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ANALISE POR ESPECTROMETRIA ALFA DE RADIONUCLIDOS
DAS FAMILIAS DO URANIO E DO TORIO A NIVEIS
AMBIENTAIS

Fernando P. Carvalho e Jodao M. Oliveira

Instituto Tecnoldgico e Nuclear
Departamento de Protec¢cdo Radioldgica e Seguranca Nuclear

E.N.10, P-2686-953 Sacavém

Resumo

A determinagdo dos radionuclidos emissores alfa requer a sua extrac¢io da matriz da
amostra, separacio elementar e preparagdo de uma fonte, sem espessura, por
electrodeposi¢do dos radionuclidos num disco inox. Este tipo de fonte permite a andlise
por espectrometria das particulas alfa emitidas pelos radioisétopos e a sua quantificagdo
rigorosa. A andlise isotépica do Urénio e do Tério tem aplicacdes na geoquimica das
rochas eruptivas e sedimentares. A determinagdo das actividades dos emissores alfa
naturais e artificiais em dguas e alimentos é, também, essencial no controlo da qualidade

do ambiente e em protecgdo radioldgica.
1. INTRODUCAO

Um grande nimero de elementos das séries naturais do Uranio, Tério e Actinio
desintegram-se por emissdo de particulas alfa (Figura 1). A desintegragdo nuclear alfa €
muito raramente acompanhada de emissdo de particulas beta ou fotdes gama, o que
permitiria a detecgdo destes radionuclidos com muita comodidade. Sendo a concentrag@o
em termos de massa frequentemente muito baixa, a andlise isotopica ¢ a quantificagao

destes radionuclidos fica ao alcance de pouquissimas técnicas analiticas, ou seja,



N

resumem-se essencialmente 2 espectrometria alfa e a espectrometria de massa. Esta
{iltima, em certas amostras ambientais, estd, por seu turno, limitada a alguns is6topos.

A espectrometria alfa dos radionuclidos das séries naturais, e também de virios
transuranianos aos quais € aplicdvel, envolve a extra¢do dos radioelementos da matriz da
amostra, a separagdo e purificacdo destes radioelementos, seguida da preparagdo de
fontes alfa, da medida destas fontes com detectores de silicio (Si) de barreira de
superficie, e da andlise dos espectrogramas.

A andlise radioquimica e por espectrometria alfa de radionuclidos emissores alfa
das séries naturais e de transuranianos tem sido desenvolvida no DPRSN desde o inicio

da década de 80.
2. EXTRACCAO E SEPARACAO RADIOQUiMICA

A andlise de emissores alfa em amostras ambientais requer a sua extragdo da
matriz e, se necessario, a concentracdo da amostra por forma a obter fontes com
actividades mais elevadas e, portanto, mais facilmente mensurdveis.

No infcio do processo de anilise radioquimica adicionam-se a amostra 0s
tracadores isotopicos necessdrios, isto é, actividades bem conhecidas de isétopos,
geralmente artificiais, dos radioelementos a determinar (ex.: 232U, 29Th, 2**Ra, 9pg,
22py, etc.).Estes is6topos, apds prolongada dilui¢io isotdpica, servirdo de tragadores
internos e permitirdo no final determinar o rendimento quimico da analise.

A extracgdo e concentragdo de emissores alfa em amostras de dgua faz-se,
normalmente, recorrendo 2 co-precipitagdo com hidroxido de Fe, Al ou Mn. A
concentragdo dos radionuclidos em amostras bioldgicas faz-se, frequentemente, através
da reducdio a cinzas, ap6s adigdo dos tragadores ao material fresco. Seguidamente, as
cinzas sdo dissolvidas com 4cidos e, a partir da solucdo, procede-se a co-precipitagdo dos
radioelementos com os hidréxidos de metais. A extrac¢do dos radionuclidos de amostras
de solos faz-se por dissolugdo total da amostra, recorrendo ao acido fluoridrico, ou por
repetidas extracgdes a quente com 4cido nitrico concentrado.

Com qualquer dos tipos de amostra obtem-se um extracto que contém oS

radioelementos, incluindo os tracadores isotépicos adicionados no inicio da andlise, e
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Figura 1. Séries radioactivas naturais do Uranio (238U), do Actinio
(235U) e do Torio (232Th).




AGUA +
+Tracadores + HNO3

g KMn O[.#Ml'l Clz* NH3

» HCl 0,5M
Ac.ascorbico

Deposigcdo/Ag k:::.’>

HNO30 H20

J

HCL1IOM
. HCI 10M
¢.Oxalico ﬂ

S0Wx12 1x8

. .

DOWEX AG § DOWEX AG
L)
B
T

' (u
HCl T}Mthl <l Hc{l}osM

HCl 2M (NH, 150, 1M

ﬂ QHZOC ﬂ’lr-ia 10M
! .

Figura 2. Esquema analitico de extracg¢ao e separagéao
sequencial de Th, Ra, Pb, U e Po de uma amostra de agua



também um grande nimero de metais e metaloides (Fe, Ni, Cd, Mn, Pb, etc.). Um
depdsito ou residuo seco deste extracto teria uma massa demasiada elevada e nao
permitiria a realizagdo de espectrometria alfa devido a auto-absor¢do da energia das
particulas no material do depdsito.

