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RESUMO

O objetivo deste trabalho consiste em apresentar o método ndo destrutivo utilizado
na determinagdo experimental da queima ocorrida em elementos combustiveis tipo placa
irradiados no reator de pesquisa IEA-R1. As medidas em elementos combustiveis
irradiados sdo efetuadas utilizando um sistema que, por meio de colimagdo e detecgdo de
raios-gama emitidos pelos produtos de fissdo radioativos, possibilita a obtengdo.
armazenamento e andlise de espectros gama. S3o apresentados alguns resultados de

medidas preliminares.

L INTRODUCAO

A espectrometria gama em combustiveis nucleares
irradiados € um ensaio ndo destrutivo fundamentado no
fato de que a distribui¢do e intensidade da radiagdo gama
emitida nos processos de decaimento dos produtos de fissdo
radioativos presentes no combustivel irradiado (espectro
gama) estdo relacionadas a queima. distribuicio de
poténcia e condigdes internas (integridade) ao longo do
combustivel. Consiste num meio de avaliagdo da validade
e confiabilidade da analise teorica. uma vez que os dados
experimentais que fornece podem ser diretamente
comparados com aqueles previstos por meio de calculos.

A determinacdo da queima € importante, pois
pode indicar alteragdes a serem feitas nas especificagdes de
combustiveis nucleares com a finalidade de obter uma
melhor utilizagdo dos mesmos e otimizar o ciclo do
combustivel nuclear.

Esta determinacgdo ¢ efetuada a partir da medida
da atividade gama absoluta de um dado produto de fissdo.
denominado monitor de queima. Nestas circunstincias.
um monitor de queima adequado apresenta meia-vida
longa em relagdo ao tempo total de irradiagdo, se¢do de
choque de absor¢do de néutrons baixa. pequena migragio
ao longo do combustivel. espectro gama de alta energia ¢
formagdo em quantidades aproximadamente iguais por
fissdo do 2°U. ***U e **°Pu tanto por néutrons térmicos
quanto por néutrons rapidos.

O '¥'Cs ¢ considerado o monitor de queima mais
adequado. uma vez que este nuclideo apresenta todas estas
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caracteristicas. desde que a temperatura do combustivel
nuclear a ser examinado nio tenha ultrapassado 700°C!"],

Através da espectrometria gama. a queima ¢
determinada diretamente a partir de equagbes que a
relacionam com a atividade gama absoluta medida. o que
exige o conhecimento da eficiéncia absoluta do aparato
experimental e controle rigoroso da geometria do sistema
de deteccdo utilizado.

Apesar da espectrometria gama apresentar erro
significativo associado as dificuldades na medida da
eficiéncia absoluta. assim como requerer em geral registros
detalhados e precisos do tempo e poténcia de irradiagdo a
que foi submetido o combustivel nuclear a ser
examinado®. as seguintes vantagens justificam o seu
emprego :

a) Comparado com os métodos quimicos de
determinagdo de queima. ¢ considerado mais preciso e
rapido. além de ndo exigir a destruicio do combustivel
nuclear irradiado.

b) Possibilita a determinagio do numero de
nucleos fisseis remanescentes no combustivel nuclear
irradiado e o cdlculo da diminuigdo das quantidades de
3U. 78U e **°Pu ocorrida no mesmo.

c) Apresenta baixo custo de utilizagio desde que
ja se possua os equipamentos Necessarios.

d) Durante a realizagio do ensaio o operador esti
sujeito a uma taxa de exposi¢do minima.

Pelos motivos expostos acima. decidiu-se utilizar
a espectrometria gama na determinacdc experimental da
queima ocorrida em elementos combustiveis tipo placa
irradiados no reator de pesquisa [EA-R1.



Os componentes do sistema experimental
projetado com esta finalidade serdo instalados na area da
piscina de estocagem do reator.

IL TECNICA EXPERIMENTAL BASICA

Uma vez irradiado. o elemento combustivel
apresenta produtos de fissio que ao sofrerem decaimento
radioativo emitem raios-gama com energias caracteristicas.

