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RESUMO

Este trabalho apresenta as medidas preliminares realizadas de taxas de reagdo, ao longo da
direcdo radial da pastilha combustivel, obtidas a partir da irradiagdo e posterior espectrometria
gama de uma fina lamina de UO; de uranio natural (pellet), amostrada em funcdo de didmetros
internos diferentes, a partir da utilizagdo de diversos colimadores de chumbo de diametros
varidveis. Da mesma forma ¢ apresentada uma comparagdo com os mesmos valores obtidos
através dos calculos com o cdédigo MCNP-4C [4,5]. Por fim, foi realizado o célculo da taxa de
captura de reagdo de captura radioativa no >**U (C8).

1. INTRODUCAO

O conhecimento das taxas de reacdo nuclear no combustivel de um reator ¢ um problema
fundamental na area de Fisica de Reatores. De seu conhecimento podemos obter informagdes
extremamente importantes sobre a operacdo e seguranca em um reator nuclear. Com o
conhecimento preciso dessas taxas podemos determinar varios parametros tais como a taxa de
queima de combustivel de uma central nuclear e assim determinar o tempo do ciclo de paradas
para recarregamento do combustivel nuclear ou o espectro de energia dos néutrons que ¢ um
parametro fundamental, ndo s6 para se estimar com precisdo as taxas de rea¢do no interior do
nucleo do reator, mas também se estimar o tempo de vida de uma usina nuclear, ja que o fluxo de
néutrons rapidos no vaso de pressdo determina a sua fragilizagdo devido aos danos por
irradiagdes. No quesito seguranca, o conhecimento preciso das taxas de reacdo no combustivel
permite estimar de forma precisa a taxa de geragdo de calor, verificando se as mesmas se
encontram dentro das especificacdes técnicas de projeto.

Dada a grande dificuldade experimental de se medir as taxas de reacdo no combustivel nuclear,
estas sdo normalmente estimadas a partir de calculos de Fisica de Reatores que utiliza varios
programas (Ex: MCNP) e suas bibliotecas de dados nucleares associadas (ENDF, JENDL, etc).
Muitos destes valores calculados se valem de calculos de auto-blindagem nas ressonancias do
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81U obtidas a partir de métodos como o de NORDHEIM [1] ¢ BONDARENKO [2] que
aparentemente superestimam a taxa de rea¢do nuclear de captura radioativa nestas ressonancias.
Isto pode ser observado a partir da comparacio de medidas do indice espectral **p com valores
calculados do mesmo que sistematicamente indicam a sua superestimacao [3].

2. METODOLOGIA EXPERIMENTAL

O reator de poténcia zero IPEN/MB-01 foi especialmente desenvolvido para a medi¢cdo de uma
grande variedade de experimentos na area de fisica de reatores. Assim nele € possivel determinar
varios parametros fisicos que podem ser usados como benchmark experimental para checar
metodologias de calculo e dados nucleares comumente usados em projetos de reatores. Uma
descricdo completa do reator pode ser encontrada na referéncia [4].

A obtengdo da variacdo da taxa de reacdao de captura radioativa ao longo do raio combustivel de
uma pastilha combustivel ¢ realizada a partir do corte de uma pastilha normal, obtida de uma
vareta combustivel experimental desmontavel. Assim a unica diferenca do diminuto disco de UO,
em relagdo a pastilha normal foi a sua espessura que passou de 10,5 mm para apenas 0,4906 mm,
ap6s o corte além de ter sido feita a partir de uma pastilha de uranio natural. O objetivo ao se
cortar a pastilha combustivel ¢ minimizar os efeitos de auto-absorcdo gama durante a
espectrometria gama do alvo (disco de UO,) irradiado. O diametro do disco ¢ o mesmo da
pastilha combustivel, ou seja, 8,49 mm e a massa medida numa balanga de precisdo para o disco
cortado ¢ de 0,28261 gramas.

Apos a confeccdo do alvo o mesmo ¢ posicionado no interior de uma vareta combustivel
desmontavel, posicionado entre as pastilhas 9 (inferior) e 10 (superior), correspondendo a uma
cota axial de 94 mm acima do inicio do comprimento ativo de combustivel no ntcleo do reator
IPEN/MB-01 . A vareta combustivel vez ¢ inserida no centro do reator na posi¢do M-14, sendo a
configuragdo de varetas no nucleo a padrao retangular 28x26 varetas combustiveis. A vareta
combustivel desmontavel contendo em seu interior o diminuto disco de UO, foi entdo irradiada
por 1 hora a poténcia de 100 watts com as barras de controle do reator BC#1 e BC#2 mantidas
igualmente retiradas (59%). A temperatura da 4gua (moderador) foi monitorada por 12
termopares que registraram uma temperatura média de 20,6 ° C.

