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RESUMO

Neste trabalho sfo propostas varias correlagdes isotdpicas entre os nuclideos **'Am e
*Am envolvendo dados de caracterizacfio isotopica de 8 amostras do elemento combustivel BE-
124 ¢ |1 amostra do elemento combustivel BE-120 pertencentes ao reator de poténcia 24 dgua
pressurizada da Central Nuclear de Obrigheim, Alemanha ocidental. Por meio destas correlagdes a
concentragio isotdpica destes nuclideos puderam ser estimadas com um desvio porcentual relativo
aos dados experimentais menores do que 10% em média .

INTRODUCAQ

A utilizagdo comercial da energia nuclear tem
como conseqitneia a produgdo de grandes quantidades de
rejeitos radioativos. A presenga nestes rejeitos  de
clementos actinideos e os riscos de seu armazenamento 3
geragles futuras levam-nos a considerar o seu
reaproveitamento ¢ estocagem final como um dos
problemas fundamentais da utilizacio pacifica da energia
nuclear. Esmdos indicam que enquanto os produtos de
fiss3o levardo cerca de 600 anos para atingir niveis de risco
de armazenamento indcuos os elementos actinideos levardo
dezenas de milhares de anos até que os niveis de risco para
0 seu armazenamento atinjam valores priximos aqueles de
quantidade equivalente de minério de urdnio .

Segundo Koch [1] , baseado em dados da
literatura[2] , até o ano 2000, considerando-se apenas os
paises de economia aberta, serfio produzidas dezenas de
toneladas de americio, clrio ¢ neptinio .

Atualmente as principais estratégias de
gerenciamento de combustiveis nucleares irradiados
consistem em seu  armazenamento  direto  ou
reprocessamento. () armazenamento direto apesar de ser no
momento a solugio mais econdmica, sua pratica aumenta o
risco radiolégico [3] a longo prazo. O reprocessamento
deste material visa a recuperagio de urdnio ¢ pluténio
presentes para sua posterior reutilizagiio [4] enquanto que
05 demais actinideos ¢ produtos de fissio permanecem nos
rejeitos do processo. A recuperacio dos elementos
actinideos americio, cirio ¢ neptinio, vem sendo estudada
de modo a reduzir-se ainda mais os [5] riscos radiolégicos
de armazenamento a longo prazo .

Uma opgdo que vem sendo estudada para o
destino final destes nuclideos consiste na sua reutilizagio
em combustiveis de reatores ripidos de poténcia [6] . Esta

técnica , conhecida como transmutagio nuclear permite ,
por meio de reagdes nucleares tais como captura de
neutrons, fissdo, (n,2n) etc., sua transformaglio ou em
nuclideos estiveis ou de meig-vida curta ou simplesmente
em nuclideos enos perigosos (7] .

A partir de 1975 com o desenvolvimento de
estudos para ramilizacio dos clementos americio, cirio e
neptunio, a transmutacio nuclear tomou novo impulso
sendo hoje considerada como uma opgdio para a eliminacio
de clementos actinideos com as seguintes vantagens (7] :
melhor utilizaglio do potencial energético do urdnio,
simplificacdo dos procedimentos para o armazenamento
dos rejeitos, reduciio nos custos de armazenamento e
transporte, grande reducdo nos riscos de armazenamento a
longo prazo, aumento de custos na geraglo de energia de
apenas 4.8 a 5,2% para reatores a dgua pressurizada de
cerca de 2% para reatores regeneradores rédpidos.

Embora a transmutagfio nuclear ainda nfio scja
uma técnica universalmente aceita [8] uma das
conseqiléncias do progresso dos estudos nesta drea foi o
aumento do interesse comercial dos actinidcos outrora
considerados rejeitos nucleares ¢ a necessidade do
desenvolvimento de metodologias para sua andlise e
previsio de formacdo .

Uma das técnicas potencialmente promissoras é a
técnica de correlagdio isotdpica por meio da qual, baseado
em dados de um histérico analitico provenientes de
centrais de reprocessamento de combustiveis nucleares
irradiados, sfo estabelecidas equagBes matemiticas
relacionando pardmetros tais como a queima sofrida pelo
combustivel, razbes isotdpicas, concentragles isotdpicas
elc., as quais tornam possivel uma previsdo da formacio
dos nuclideos de interesse [9] .

