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RESIMO

* Foram feitas determinacdes de queima, por espectrometria gama nio
destrutiva de elementos cambustiveis usados de baixa (IE2-14) e de alta ativi-
dade {(IEA-80) do reator IERMR-1, usando o Cs-137 camo menitor de queima. Para '
medir a distribuicdo de Cs-137 nesses elementos- foi usado um detector Ge(Li) !
de volume = 73,7cm3, em dois sistemas de medidas com geometria definida e roa
colimagdo. O IEA-14, retirado do carogo a aproximadamente 20 anos, apresenta !
un espectro game essencialmente devido ac Cs-137. O IEA-80, com tempo de res-'
friamento de aproximadumente 5 anos, mostra um espectro gama mais complexo de-
vido a outros produtos de fissfo ainda presentes em cuantidades significativas.
As medidas do IEA~14 foram feitas em um sistema de medidas usado fora da pisci
na do reator (S.I), sendo a efici@ncia global desse sistema obtida, usando-se'
uma fonte de Ag-110m plana, extensa e calibrada. Medidas detalhadas da trans~'
migsdo gama, usando fonte de Cs-137 puntiforme calibrada, demostraram a alta

homogeneidade das placas cxxnbustive:i;.( m(m\
e
medi da ativid% IEA-80 foram feitas num-segundo siste-

ma {S.II) comlo eYemento ustivel posici};aao a 2,1gm da“superficie da pis-
cina do reator. Esse sistema—foi calibr\ade usando o IEA-14. Cm
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I. INTRODUCAO , .

Atualmente a queima dos elementos cambustiveis do reator IEAR-1
€ calculada usando-se o método de energia térmica que utiliza a energia total
gerada e a distribuicdo do fluxo de neutrons nc reator.

Cam a finalidade de verificar os resultados desres calculos e
possivelmente aumentar ¢ tempo de uso desses elementos, foram feitas medidas'
para calculo da queima de dois elementos combustiveis pelo método nio destru—
tivo de espectrometria gama. Nesse metodo a queima & relacionada com a ativi-
dade gama proveniente do decaimento de produtos de fissd@o, que funcionam como
registro da densidade de fissdo. Quando a meia vida do produto de fiss@o ra-
diocativo usado como monitor € longa, em camparagdo com o tempo de irradiacZo,
pode-se calcular a integral do fluxo no tempo a partir da densidade do moni-
tor. Desse modo evita-se um extensivo tratamento do fluxko no tempo, evitando
assim a necessidade de conhecer a histdria de irradiagdo do elemento. O Cs-'
137, com meia vida de 30 anos e com um pico (EK‘= 661,6 kev) bem definido - &
muito usado camo monitor de fissdo. ‘

A deternminacdo da distribuigdo da queima dos elementos cambusti-
veis & necessaria para a operacdo do reator e otimizacio do ciclo do ccmbusti
vel nuclear. Erros nos valores de queima introduzem erros nos cilculos de uti
lizagao do combustivel, enriquecimento, equipamento de transporte, blindagem
requerida e reprocessamento do combustivel, Todos estes fatores afetam o cus—
to da geragio da energia /3,8/.

Para o calculo dessa distribuic@o de queima por mé&todos nio des-—
trutivos, geralmente & necessario conhecer a distribuicao do fluxo de néutrons
no reator. Na medida desse fluxo podem ser usados varios tipos de detectores.
Mas, de modo geral, o prdprio detector provoca uma distorgdo no fluxo que es—
t3 sendo medido, 2 desta forma sZo introduzidos erros nes cilculos de queima.

A espectrometria gama nio destrutiva & um método importante para
a medida de queima dos elementos combustiveis irradiados. A andlise da inten-
sidade e distribuigdo da radiacdo gama, emitida pelos produtos de fiss3o con-
tidos no elemento combustivel, fornece o valor da fragdo de cambustivel consu
mida durante o periodo de irradiacdo /2/. Para produtos de fissdo, monitores
de fissdo, com meia vida longa em camparacdo com o tempo de irradiag@o, & pos
sivel calcular a queima sem necessidade de conhecimento da distribuicdo do
fluxo de néutrons.

II. TECRIA : EQUAQUES FARA CALCULO DO CONSUMO DE COMBUSTIVEL

0 cilculo do consumo é significantemente simplificado, usando a
varidvel W denominada integral do fluxo no tempo ou exposiciio definida por :
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Desse modo, no lugar de escrevermos as equagdes de consumo de
U-235, U-238, formac@o e consumo de Pu-239 em fungdo do tempo, as escrevemos '
em funcdo de W /5/.
A= Nas'9) [L- e:('&zs\«)] (2)
Gy M [1 &S ) G
Eygte = Ny (9) —g:v:g[i - 5“‘““”_” ~ @)
Qyqv) = (5401 Geas Gawn ‘—1— e’.“"‘“‘“"__ 1 - o ] (5)
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onde
/\“o) = nimero de dtomos iniciais do isGtopo fissil ou fissionavel, ini-
ciais do isStopo fissil ou fissionivel, inicialmente presente no‘ .
elemento combustivel.

