (mg) DE U-233
AMOSTRA
01 02 03 04
ENERGIA
(keV)
13,0 13,9 + 2,0 [13,2 + 2,0 |13,6 + 2, 13,4 + 2,0
16,0 14,2 + 2,2 113,5 + 2,0 |113,1 + 2, 13,9 + 2,
19,0 12,4 + 1,8 {12,3 + 1,8 J11,5 + 1,7 }12,0 +1,
97,1 * b » 11,8 + 2,
Massa AERE 13,9 + 0,3 13,0 + 0,3 |12,8 + 0,3 |12,7 + O,
(mg)
MASSAS (mg) DE Pu-239
AMOSTRA
01 02 03
ENERGIA
(keV)
38,7 11,4 + 1,0 12,4 + 1,0 *
51,6 * 11,7 + 1,0 11,6 + 1,0
98,4 12,9 + 1,5 13,2 + 1,85 *
Massa AERE 12,8 + 0,3 13,2 + 0,3 12,8 + 0,3
(mg) B -

* b -~ -~ ”
Nao calculada devido a nao de”’inigao satisfatoria dos picos

de contagemnm,

Masses des Amostras de U-233 ¢ de Pu-230 Obtidas pela Espectrometria Gama ¢ pelo Método Gravimétrico.