Durante a descarga ¢ armazenamento do
combustivel nuclear irradiado, o americio é um dos



principais responsaveis pela atividade alfa deste material.
Formado por trés isétopos de meia-vida longa [10] (**'Am
= 432,6 anos; **Am = 141 anos; **Am = 3730 anos) ¢
altamente tdxico ¢ quando absorvido pelo organismo
humano concentra-se principalmente nos ossos, pulmdes e
figados . Segundo valores publicados pela Comissio
MNacional de Energia Nuclear [11] , baseado em dados
fornecidos pela International Commission on Radiological
Protection [12] , o americio se apresenta como um dos
elementos de maior risco no que diz respeito aos limites de
ingestdo ¢ inalagdo permissiveis aos trabalhadores .

No passado algumas correlagdes isotdpicas com os
nuclideos *'Am ¢ ?®Am foram estudadas para
combustiveis de diferentes reatores nucleares [13]. A
metodologia para determinacio da concentragio destes
nuclideos nas amostras baseou-se na medida das razdes
isotépicas  *?Am/"'Am e **Am/"Am por meio da
técnica de espectrometria de massa ¢ a determinacdo da
concentragio do nuclideo **'Am por meio da técnica de
espectrometria alfa [14] . Os resultados encontrados nfio
foram satisfatérios ji que segundo Koch ¢ Wellum[15] a
determinagio quantitativa destes nuclideos, baseada na
técnica de espectrometria alfa, acarreta um  erro
experimental de cerca de 10%.

A partir de 1982, com a disponibilidade de
solugbes tracadoras enriquecidas no nuclideo **Am, foi
possivel determinar quantitativamente a concentracio dos
isotopos do eclemento americio em amostras de
combustiveis nucleares irradiados com uma precisfio de aié
0,5% por meio da técnica de diluigio isotdpica aplicada a
espectrometria de massa [16] . Entretanto, nfio hd na
literatura internacional um amplo sistema de pesquisa da
taxa de formaclio dos diferentes isétopos do elemento
americio em reatores nucleares, assim como um estudo
comparativo destes valores como resultado proveniente de
um inventario isotopico.

OBJETIVO DESTE TRABALHO

O objetivo deste trabalho consiste em trazer uma
contribuicio ao desenvolvimento de metodologias para
determinagiio da concentraciio e previsio de formagdo dos
isotopos majoritarios do elemento americio formados por
transmuta¢io nuclear durante a irradiago de combustiveis
nucleares em reatores de poténcia.

A técnica escolhida foi a de correlagio isotdpica.

Pretende-se também propor critérios estatisticos
para o0 estabelecimento das correlagdes isotopicas
comparando os resultados obtidos com aqueles encontrados
na literatura internacional.

PARTE EXPERIMENTAL

A parte experimental deste trabalho foi
desenvolvida junto ao grupo de radioquimica e analise
isotdpica do Institut for Transuraniun Elements |,
localizado no Kemnforschungszentrun Karlsruhe, KFK, na
cidade de Karlsruhe, Alemanha Ocidental .

Caracterizacio das amostras. Existem diversas
estratégias para a obtengdio de dados para o estudo de
correlagdes isotopicas [9] . '

Neste trabalho adotou-se um modelo baseado em
dados de caracterizagiio quimica ¢ isotdpica provenicntes
de um mesmo reator nuclear. Assim sendo, foram
selecionadas 4 varctas do elemento combustivel designado
pela sigla BE-124 ¢ uma vareta do elemento combustivel
designada pela sigla BE-120. Ambos o0s eclementos
combustiveis sio formados por 180 wvaretas com
enriquecimento em **U de 3% e 2,83% respectivamente e
pertencem a planta nuclear de Obrigheim equipada com
um reator a 4gua pressurizada com 350 MWe de poténcia
[17] .

A concentragdo isotdpica dos isitopos de urdnio ,
pluténio [ 18 ] e americio [ 19 ] foram obtidas por meio da
técnica de diluigdo isotdpica aplicada a espectrometria de
massa. A queima sofrida pelas amostras foi determinada
pelos métodos radioquimico, *'Cs [ 20 ] e espectrometria
de massa , "*Nd [ 21 ]. Os dados relacionados aos produtos
de fissdlo gasosos foram fornecidos pelos operadores da
planta de dissolugdio.

