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Resumo: O artigo a ser apresentado demonstra a possibilidade de se detectar isotopos estaveis
de ruténio em um padrdo nominalmente isotopico de °Ru. Por meio da anélise isotdpica e de
simulagdes computacionais do processo de fisséo nuclear em reatores, os autores levantam uma
série de informacdes capazes de elucidar o método de producéo dos padrfes estudados, suas

idades e seus histéricos de irradiacao.



1 INTRODUCAO

O ruténio (Ru) é um elemento quimico que apresenta a ocorréncia natural de sete
isGtopos estaveis, a saber: ®Ru, ®Ru, **Ru, 1%Ru, 1'Ru, 1%Ru e 1%Ru. Destes is6topos estaveis,
10RY, 1Ry, 192Ru e 1%“Ru podem ser originados a partir de processos de fissdo nuclear de outros
atomos, como por exemplo, 2°U e 2%Pu. Os demais isdtopos de Ru aqui listados ndo podem
ser produzidos a partir de fissdo nuclear, dado que a cadeia de fissdo termina em is6topos
estaveis de molibdénio (Mo) e tecnécio (Tc).

Além dos is6topos de ruténio ja citados, sdo de particular interesse os radiois6topos
193Ru e 1%Ru, produzidos a partir de fissdo nuclear, e que apresentam um tempo de meia-vida
relativamente longo, de 39,3 dias e 371,8 dias, respectivamente. Em particular, o primeiro
decaimento de %Ru (t1, = 371,8 d) trata-se de uma emissdo S~ que gera %Rh, o qual
rapidamente decai (ti2 = 30,1 s) para 1%°Pd, também por emissdo -, mantendo-se este tltimo
estavel. Este esquema de decaimento poderia, a priori, ser utilizado para estabelecer uma
cronometria de alta resolucdo envolvendo Ru/Pd.

Estudos prévios indicam que tais caracteristicas fissiogénicas dos is6topos de Ru podem
trazer consigo um vasto conjunto de informacgdes que sdo variaveis de acordo com o tipo de
combustivel nuclear que originou tais is6topos, a energia neutrénica experimentada no processo
de fissdo e o historico prévio de irradiacdo sofrido pelo nicleo atbmico em questdo. Ademais,
também ¢é descrito na literatura um estudo que avalia a influéncia das condicdes de operacdes
de reatores nucleares na diversificacdo dos produtos de fissédo, incluindo os diferentes is6topos
de Ru.

Em face do exposto, as principais questdes que o estudo publicado por Hanson et al.
(2022) se propde a responder sao:

i.  Seria possivel determinar is6topos estaveis de Ru em amostras contendo °°Ru?

ii. A composicdo isotopica estavel de Ru poderia trazer informagdes a respeito da

procedéncia das amostras?

iii. Qual seria o potencial de uso do par *°°Ru — %Pd para a datacio de materiais em

que °%Ru for detectado?



2 DESENVOLVIMENTO

Com o intuito de investigar a possibilidade de se determinar isdtopos estaveis de Ru em
amostras contendo '%Ru, os autores do trabalho avaliaram trés lotes de um padrdo analitico
monoisotopico para 1°°Ru, produzidos por processos de fissdo nuclear em uma mesma data de
referéncia, e que nominalmente ndo possuiriam nenhum outro isétopo de Ru. Para fins
comparativos, 0s autores também avaliaram um padrdo certificado de Ru de composicao
isotopica natural. A analise isotopica, realizada por meio de ICP-MS utilizando diferentes
analisadores de massa, permitiu a identificagdo dos is6topos *°Ru, ®®Ru, **Ru, 1®°Ru, *?Ru, 1%2Ru
e 1%Ru na amostra de composicéo natural e dos is6topos 1°Ru, 11Ru, 1°2Ru, 1%Ru e %Ru nos
padrdes nominalmente monoisotopicos.

Os isotopos identificados foram compativeis com a origem das amostras (natural ou
fissionada), bem como seus perfis isotopicos (Tabela 1). No entanto, percebeu-se um perfil
isotdpico levemente variado entre o lote 1 e os outros dois lotes de padrdo nominalmente

monoisotopico, sugerindo um possivel histdrico de irradiacdo diferente entre eles.

Tabela 1 - Perfil isotépico de Ru nas amostras avaliadas*

Amostra %RU/M%Ru  %Ru/Ru  ®Ru/MMRu ORuMRY 02Ru/AMRu %RuMMRu 98(Ru+Pd)/A%Ru

Natural 032(1)  011(1)  0751)  0,74(1) 1,85(3) 1,09(2) 0,00(2)
WRu(L1) 001(1)  000(1)  000(1)  0,52(1) 1,51(2) 1,58(2) 0,39(1)
WRY(L2) 003(2)  000(1)  000(1)  0,39(1) 1,40(3) 1,52(2) 0,40(1)
0RY(L3) 0,04(2)  000(1)  000(1)  0,39() 1,40(3) 1,52(3) 0,42(1)

* Incertezas a nivel 2o representadas entre parénteses, referentes ao ultimo digito.