A montagem de um sistema para efetuar medidas de
espectrometria gama em elementos combustiveis irradiados
tem como finalidade a obtencdo de um espectro gama por
meio de colimagio e detecgdo destes raios, armazenando-0s
para analise posterior.

O sistema para espectrometria gama € constituido
pelos seguintes componentes: conjunto colimador. fonte de
alta voltagem. detector de germanio hiperpuro (HPGe).
amplificador. multicanal e microcomputador.

Neste sistema. dois colimadores de chumbo sdo
utilizados entre o elemento combustivel ¢ o detector para
permitir a determinagdo da taxa de emissdo gama de um
volume especifico do combustivel e para impedir a
saturagdo do sistema no que se-refere ao armazenamento
de dados. O didmetro da fenda cilindrica destes
colimadores perfaz 4.55 mm. sendo adequada para medir
as variagdes na distribuigio de atividade gama ao longo do
combustivel nuclear irradiado.

A detecgio de raios-gama ¢ efetuada com um
detector de germénio hiperpuro (HPGe). A influéncia da
radiagio de fundo ¢ diminuida por uma blindagem de
thumbo colocada em torno do detector.

Durante as medidas de atividade gama do
elemento combustivel irradiado. o conjunto detector
(colimadores + detector HPGe) deve se mover ao longo de
varias direcdes. Os componentes eletronicos do sistema.
incluindo o detector HPGe. permanecem fora da dgua.

O sistema para espectrometria gama a ser utilizado
na determinagio nio destrutiva da queima ocorrida em
elementos combustiveis irradiados no reator de pesquisa
IEA-R1 é mostrado esquematicamente na Fig. 1.

Neste sistema. um elemento combustivel do tipo
usado em reatores de pesquisa ¢ posicionado
horizontalmente a 2.2 metros abaixo da superficic da
piscina de estocagem. O detector sc cncontra instalado
dentro de uma blindagem. podendo se mover tanto na
direcio paralela quanto na direcdo normal ao eixo do
elemento combustivel. Um tubo de aluminio preenchido
com ar se estende entre a janela do detector e uma posicdo
fixa situada pouco acima (0.5 cm) da superficie do
elemento. Os colimadores de chumbo estio fixados nas
extremidades do tubo de aluminio. Devido ao fato da
cficiéncia absoluta do sistema ser muito sensivel a
geometria do conjunto detector (colimadores + detector
HPGe), a reprodutibilidade no posicionamento do tubo de
alu[ral}jnio deve apresentar uma acuricia melhor que + 0.16
cme .
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Cada elemento combustivel a ser inspecionado ¢
constituido por 18 placas combustiveis idénticas revestidas
de aluminio. cujo material combustivel apresenta grau de
enriquecimento em ~°U igual a 19.75% (LEU) ou 93.15%
(HEU).
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Figura 1. Sistema para Espectrometria Gama em

Elementos Combustiveis na Piscina do Reator IEA-R1.

IIL. CORRECAO DAS MEDIDAS POR ATENUACAO

Ao se efetuar medidas da atividade gama absoluta
em elementos combustiveis irradiados. correcdes
decorrentes da atenuagdo dos raios-gama devem ser
consideradas.

A primeira correcdo a ser considerada resulta da
atenuagdo  experimentada  pelos  raios-gama  ao
atravessarem o cerne da placa no qual sdo emitidos. efeito
denominado auto-atenuagio.

A segunda corregdo a ser considerada resulta da
atenuagdo  experimentada pelos raios-gama  ao
atravessarem as placas integrantes do elemento
combustivel e a 4gua que preenche o espago existente entre
elas. pois se trata de ensaio em piscina de estocagem no
qual o elemento combustivel permanece submerso.

Por fim. ¢ necessdrio considerar a correcdo
resultante da atenuacdo experimentada pelos raios-gama ao



atravessarem o0 revestimento superior de aluminio da
ltima placa. a camada de agua existente entre a ultima
placa e o inicio do tubo de aluminio e por ultimo a
espessura da janela do tubo de aluminio.