Critérios estatisticos adotados no estabelecimento das
correlacbes isotOpicas. Como descrito anteriormente,
correlagies isotdpicas definem basicamente uma relagio
matemética entre duas quantidades diferentes. Dessa
forma, ao estabelecerem-se correlagbes isotopicas um ponto
importante a ser definido consiste nos critérios estatisticos
a serem adotados para o ajuste dos pontos e identificagiio
daqueles fora do ajuste. Existem na literatura um grande
nimero de artigos sobre este assunto nfo havendo.
entretanto, um consénso sobre quais os critérios de
avaliaciio da qualidade do ajuste que devam ser adotados.

Neste trabalho o ajuste de pontos foi feito por
meio do método dos minimos quadrados [ 22 | ¢ para
equagdes do primeiro ¢ segundo grau . A avaliagio do grau
do polindmio foi feita por meio da andlise da varianga,

Para conjuntos de dados em que ambos os ajustes
sio adequados faz-se uma avaliacfio do comportamento dos
residuos. Se a diferenca entre os termos referentes a
regressdo obtidos pelos ajustes forem da mesma ordem de
grandeza dos residuos opta-se pelo ajuste linear por ser
mais simples.

Uma avalia¢fio da adequagdo do ajuste é feita por
meio da razfio entre a varia¢io residual ¢ variagdo devido 4
regressdo, termo conhecido como coeficiente de correlagio
multipla ao quadrado, R? .

R* wvaria entre zero ¢ um. Nos casos em que o5
pontos estiverem bem ajustados a soma dos quadrados dos
residuos serd pequena e ovalorde R = 1.

Neste trabalho a qualidade do ajuste foi aceita para
valores de R® 20,90, o que representa, em termos
percentuais, um ajuste entre os pontos = 90%.

No caso do ajuste linear a equacdo foi, na pratica,
usada para estimar a concentragio das amostras por
interpolagio e os limites de detecgdio dos procedimentos



analiticos. A imprecisio admitida para os parimetrosa e b
foi de 15% .

Para o caso das equag¢les quadraticas adotaram-se
0s mesmos critérios.

Assim sendo a existéncia do ajuste, sua qualidade e
identificagio dos pontos suspeitos foi feita da seguinte
forma:

- determinagio dos estimadores das constantes das
equagdes ¢ avaliagio de sua imprecisiio;

- andlise de varidncias ¢ residuos;

- andlise do coeficiente de correlagdio quadritico, R ;

- teste da hipdtese y = F(x);

- anilise da precisfio dos parimetros a ¢ b;

- testes de influéncia de cada observaciio individual no
ajuste;

- andlises dos limites de confianga e previsdo;

- andlise grafica dos pontos ajustados.

RESULTADOS E DISCUSSAO

Em todo o estudo realizado [ 23 ] foram definidas
cerca de 21 correlagdes isotdpicas para cada nuclideo de
interesse. Neste trabalho , entretanto , serdo apresentadas
apenas alguns exemplos de cada tipo estudado .

As equacdes encontradas foram divididas em trés
categorias a saber: concentra¢io isotépica versus razio
isotopica, concentragio isotdpica versus concentracio
isotdpica e concentragio isotdpica versus pardmetros do
reator.

Todos os dados de concentragio isotopica
apresentados neste trabalho referem-se a concentragio
relativa ao numero de atomos pesados inicialmente
presentes no combustivel ( [IMA )

Nas Tabelas 1 a 5 sfio apresentados os resultados
dos ajustes encontrados, critérios estatisticos (E%=precisio
percentual dos estimadores das constantes, F = valor

tual para o qual a hipitese Y = F(x) ¢ rejeitada e
R = coeficiente de correlagdo quadritico) ¢ os pontos fora
do ajuste para cada equagiio estudada (PFA). Observa-se
algumas amostras embora ajustem-s¢ bem a certos
conjuntos de dados e serem consideradas fora de ajuste
para outros. As razes para este comportamento podem ser
atribuidas a erros experimentais na medida de um dos
parimetros ou a fatores associados as caracteristicas
nucleares de cada parimetro com relagio a queima,
espectro de néutrons etc. . Nestes casos sempre que
possivel procura-se analisar uma outra amostra da mesma
regiio comparando-se os resultados. Caso contrério,
elimina-se simplesmente a amostra do ajuste desde que o
mimero de amostras a serem eliminadas nio ultrapassem a
30% do mimero total de amostras envolvidas. Verifica-se
que o nuclideo **'Am, ao contririo do que consta na
literatura [13 ] , correlaciona-se bem principalmente por
meio de equagdes de primeiro grau, exceto para correlagdes
envolvendo a razio isotdpica '¥ Xe/ "' Xe, e as
concentracdes isotopicas *Puw/IMA e *'PwIMA para as
quais o melhor ajuste foi obtido por meio de equacdo
parabdlica .