Fonte: Hanson et al. (2022).

A partir dessa diferenca observada, os autores purificaram por microdestilagdo os
padrdes nominalmente monoisotdpicos, a fim de se avaliar se o sinal obtido por espectrometria
de massas na razdo m/z igual a 106 seria exclusivamente oriundo de '°®Ru ou se poderia ser
fruto de uma combinagdo entre os isobaros °°Ru e 1°°Pd. Da mesma forma, o processo de
purificacdo elucidaria se os isobaros (de Ru) ®Mo, 1°2Pd e %Pd também pudessem ser
contaminantes dos padrGes monoisotopicos previamente analisados. A analise por
espectrometria de massas dos microdestilados confirmou que os sinais nas razées m/z iguais a
100, 101, 102 e 104 seriam originarios exclusivamente de &tomos de Ru. No entanto, constatou-
se uma quantidade significativa de °®Pd em cada padrdo nominalmente monoisotopico. Em

virtude do esquema de decaimento de *°°Ru (Equag&o 1), abriu-se a possibilidade de determinar
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a idade dos padrdes nominalmente monoisotopicos em questdo, a partir da quantificacdo do par
106R |, _ 106p(.
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Para tal, os autores quantificaram 1°°Ru a partir de espectrometria gama e quantificaram
por ICP-MS, utilizando diluicéo isotopica (VOGL; PRITZKOW, 2010), o total de &tomos com
razdo m/z igual a 106 (*°®Ru + 1%pPd). Considerando o decaimento radioativo de °*Ru como
uma funcdo exponencial decrescente (TAUHATA et al., 2014, p. 17), foi possivel determinar
a idade dos padr6es nominalmente monoisotdpicos, considerando como t, 0 momento da Gltima
separacdo Ru/Pd. Dessa forma, concluiu-se que o lote 1 apresentou uma idade de 4,91(5) anos,
enguanto que os lotes 2 e 3 apresentaram idades estatisticamente equivalentes, sendo iguais a
2,23(5) e 2,26(5) anos, respectivamente.

A diferenca de idade entre os lotes 1 e 2-3, combinada aos diferentes perfis isotdpicos
entre estes mesmos lotes, traz evidéncias de que houveram duas provaveis fontes de origem
associadas a historia dos padrdes radioativos de °Ru adquiridos. Sendo assim, o0s
pesquisadores optaram por realizar estudos de simulagdo computacional para avaliar a possivel
origem dos materiais utilizados. Para tanto, foi utilizado o codigo Monteburns a fim de simular
a evolucdo isotdpica do Ru em reatores nucleares ao longo do tempo, considerando diferentes
configuracBes como o tipo de reator nuclear (reator de grafite, reator de dgua leve e reator de
néutrons rapidos) e a fonte de combustivel nuclear (levemente enriquecido, tério, altamente
enriquecido, uranio recuperado, uranio natural e MOX).

Nos estudos de simulacdo computacional, a composicao isotopica de Ru foi modelada
em funcao do burnup (tempo de consumo) dos combustiveis nucleares, sendo que os parametros
informados aos modelos foram condizentes com as caracteristicas de operacdo de cada tipo de
reator nuclear. Observou-se que ambas as razdes 1°Ru/**Ru e °Ru/***Ru aumentavam com o
aumento do burnup simulado, de forma que a analise dos resultados numéricos se deu pelo
gréafico de dispersdo de ambas razdes.

A simulagio do burnup em reatores indicou que as razdes °Ru/*’Ru e 2Ru/**'Ru
determinadas experimentalmente ndo eram compativeis com as razbes calculadas
computacionalmente para o reprocessamento tipico de combustiveis irradiados. No entanto,
considerando mecanismos de irradiacdo de alvos (NIETO, 2004), a partir de novas simulagoes
constatou-se que tais razdes seriam possiveis de serem alcangadas. Logo, informagdes a respeito

da procedéncia das amostras puderam ser obtidas pelo estudo.



3 CONSIDERACOES GERAIS

Em suma, os autores do trabalho foram capazes de reunir evidéncias cientificas que
respondessem aos questionamentos inicialmente postos. Foi demonstrado que, uma vez sendo
identificada a presenca de 1°Ru em uma amostra, is6topos estaveis de Ru também podem ser
identificados. Ainda, o perfil isotopico determinado e as simulagdes computacionais realizadas
foram capazes de subsidiar informacdes a respeito da origem e da historia de irradiacdo das
amostras em questdo. Adicionalmente, os pesquisadores demonstraram a aplicabilidade da
radiocronometria a partir da determinacio do par %Ru — 1%pd.

Além da elucidacdo dos pontos levantados inicialmente, o trabalho contribui para o
desenvolvimento de aplicacdes futuras na dosimetria de radiois6topos de ruténio para
monitoramento ambiental, dado que radioisotopos volateis de ruténio (na forma de RuQOa)
podem ser liberados no decurso de atividades nucleares ou em situagdes extremas, como um

acidente nuclear.
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