Gip = Seccdo de choque média de absorgio do isStopo A.
QQ = seccio de choque média de captura do isdtopo A.
@‘gu) = consumo do isStopo A, em fungdo de W.
%(u\ = formacdo do isStopo A, em fungao de W,
Depois de ser retirado do carogo, a densidade de cada produto de
fiss3o formado poderd ser calc&lada por:

©F NI RN E By @

onde
C = contagem medida
"\ = constante de decaimento do produto de fissao .
1, = tempo de resfriamento (intervalo de tempo entre a retirada do caro

co e a medida)

= tempo de contagem

= espissura da placa do elemento combustivel

fracdo de emissao géma na energia considerada

= fator de auto-absorcio de raios gama (pax’:a parte ativa da placa)

AV I n e
]

= fator de transmissdo de raios gama, de uma das faces do revestimen
to da parte ativa
W\ =T; 0.4 = constante = produto da eficidncia global do sistema de
detecdo para a posigdo de cada placa pela area definida pelo angu~
. . lo sdlido sobre cada placa. -
(FTT-l—_— fator de transmissZo de raics gama para a i-ésima placa, pelo fa-
to de ter i-1 placas sobre ela.

Sendo fg = fator de correcio para o decaimento desse produto de '
fissfo ocorrido durante a irradiagdo, temos que a densidade total corrigida pa-
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ra o decaimento & :

= fg Ro.

Dependende do periodo de irradiacdo, e do produgo de fissdo esco
l1hido, podemos desprezar seu consumo durante a irradiacdo /5/. Para o Cs-137,'
produto de fissdo usado neste trabalho como monitor, seu consumo para o tempo’
de permanéncia dos elementos no caroco & oonsiderado desprezivel uma vez que

sua seccao de choque de absorcdo de néutrons & pequena, sendo :

Go. (2200m/s) = (0,11 X 0,03) barns e R.I. (integral de ressonin-
cia) 2 (0,3 £ 0,3) barns 141.

Em resumo para obter o valor de queJ.ma dos elementos combustiveis
estudadeos, as etapas s@c as sequintes :

1) determinar o valor dos pard@metros que influem no cilculo de
RO; -

2) calcular Ro;

3) determinar fc e entdo calcular Ny;

4) com o valer de Ny, calcular W

5) com o valor de W determinar a queima.

0 valor de W usado caro artificio para calcular a queima & in-'
troduzido porque o valor da queima n3o & devido apenas a fissdo, mas também &
transformacdo do uranio por aksorgéo de neutrons. Além disso o Cs-137 oroduzi
do é devido & fissSo do U-235, U-~238 e Pu-239, O valor de W & calculado atra-—

vés da equacgio : _gq\ W & ‘«n vd
) (~, s ] (91 et Qug [
Nx(w)_ N(o =4 Y‘q_l N Qg = co.u\IZ Souw
,..Z»_“““" N _LK \ —cmw 1
- Qayy y5 - (7) 2
sobre esta equaczo foi usada a snnpllf:.cac;ao : 1 = X<+ Z

Y = taxa de formacdo por fissio
III. ELEMENTOS DE TESTE E SISTEMAS DE MEDIDAS

II1.1l Elementos Combustiveis

‘Neste trabalho foi feita a determinacdo da queima de dois ele-'
mentos combustiveis usados do reator IEAR-1 : IEA-14 e 80. Esses elementos '
sdo do tipo M.T.R. (Material Testing Reactor), tem placas tipo sanduiche, nas
quais a liga urdnio-aluminio & revestida por duas placas de aluminio. O IEA-
14 (Fig. l.a) possue 19 placas curvas, o IEA-80 (Fig. l.b) possue 18 placas'
planas e paralelas. Na Tabela 1 sdo apresentado_s dados de fabricacao e uti-
lizacio desses elementos.
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Figura 1 : Elementos Combustiveis do Reator IEAR-1

a) Elemento IEA-14 .
b) Elemento IEA-80

(Dimencdes em mm)
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ELEMENTO DADOS DE  FAIRICACRO DADOS DE  UTILIZACKO -
Ransa Iniclal | Harsa Inlelal [tata de thtrada ] Dota de Salda | Massa Final Hassa Final
Driquecimento | 301235 (q) | total de Ulg) |no caroco do caroco de U-235(g)** | total de U(g)**
IEN-14 208 157,38 '804,27 28/08/1958 19/12/1958 157,37 804,25
IEA-80 93¢ 167,28 201,05 08/10/1568 17/01/1968 126,17 149,23

Tabela 1 - Dados de Fabricacao e Utilizacao dos Elementos Estudados (*)

* os dados de fabricagdo e utilizagdo dos elementos cambustiveis estuda-—
dos foram fornecidos pelo COURP/AOMR (Centro de Operacac e Utilizacao!'
do Reator de Pesquisa - Area de Operac@o e Manutencdo do Reator).