Cada uma destas corregdes € descrita por um
indice calculado em fungdo das caracteristicas geomeétricas
do elemento combustivel. dos materiais que o constituem €
do posicionamento deste elemento. dentro da piscina de
estocagem. em relagdo ao conjunto colimador*.

O indice de corregdo total devido a atenuagdo
experimentada pelos raios-gama emitidos é dado pelo
produto destes trés indices de corregiot*.

IV. MEDIDA DA EFICIENCIA ABSOLUTA

Os espectros gama resultantes das medidas em
elementos combustiveis irradiados (duragio aproximada de
cada medida ; 500 s de tempo vivo) contém 4096 canais ¢
fornecem o numero de contagens nos fotopicos em fungio
dos canais que os mesmos ocupam. ndo proporcionando
qualquer informagdo direta sobre qual ¢ a energia do raio-
gama que originou um determinado fotopico no espectro
obtido. Assim pois, com a finalidade de identificar no
espectro gama proveniente do elemento combustivel
irradiado o fotopico correspondente ao raio-gama de 661,6
keV. ¢ necessario efetuar a calibragio da energia em
fungdo do numero do canal (denominada calibragdo em
energia).

Apos ter sido efetuada. por meio da calibragdo em
energia, a localizagio e identificacio do fotopico
correspondente ao raio-gama emitido no decaimento do
monitor de queima escolhido (‘*’Cs), torna-se necessario
medir a eficiéncia absoluta do conjunto detector
(colimadores + detector HPGe) na geometria fixada ¢ na
energia do raio-gama de interesse (661.6 keV).

O valor da eficiéncia absoluta. para uma dada
geometria fixa do conjunto detector em relagdo ao
posicionamento de cada placa do elemento combustivel ¢
que apresenta exatamente a mesma configuracio utilizada
durante a espectrometria gama. ¢ medido usando uma
fonte de calibragdo de '*'Cs com atividade conhecida. Esta
fonte ¢é adaptada ao conjunto detector na mesma geometria
em que se realiza a inspegdo no clemento combustivel
irradiado. sendo obtido o espectro em cnergia para 0s
raios-gama emitidos pela fonte. Nestas circunstancias. cada
valor de eficiéncia absoluta deve ser medido
separadamente. O espectro obtido para a fonte de
calibragdo de '*"Cs deve ser resultado de medidas efetuadas
em tempo Vivo.

A drea e a posigdo do fotopico correspondente ao
raio-gama de 661.6 keV sio determinadas mediante o uso
de um programa que ajusta a este fotopico um fungio
gaussiana. descontando o fundo continuo descrito por uma
curva pambti)licyu'5 1

Determinada a 4rea do fotopico. calcula-se a
eficiéncia absoluta do conjunto detector para a energia do
raio-gama igual a 661.6 keV ¢ na geometria fixada. Nestas
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condigdes, a eficiéncia absoluta ¢ dada pela razdo entre o
namero de raios-gama detectados e o numero de raios-
gama emitidos pela fonte de calibragdo no angulo sélido
definido pelo conjunto colimador'®.

V. DETERMINACAO DA MASSA DE U
FISSIONADA

Uma vez conhecidos os valores da eficiéncia
absoluta de detecgdo, é necessirio medir o valor do
parimetro O para determinar experimentalmente a
atividade total do elemento combustivel irradiado devida
a0 'Cs e. em seguida. a massa de “°U fissionada neste
clemento.

O valor médio Q para o numero total de
contagens registrado no detector por unidade de tempo €
obtido através das medidas efetuadas em diversos pontos
situados ao longo do comprimento (eixo x) e da largura
(eixo y) do elemento combustivel irradiado. definindo-se
portanto uma fun¢do de duas varidveis com os perfis
tipicos mostrados na Fig,. 2.