E, pois, necessdrio proceder a separagdo dos radionuclidos dos elementos
interferentes co-extraidos, e apurar a purificagdo dos radionuclidos. A Figura 2
exemplifica o esquema analitico utilisado para a andlise de radionuclidos numa amostra
de dgua. A separagdo e purificagdo dos radionuclidos € efectuada por meio de resinas de

troca iénica (cromatografia em coluna), obtendo-se fracgdes muito puras de varios

radionuclidos.
3. A PREPARA(;AO DE FONTES PARA ESPECTROMETRIA ALFA

Cada uma das frac¢des obtidas € tratada separadamente, evaporada e o residuo
retomado com uma solu¢do adequada a electrodeposi¢do (sulfato de amoénio ou outra).
Esta solucdo € transferida para uma célula de electrodeposi¢do em Teflon, sendo o cdtodo
um disco de inox com a superficie polida, € o 4nodo um fio de platina. O potencial
eléctrico aplicado aos eléctrodos é controlado por uma fonte de alimentagido de corrente
continua (Figura 3). As condi¢des Optimas de electrodeposi¢do catédica variam de
elemento para elemento, mas o U, Th, Ra, etc., sdo electrodepositados em cerca de 1 hora
com correntes de 0.01V a40V e 0.01A a 1A.

Se a purificagd@o foi eficaz, as fontes preparadas desta forma t€m menos de 10

g/cm?* e permitem a realizagdo de espectrometria com elevada resolugdo da energia das
particulas alfa. Por outro lado, se a purificagdo cromatogréfica para eliminagdo de
interferentes ndo foi bem conduzida, obter-se-a2 um depdsito espesso depositado na

superficie do disco inox e o espectro terd uma resolugio muito pobre.
4. ESPECTROMETRIA ALFA

A espectrometria alfa é normalmente realizada com detectores de Si. Dois tipos

de detectores s@o correntes: de barreira de superficie e de ides implantados com jungdo do



Figura 3. Sistema de electrodeposicdo de radionuclidos (em
cima) e colocacdo de uma fonte electrodepositada no interior
de uma camara alfa com detector de silicio(em baixo).
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Figura 4. Espectrogramas alfa de Uranio e Tério analisados em amostras
ambientais.



tipo P-N. Em alternativa pode usar-se uma cémara de grelha de Frish, baseada na
ionizacdo de um fluxo gasoso pelas particulas alfa, mas estas cimaras nao estdo hoje
disponiveis no mercado.

Os detectores de silicio tém resolucoes elevadas, de cerca de 20 KeV, eficiéncias
muito razodveis, de 20 a 35% dependendo do didmetro do detector, e ruido de fundo
muito baixo, normalmente inferior a 3 ou 4 contagens por 24 h. Estes detectores
permitem atingir limites de detec¢do de 10 uBq para tempos de contagem de 24 horas.

Dada a energia bem caracteristica das particulas alfa, a identificagdo dos
radiois6topos bem como a sua quantificagdo € efectuada com grande rigor (Figura 4). Em
amostras ambientais comuns, é possivel, por exemplo, a quantificagdo de 1 pg de HUe
de 20 ng de 2**U. Note-se que a abundancia média destes is6topos na crusta terrestre & 4 x
10*ngg'el3 ug g, respectivamente.

A andlise de materiais de referéncia e a participagdo periddica em exercicios
internacionais de intercomparagdo analitica, organizados pela Agéncia Internacional de
Energia Atomica (AIEA), t&ém permitido controlar e assegurar a exactiddo e precisdo

destas técnicas analiticas (Tabela 1).
5. APLICACOES

No dominio da geoquimica, a andlise isotépica do Uranio e do Tério em rochas e
sedimentos permite, verificadas certas condigdes, a datagdo a escala dos tempos
geoldgicos, 1. e., 10%-10° anos. A analise do desiquilibrio radioactivo do 22Ra e do *'°Pb,

este dltimo frequentemente medido através do seu descendente 210

Po, permite o
estabelecimento de uma geocronologia para os tdltimos 100 anos, aplicdvel, por exemplo,
ao estudo de depésitos sedimentares em lagos e mares costeiros.

No dominio da protec¢io radiolégica a espectrometria alfa € utilizada no controle
das 4dguas minerais e das d4guas de beber em geral, bem como no estudo da contaminagéo
radioactiva do ambiente e da dieta humana. O controlo dos isétopos da série do Uranio €
de especial importincia nas regides mineiras de Urénio, enquanto que o controlo de

emissores alfa artificiais, como o Pluténio e o Americio, é efectuado no Atlantico

Nordeste para controlar o impacto dos residuos radioactivos imersos no oceano.



S1FSL

SCTFC ST¥0L (q
[-v—ds
-VAIv
9F 1L 9F IL T1F8S (e
LTF 8¢l LTF8E1 8F601 | 0 - yFIS 1F6C 8TFT6T TIFS6C | (q
¢/T NAdS
-VAIv
01 FCI1 0T FCII 0l F 011 V¥ C¢ 9F6S Y+ ve ¢TFCLT 0'1TF08¢C (e
BIOUISIY
Ody ¢ Ady¢ Ty, Ulgze RN Ul Ny (gez 9p SteLRIBN
"VAIV e[ed opedrpul

BIOUQISJAI 3P I0[BA (Qq) ‘Opdeuruiiajop essou ep SOpe)nsay (®) "VHIV BP BIOUQIQJAI Op SIRLISJEU op SOSI[pue Sep SOPE)NSY ‘T BPGEL




6. BIBLIOGRAFIA

Carvalho, F.P. Contribution a I’ étude du cycle du Polonium-210 et du Plomb-210 dans I’

environnement. Thése de Doctorat. Université de Nice-Sophia Antipolis, France, 1990.

Choppin, G., Liljenzin, J.O., Rydberg, J. Radiochemistry and Nuclear Chemistry. 2"
Edition. Butterwork — Heinemann Publ., 1995.

Ivanovich, M., Harmon, R.S. Uranium Series Disequilibrium: Applications to

Environmental Problems. Clarendon Press, Oxford, 2" Edition, 1992.

10