** calculadas pelo método indireto de energia térmica pelo COURP/ACMR.

IIT.2 Sistemas de Medidas

Na realizagdo deste trabalho foram utilizados dois sistemas de
medidas: sistema I (S.I ) e sistema II (S.II) .0 S.I (Figura 2.A, foi monta
do para medida de elementos combustiveis que apresentam baixa-atividade, de
tal modo gue permitam seu manuseic sem necessidade de blindagén para fins de
protec:élb radiologica. O 5.IT (Figura 2.B) foi montado para medida de eleren
“tos que’ apresentam uma atividade tal, que ndo permite gue sejam manipulados
fora da piscina sem blindagem para fins de protecfo radioldgica.O colimador
do S.II é, camposto de um tubo de aluminio de 2,09 metros de camprimento e
15,4 milimetros de difmetro interno, cam um cilindro de chumbo de 130 milime
tros de didmetro por 100 milimetros de altura, na base, e um cilindro de chum
bo, de 100 milimetros de didmetro por 50 milimetros de altura no topo. O tubo
€ vedado na base com lucite para impedir a entrada de agua.

A montagem mecanica de cada sistema & utilizada com um detector
Ge(Li) e egquipamento eletrdnico associado. A Figura 3 apresenta o esquema
desse detector e equipamento eletrdnico associado.
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Figura 3 : Esquema do Detector Ge(Li) com Equipamento Eletxrdnico
Associado.

Iv. MEDIDAS E RESULTADCS

No S.I foram feitas medidas detalhadas com fontes padréo e com o
IEA-14 para determinar os parametros envolvidos no cilculo da densiaade de
Cs-137 nesse elemento. Os valores obtidos para o fator de transmissdo Fé[‘ (Ta-
bela 2 ) demonstram a hoamwogeneidade das placas canbustiveis.Baseédo nisso ,
foi calculado um valor tedrico para Fp para os dois elementos, utilizando-se'
dados tirados da literatura /1,6/ e formecidos pelo fabricante dos elementos,
A eficiéncia global, n, do S.I foi abtida para varias energias de decaimento
gama da Ag-110m, para tr@s distincias fonte-detector e cam valores médios pa-
ra cada energia foi feito um ajﬁste linear por minimos quadrades. Através do
ajuste linear por minimos quadrados temos que para a eneraia dos raios gama

" do Cs-137 n(661,6 kev) = (0,582 ¥ 0,003)10~% cm?.

Os sistemas I e II foram usados para medir a atividade de Cs-137
contido nos elementos IEA-14 e IEA-80 respectivamente, em trés linhas ao lon-
go dos elementos em pontos igualmente espagados.

Pela impossibilidade de determinar diretamente a eficiéncia do
S.1I, as medidas feitas nesse sistema foram normalizadasém relacéo' as do S.I
usando~se um fator de corregdo, fator de similaridade (S). Relaciéna.ndo as ! A
contagens obtidas na linha central do elemento IEA-14 (posi¢do central (Omm )
e % 130 mm) nos dois sistemas, - temos que S = 59 % 4, independente da posicio.
A contagem devido a alta intensidade do IEA-80 foi reduzida usando-se um fil-
tro de chunbo de 7,5 mm de espessura scbre a abertura superior do colimador.
Em consequéncia as contagens obtidas no S.IT foram corrigidas pelo fator_ S,

- " ~ F
. onde FPbe o fator de transmissdo do filtro de chumbo. Pb

Os espectros dos elementos IEA-14 e 80 sfo mostrados nas Figuras
5 e 6 respectivarente, A Figura 5, na qual o espectm. do TEA-14 & camparado !
can o espectro de uma fonte de Cs-137, demonstra que nesse elemento o Gnico °*
produto de fissfo ainda existe em quantidades significantes & o Cs-137. Na fi
gura 7 é mostrada a distribuicio de Cs~137 medido ac longo da linha central !
nos dois elementos. '
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A Tabela 5 apresenta os resultados de queima obtidos.Neste tra-
balho camparando-os com os resultades previamente calculados pelo COURP/AOMR
(método indireto de energia térmica) e por Soares /5/ usando detector NaI (T1)
(método ndo destrutivo de espectrometria gama).