No dia seguinte a irradiacdo, a vareta combustivel experimental ¢ retirada do nucleo do reator,
sob monitoragdo da prote¢do radiologica e transportada para o laboratério para assim ser
desmontada no interior de uma capela de chumbo (Gloved Box), a fim de se retirar o disco de
UO, irradiado e dar inicio a sua espectrometria gama num sistema de detec¢do de germanio hiper-
puro (HPGe). Tal sistema, calibrado em energia, tem a sua curva de eficiéncia global de
contagem obtida a partir de uma fonte padrio de FEu-152. A distancia utilizada para
espectrometria gama do disco foi a de aproximadamente 5,9 cm do detector, correspondente a 6*
gaveta no castelo de chumbo do sistema HPGe. Foram realizadas as espectrometrias gama dos
diametros menores (3,0, 4,0, 4,5, 5,0 ¢ 5,5 mm) para os diametros maiores (6,0, 6,5, 7,0 , 7,5,
8,0, 8.1, 8,2, 83, 84 ¢ 8,5 mm), pois de outro modo a incerteza estatistica dos diametros
amostrados menores seria bem menos precisa . O tempo de espera para o inicio das contagens foi
de 17 horas apos o término da irradiagao.

INAC 2007, Santos, SP, Brazil.



A reacio nuclear de captura radioativa ocorre nos atomos de **U que ao absorverem um néutron
se transmutam no U de meia-vida de 23 minutos tornando-o dificil de ser detectado. Assim
opta-se pela detec¢do do **’Np, radionuclideo oriundo do decaimento do **°U e que tem uma
meia-vida maior (2,335 dias) e que facilita a deteccdo da radiagdo gama por ele emitida. O
fotopico gama no qual acompanhamos o decaimento gama do “**Np estd centrado a energia de
277,6 keV sendo emitido com uma probabilidade de emissdo gama de 14,38% [3]. Na
espectrometria realizamos um minimo de 30 aquisi¢cdes de 900 segundos cada, chegando a um
maximo de aproximadamente 70 aquisi¢des, dependendo do periodo de aquisicdo de dados na
espectrometria gama. As medidas realizadas ao longo do dia permitiram um numero de
aquisi¢des menores, enquanto as medidas realizadas no comego da noite e que se estendem de
madrugada, permitiram um nimero maior de espectros gama. Os colimadores utilizados nestas
medidas foram construidos com a finalidade de amostrarem diferentes raios (diametros) do disco
irradiado de UO; e podem ser visualizados na Figura 1 dada a seguir:
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Figura 1 — Colimadores de diAmetro d (mm) com seu suporte de acrilico.

A base de acrilico (lucite) serve de suporte ao colimador que amostra regidao a de interesse na
folha (didmetro), impedindo que fétons gama contribuam nas contagens no detector de Germanio
hiper-puro (HPGe). Além do acrilico, foram utilizados e apoiados no mesmo, placas de latdo e
aluminio com a finalidade de blindar a radiacdo secundéria (espalhada) que contribuem de forma
indesejavel na borda gama durante a espectrometria. A Figura 2 mostra o posicionamento do
colimador e da respectiva blindagem no compartimento onde ¢ realizada a espectrometria.
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Figura 2 — Colimador e respectiva blindagem utilizadas na obtencao do fotopico gama do
Np (277.6 keV).
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3. ANALISE DOS DADOS OBTIDOS NA ESPECTROMETRIA GAMA

A partir dos espectros obtidos no programa Maestro que amostra as contagens integradas do
fotopico gama do Np-239 a energia de 277,6 keV em func¢do do diametro (raio) amostrado no
disco de UQO; irradiado e do tempo de espera, , € possivel se tracar uma reta média (Programa
ORIGIN) e se obter o valor médio da contagem ao término da irradiacdo (Coy ) para um dado tipo
de colimador utilizado, ou seja em fung¢ao do raio amostrado. Este procedimento apresenta o
mesmo resultado daquele de dividir as contagens em classes e se ajustar uma distribuicdo
gaussiana aos valores de contagem corrigidos quanto ao decaimento radioativo para obtengao do
Co e que permite obter da mesma forma o seu valor médio.

A partir desses valores médios ¢ possivel obter valores relativos e absolutos de taxa de captura.
Os valores relativos sdo obtidos diretamente do grafico de Co médio e facilitam a comparacao
com os valores obtidos através de célculo.

Os valores absolutos de contagem sdo obtidos a partir da relagdo:

G

C8 = : :
Y fy Mg 1 —exp(=""A. -]

Onde ™ fy ¢ o fator de auto-blindagem da vareta para o fotopico de 277,6 KeV do **’NP que vale
1,058, I ¢ a probabilidade de emissdo gama de energia 277,6 KeV do *’NP e vale 14,38%,
M1 ¢ a eficiéncia global de contagem para o fotopico de 277,6 KeV do **NP ¢ vale 0,01531 +

0,00142, ")\ é a constante de decaimento do 2ZINP que vale 3,44 x 10°e 4 éo tempo de
irradiacao que vale 1 hora.