Na medida do valor médio {, utiliza-se¢ uma
propriedade das fungbes de duas varidveis. descrita a
seguir:

Seja uma fungdo z = F(x,y) definida no intervalo a< x < b;
p <y < g, de tal maneira que:

para o plano v = 1 : F(x,¥) = f(x)
para o plano x = £ : F(x.y) = g(¥)

onde a fungdo g(y) € a mesma (salvo uma constante) para
qualquer ponto £ escolhido em (a.b). Se além disso for
conhecido o valor de F(x.y) no ponto (£,m), € possivel
mostrar que o volume limitado pela superficie F(x,y) no
intervalo (a.b), (p,q) resulta:

V = [[Fxypxdy =[{x)+e0) - FEmfe -axg-p) D

Figura 2. Representacdo Esquemitica dos Perfis Tipicos
Encontrados em Medidas Efetuadas em um Elemento
Combustivel Irradiado. mostrando os Parametros
Empregados na Obtengdo do Valor Médio O .



Aplicando esta propriedade aos perfis obtidos
experimentalmente. encontra-se :

(2)

Apos o valor médio ter sido medido. determina-se
experimentalmente o valor D da atividade total do
elemento combustivel irradiado devido ao '*Cs. utilizando
para tanto a expressdo (2) de maneira que:

18.Lw.(P, + P, - 0)
D= B — 3)
1, ki ks. 3 A8 K™

=1

onde / ¢ o comprimento ativo de cada placa do elemento
combustivel. w ¢ a largura ativa de cada placa do elemento
combustivel. /, € a intensidade absoluta do raio-gama. A4, ¢
a drea definida pelo dngulo solido de detecgdo sobre o
cerme da j-¢sima placa e g € a eficiéncia absoluta de
deteccdo para uma dada geometria fixa do sistema detector
em relagdo ao posicionamento da j-sima placa e para
raios-gama de 661.6 keV. Os parametros denotados por &,
k> e K sdo os indices de corregdo devidos a atenuacdo dos
raios-gama.

Resta ainda considerar que parte dos atomos de
'3Cs decairam no intervalo de tempo 1. , decorrido entre o
fim do ultimo periodo de irradiagio a que foi submetido o
elemento combustivel e o inicio das medidas de
espectrometria gama efetuadas no mesmo. Para tanto.
utiliza-se a lei de decaimento radioativo:

D= K.No.e_;”‘ (4)

onde i ¢ a constante de decaimento do ''Cs e N, ¢ o
numero total de atomos de '*'Cs existente no elemento
combustivel imediatamente apos o fim do ultimo periodo
de irradiagdo. Substituindo a expressio (3) na expressdo
(4), o valor de N, resulta:

18.Lw(P.+ P.-0)

N, = e

0 18
Rl Mo s 3. A K

=1

o,

(5)

Por sua vez. a massa dec U fissionada no clemento
combustivel inspecionado € dada pela expressdo:

_ Ny.my

AU =02 (©)
».Ny

7

onde N° ¢ o namero de atomos de **U existente
inicialmente no elemento combustivel. m, ¢ a massa
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original de **U no elemento combustivel. v é o rendimento
do monitor de queima na fissdo do U e f é um fator de
corregdo que leva em conta o decaimento de atomos '*'Cs
ocorrido durante diferentes periodos de irradiagio a
diferentes poténcias. dado pela expressdo aproximada'®):

fz P,.1,
k=1

Pt.e’“‘.(‘I-e_“')

k=1

M

f=n

na qual A ¢ a constante de decaimento do monitor de
queima, P; ¢ a poténcia média relativa a que foi submetido
0 elemento combustivel durante o k-ésimo periodo de
irradiacdo (sendo a somatdria de todas as poténcias médias
relativas igual a 1), n € o numero de periodos de irradiagio
durante toda a historia de irradiagio do elemento
combustivel. r, ¢ a duragdo do A-ésimo periodo de
irradiacio e T, € o intervalo de tempo transcorrido entre o
final do k-¢ésimo periodo de irradiagio ¢ o final da
irradiagio do elemento combustivel.
A utilizagdo do método de espectrometria gama

requer em geral registros detathados e precisos do tempo e
poténcia de irradiacido a que foi submetido o combustivel
nuclear a ser examinado. sendo o fator /" mostrado na
expressdo (7) calculado a partir destes registros. No
entanto, por apresentar meia-vida longa em relacio a
duragdo de cada periodo de irradiagio, o *’Cs permite a
determinagdo satisfatoria da queima do combustivel
nuclear atraves de espectrometria gama mesmo no caso em
que o conhecimento do histérico de poténcia e dos dados
de irradiagio for limitado'’. N