Posigdo da Fonte em Rela | Distincia da Fonte ao | Fator de Transmissio para
GAo &8s Placas do IEA-14 | Centro da parte ativa | uma placa do elemento !
das placas IFA-14 (F+)

Entre a 13 e 22 (P; ») 0,0 0,952 % 0,070

P78 0,0 0,956 % 0,017

P2 14 0,0 0,957 % 0,015
Sob as 19 placas HE 0,0 0,955 * 0,014
Sob_as 19 placas , - 0,0 |- 0,957 % o008 - @
Sob as 19 placas B . _130'mm(base) - | ‘0,957 £ 0,008 - - -
Sob as 19 placas +130 m(topo) - | 0,957 % 0,007

Tabela IV.2 - Fator de Transmissdc para uma Placa do IEA~14. As 4 primeiras
medidas foram feitas cam fonte de Cs-137 de atividade SAUCL e
as 3 Gltimas com fonte de Cs<137 Ge atividade 8,18 MUCi.

ELBENT| CHALTADO Qty-235) Qlv-238) F (Pu-239} Q{Pu-239)
FOR (g} lg} (9) ig)

~ + =) + - —4 Y -7

este trabalbo | (3,22 £0,33).307° | (2,13 £ 0,25).307" 42,05 210 10
IEV-14 | Soares 03200007 |7 om0 [eetza0 | -

e 2,63.107 - ‘ - -
r ‘ o Loste trabalho | 24,44 12,46 (7,96 £ 1,08).107 (7,83 21;081:207% | (1,032 £ 0,026) 1072
EA-8 y Ve BT T T T ST T T

Tabela IV,5 - Comparacfo dos Valores de Queima Obtidos Para os Dois Elemento
Analisados.
*valor calculado mais recentemente pelo COURP

Pode ser observado que os valores de queima obtidos neste traba-
lho, para o elemento IEA-14, estSo em boa concorddncia com os valores previa—
mente obtidos. Mas, para o IEA—BO, h3 uma disparidade entre os valores obti-'
dos neste trabalho e os obtidos pelo método de energia térmica (COURP-ACMR) A
razdo dessa disparidade ainda nao esta estabelecida. !

Os erros nos valores obtidos foram calculados através da equacdo

8, onde £ & fungdo de virios para@metros X; (i=l,...n)

pr e[ (axf T

D K
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n (10¢md)
Ajuste por rrﬁ'm.rms quadrados -
- (0,845 — 0,0003988) . 1074
(200 kev E 2000 kev)
0,6
0,5
s tom e sz O

Figura 4 : Variacdo da Eficiéncia Global { )
com a Energia (E)

*contagem .
~ apoo} total
AY
_. ~
. 661,6 ' Energia (kev)
Ir contagem ! 9 )
' total
1500
1000
4 {b)
| 500
h"‘w | A
T g —
661,6 ' Energia (kev)

Fiqura 5 : Comparagdo entre os espectros do IEA-14 e uma fonte de Cs-137
a} espectro do IEA-14 (tempo de resfriamento <20 anos)

b) espectro da fonte de Cs-137
Tempo de contagem = 300 seq.
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Figura 7 : Comparacdo da Distribuicdo da Atividade de Cs-137, em Funcdo da Con
: tagem total obtida, nos Elementos IEA-14(tempo de medida 600 seg.)e

IEA-80 (tempo de medida 20 seq.).

a) Esquema de Medida ccm o IFA-14 (5.I)
b) Esquema de Medida cam o IEA-80 (S.IT)

CONCLUSZO

Em porcentagem de massa os valores de queima obtidos para os ele

mentos combustiveis IEA-14 e IFA-80 do reator IEAR-1 através das medidas ndo

destrutivas de espectrometria gama sio O(IEA-14) = (0,0020 % 0,0002) %

O(IEA-80) = (13,05 % 1,3) %.

e 1

Comparando os valores calculados através da energia total gerada

no reator, temos que para valores de baixa queima (IEA-14) os cilculos atual-

mente utilizados s@o adequados, mas para nivels de alta queima (IEA-80)

ura

reavaliacdo desse método & accnselhavel, Os termos baixa e alta queima sao re
lativos ao pericdo de irradiacio dos elementos.

de ser aumentado sem prejudicar os elementos cambustiveis, para os quais
valor maximo de 40% de queima & permitido. .

As medidas indicam que o nivel de queima atualmente utilizado po

um
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