4. RESULTADOS
4.1 Tabelas

Os resultados obtidos das contagens ao término da irradiagdo (Cy) podem ser visualizados na
Tabela 1 para os diversos colimadores utilizados e que amostram os respectivos raios do disco de
UQO,; irradiado. Estes valores (Cy) sdo diretamente proporcionais a taxa de reagcdo de captura
radioativa ¢ na mesma tabela se encontram os seus valores relativos normalizados em relagao a
contagem maxima referente ao colimador de didametro 8,5 mm e também ¢ possivel através da
relacdo (1) obter os valores absolutos de taxa de captura (C8).
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Tabela 1 — Valores das Taxas de Reaciao de Captura Radioativa obtidos em func¢io do raio

da pastilha Combustivel do Reator IPEN/MB-01.

Raio da pastilha Taxa de reagdo de Valores Valores Absolutos
combustivel de UO, captura radioativa * normalizados (C8)
(cm)
0,14975 1,50249 + 0,08356 0,0354 £ 0,0019 52973,68 +
2946,10
0,19592 4,38736 +0,10333 0,1034 + 0,0024 | 154686,3 + 3643,1
0,2235 5,76794 £0,11216 0,1359 +0,0026 | 203361,7 + 39544
0,261 12,44718 £ 0,17776 0,2932 £ 0,0042 | 438853,4 + 6267,3
0,2735 13,94925 + 0,22839 0,3286 £ 0,0054 | 491812,3 + 8052,4
0,298 19,15531 + 0,283 0,4513 £ 0,0067 | 675363,7 + 9977,8
0,32325 23,49695 + 0,31034 0,5536 +0,0073 828438 + 10941
0,34675 27,274 £ 0,35794 0,6425 +0,0084 961606 + 12619
0,378 32,47995 £0,39111 0,7652 £ 0,0092 | 1145154 + 13789
0,40375 38,47714 £ 0,49943 0,9065 £ 0,0117 | 1356598 + 17608
0,40958 39,1186 +0,56581 0,9216 +0,0133 1379215 + 19949
0,41475 41,58257 + 0,6299 0,9796 + 0,0148 | 1466087 + 22209
0,41958 40,35749 + 0,50068 0,9508 £ 0,0118 | 1422894 + 17653
0,42483 40,07233 +0,63671 0,9440 + 0,015 1412840 + 22449
0,4275 42,44735 +0,83319 1+0,0196 1496577 + 29375

* Valores relativos de taxas de

reagdo referentes as taxas de contagem média (Co) ao término da

irradiagdo, dos fotopicos gama do **’Np, centrado a energia de 277,6 KeV.

O experimento foi reproduzido pelo codigo MCNP-4C [5,6] utilizando-se a biblioteca de dados
nucleares ENDF-BVI.8 ¢ os resultados podem ser visualizados na Tabela 2 dada a seguir.

Tabela 2 — Valores obtidos da simula¢io utilizando o codigo MCNP-4C

Raio da pastilha combustivel Taxa de reacdo (valores Valores normalizados
(cm) relativos) *
0,134239 4,69622 x 10~ 0,0808
0,189842 4,78294 x 107 0,1631
0,232508 4,90005 x 10~ 0,2474
0,268477 4,99034 x 10” 0,3332
0,300167 5,10993 x 10” 0,4211
0,328816 5,31006 x 10” 0,5124
0,355162 5,52099 x 10™ 0,6074
0,379684 5,85956 x 10” 0,7082
0,402716 6,53097 x 10” 0,8205
0,4245 1,04300 x 10~ 1
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4.2 Comparacdes entre valores experimentais e obtidos por calculo

Abaixo podemos visualizar na Figura 3 o grafico comparativo entre os valores relativos das taxas
de reagdo de captura obtidos experimentalmente com aqueles simulados pelo c6digo MCNP-4C,
a partir de dados nucleares gerados pela biblioteca de dados nucleares ENDF-B.VI.8 .
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Figura 3- Comparacio dos Valores de Taxas de Reac¢do ao longo
do raio (cm) da pastilha combustivel do Reator IPEN/MB-01
(relativas).

A partir do grafico da figura 3 foi feito um ajuste de uma curva com os dados simulados no
MCNP-4C para poder haver uma comparacao direta entre os raios. Desse ajuste construiu-se o
gréfico (figura 4) a seguir:
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Figura 4 — Comparacio dos Valores de Taxas de Reacio
com raios simulados iguais aos experimentais.
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5. CONCLUSOES

Os resultados preliminares obtidos sdo satisfatorios e se referem as taxas de reacdo de captura
radioativa ao longo do raio da pastilha (disco) combustivel obtido em todo o espectro de energia
dos néutrons. Pretende-se fazer esta comparagdo para a parte epitérmica do espectro de energia
dos néutrons na continuacao deste trabalho, a partir da irradiagdo do disco combustivel de UO,
com cobertura de cadmio. O cddmio discrimina a taxa de captura para néutrons lentos ja que
possui uma altissima se¢do de choque de absor¢ao do cadmio para os néutrons térmicos.

Comparando-se os dados medidos relativos aos simulados pelo MCNP-4C constata-se que os
mesmos apresentam uma distribuicdo espacial semelhante quanto a forma ao longo do raio da
pastilha combustivel, no entanto até 0,30 cm de raio o calculo parece superestimar os valores das
taxas de reacdo , quando a partir deste valor de raio da pastilha passa a subestimar em menor
magnitude os valores experimentais.
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