Finalmente. por meio da utilizagdo conjunta das
expressdes (5). (6) e (7). determina-se a massa de -*°U
fissionada no elemento combustivel analisado.

V1. MEDIDAS PRELIMINARES

O método experimental apresentado em linhas
gerais anteriormenic sc insere no contexto de um projeto
em andamento.

Na fase atual deste projeto. estdo sendo realizadas a
instalacdo dos equipamentos na drea da piscina de
estocagem do reator [EA-R] e a medida da eficiéncia
absoluta do conjunto detector (falta determinar exatamente
a atividade da fonte de calibragiio de '*'Cs).

Para se testar o conjunto detector ¢ o método
experimental apresentados anteriormente, foram realizadas
medidas no elemento combustivel [EA-34 (LEU), que
apresenta baixo grau de queima (proximo de zero) e foi
irradiado ha praticamente 40 anos. Estas medidas foram
executadas fora da piscina de estocagem (a seco),
fornecendo espectros gama.

Calibrou-se o sistema detector em energia,
utilizando-se para tanto doze fontes de calibracdo e dois
picos do fundo natural'”. Este procedimento permitiu



identificar os fotopicos presentes nos espectros gama do
elemento combustivel analisado. Tal identificagdo ¢
apresentada na Fig. 3.

Tanto a observagdo de fotopicos do *°U e do “*U
quanto o fato do '*'Cs ser o unico produto de fissio gama
emissor detectado (ver Fig. 3) podem ser atribuidos ao
baixo grau de queima e ao longo tempo decorrido desde a
irradiagio do elemento combustivel. conforme seria
esperado tendo em vista os valores elevados do yield de
fissdo e da meia-vida para o '*'Cs.

m
0
K-40 (Fundo Netursl) E

Bi-214 (Fundo Natural)
— Bi-214 (Fundo Netursl)
——TH208 (Fundo Natursl)

Figura 3. Espectro Gama Obtido no Ponto Central do
Elemento Combustivel [EA-34.

Se o grau de queima do elemento combustivel [EA-
34 fosse significativo e o tempo decorrido apos a irradiacdo
do mesmo fosse mais curto. a atividade de '*'Cs seria
muito maior. a ponto do fotopico do **°U ser encoberto pela
regido continua de espalhamento Compton devido ao
fotopico de 661.6 keV. Analogamente. a atividade de
outros produtos de fissdo radioativos gama emissores
acabaria por encobrir o fotopico de *U.

Foram ecfetuadas cinco medidas ao longo do
comprimento ativo (designadas por /1. /2, I3. /4 ¢ I5) e trés
medidas ao longo da largura ativa do elemento combustivel
(designadas por wl. /3 e w2). Para cada espectro obtido. foi
determinada a drea sob o fotopico de 661.6 keV
(correspondente  ao monitor de queima '’'Cs). Os
resultados sdo mostrados na Tab. 1.

TABELA 1. Valores da Area Sob o Fotopico de 661.6 keV.
Obtidos a partir dos Espectros Gama Medidos ao Longo do
Comprimento e Largura Ativos do Elemento Combustivel
IEA-34.

[EA-34 Medida Area
/1 17421 £ 136
2 26008 + 203
Comprimento 13 26615 + 205
4 22783 + 272
5 16431 + 159
wl 26005 + 203
Largura 3 26615 + 205
w2 26671 + 203

Os perfis de queima encontrados para o elemento
combustivel TEA-34 sdo mostrados na Fig. 4 (perfil de
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queima ao longo do comprimento ativo) e na Fig. 5 (perfil
de queima ao longo da largura ativa).

Area sob o Fot
i

4 € A

Comprimento Ativo / (Unidades Relativas)

Figura 4. Perfil de Queima ao Longo do Comprimento
Ativo do Elemento Combustivel [EA-34.
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Figura 5. Perfil de Queima ao Longo da Largura Ativa do
Elemento Combustivel IEA-34.

Nota-se a semelhan¢a entre os perfis de queima
obtidos para o elemento combustivel irradiado [EA-34
(Figs. 4 ¢ 5) e aqueles mostrados na Fig. 2.

A pequena discrepincia observada no perfil de
queima ao longo da largura ativa pode ser explicada por
imprecisdes no posicionamento do conjunto detector
quando da realizagdo das medidas. decorrentes da
necessidade de realizd-las rapidamente para diminuir a
dose recebida pelos pesquisadores.

REFERENCIAS BIBLIOGRAFICAS

[I] Olander. D. R.. Fundamental Aspects of Nuclear
Reactor Fuel Elements. Technical Information Center -
U. S. Department of Energy, p. 184, Springfield, 1976.

[2] Blanpain. P.Leenders. L.. and Zwicky, H. U., Non-
Destructive Burnup Determination: Expenmental
Investigation on Low Burnup Gadolinia Fuel, Burnup
Determination of Water Reactor Fuel, IAEA. p. 39,
Vienna, 1989.

[3] Rasmussen. N. C.. Sovka. J. A. and Mayman. S. A.,

The Non-Destructive Measurement of Burn-up by



Gamma-Ray Spectroscopy. Nuclear ~ Materials
Management. IAEA. p. 829 - 849_ Vienna. 1966.

[4] Terremoto. L. A. A.. Espectrometria Gama em
Combustiveis Nucleares Irradiados. Relatério Técnico
IPEN-CNEN/SP. PSE.REN.COPESP.003. p. 20-27. Sio
Paulo. 1996.

[5] Gouffon. P.. Programa IDEFIX - Manual do Usuirio.
Laboratério do Acelerador Linear. Instituto de Fisica da
Universidade de Sdo Paulo. S3o Paulo. 1983.

[6] Terremoto. L. A. A.. Eletrodesintegracio do **Th
por Emissio de um Néutron. Dissertacio de Mestrado.
Instituto de Fisica da Universidade de Sdo Paulo. p. 39.
Sdo Paulo. 1986.

[7] Kestelman. A. J. v Guevara. S. R.. Determinacion del
Quemado en Combustibles Tipo MTR Mediante
Espectrometria Gamma con Cristal de INa(T1), CNEA -
CAB, p. 5 - 6. Bariloche. 1988,

[8] Bibichev. B. A., Maiorov. V. P.. Protasenko. Y. M. and
Fedotov. P. 1. Measurement. of Fuel Burnup and
Uranium and Plutonium Isotope Content of VVER-440
Fuel Assemblies Based on the Ratio of **Cs and “'Cs
Activity, Nuclear Safeguards Technology 1978. Volume 1.
IAEA. p. 387 - 394. Vienna. 1979.

[9] Dias. M. S.. Determinacio da Queima do
Combustivel pela Técnica de Espectrometria Gama
Nio-Destrutiva. Anais do VIH Encontro Nacional de
Fisica de Reatores e Termohidraulica.
CNEN/ABEN/IAEA. p. 173 - 178. Atibaia. 1991,

[10] Knoll. G. F. Radiation Detection and
Measurement. John Wiley & Sons Inc.. p. 424 <427. New
York. 1989.

ABSTRACT

This work describes the fundamental aspects of a
method that uses gamma-ray spectroscopy in order to
perform  non-destructive  burnup measurements  in
irradiated MTR fuel elements. Experiments based on such
method will be conducted at the storage pool area of the
IEA-R1 research reactor. Some preliminary results are
presented.
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