Amm?ﬂﬁmmfmdeg‘iumepm
todas as correlagies envolvendo o nuclideo ™ Am este
comportamento foi atribuido a erros experimentais .

TABELA 1 - Correlagdes Isotdpicas entre a Concentragdo
Isotépica do nuclideo **' Am Versus Razdes Isotopicas
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TABELA 2 - Correlagdes Isotdpicas entre a Concentracio
Isotépica do nuclideo **'Am Versus Concentragdcs

Isotdpicas

B/ IHA = AEXeCKS

er | A Ex B x| B2 F | eea
238, e - 1
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O nuclideo **Am apresentou um comportamento
mais complexo que pode ser entendido pela sua cadeia de




formagdo . Embora tenha se correlacionado
preferencialmente por meio de equagdes do segundo grau
ocorrem casos de equagdes de segundo grau ¢ parabdlicas.

TABELA 3 - Corre Isotdpicas entre a Concentragio
Isotépica do nuclideo “*Am Versus Razdes Isotdpicas
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TABELA 4 - Correlagdes Isotdpicas entre a Concentragio
Isotépica do nuclideo **Am Versus Concentragdes
Isotdpicas

No conjunto das equagdes definidas ndo foi
observado influéncia do enriquecimento inicial das
amosiras ji que a amostra 747 ajustou-se bem a maioria
das corrclagies esiudadas . Observou-se, também , uma
maior dificuldade de correlacionamento das amostras de
baixa queima , principalmente a amostra 744 . Em ambos
0S casos , entretanto , estas observagies devem ser vistas
com reservas pois o numero de amostras analisadas foi
muito pequeno

TABELA 5 - Corrclagles Isotopicas Concentracio
Isotdpica Versus Parimetros do Reator
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"Queima do combustivel

? Deplegio

Nas tabelas 6 ¢ 7 sio apresentados uma

dos valores de concentragio isotdpica dos

nuclideos estudados obtidos experimentalmente por meio
da técnica de diluigdo isotopica aplicada a espectrometria
de massas [ 19 ]| ¢ aqueles estimados utilizando-se as
correlagdes isotGpicas estudadas neste trabalho . De modo a
avaliar a consisténcia interna dos dados , para cada
nuclideo , ¢ para cada amostra , foram calculados os

valores médios estimados (M) , desvio padriio percentual
(%e),e desvio percentual da média relativo aos dados
experimentais .

Os resultados mostram que, tomando-se quer o
umﬁmﬁutoﬂldnsuqtuq&mqﬁuumahmindiﬁduﬁs,
a concentragio do nuclideo “*'Am pode ser estimada com
uma precisfio interna média de 4% ¢ exatidio , em relagio
aos dados obtidos experimentalmente, de cerca de 4 % em
valores absolutos . Mesmo para a amostra 740 |
considerada fora dc ajuste para todas as cquagdcs csiudadas
¢ com problemas de contaminagio , fica evidente a
consisténcia das equagles definidas neste trabalho .

Para o nuclideo **Am os valores de precisio
interna ¢ ecxatidio sio de cerca 7% e 2,5%

respectivamente.




CONCLUSOES

Os resultados apresentados neste trabalho
demonstram claramente o potencial da técnica de
correlagdo isotdpica quer na verificagdo da consisténcia de
resultados analiticos provenientes da caracterizaciio
isotdpica de combustiveis nucleares irradiados quer na
avaliagio e previsfo de formacdo do conteddo isotépico dos
principais nuclideos envolvidos durante o processo de
fissdo nuclear sendo , portanto , um importante
instrumento no campo salvaguardas do material nuclear .

Conclui-se também , que os critérios estatisticos
adotados foram compativeis com o nimero de amostras
analisadas e, principalmente, com a diversidade de valores

Foram também estudadas correlagles isotopicas
envolvendo o nuclideo **Am . Entretanto ,devido a sua
pequena taxa de formagdo os resultados obtidos
apresentaram desvios muito grandes .
de queima por ¢las apresentadas .

TABELA 6 - Avaliagio da concentra¢io do nuclideo
*! Am por meio das equagdes definidas neste trabalho

Amostra I THA = 1077
Vular -
El'ﬂl'l.l'l— T8 Ta0 Tl T2 T3 T4 T4S T&AT
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MM 'puj4.e08| 29,40(2,824| 35.072|4.008| 2.544 [3.918(8, 450
oo '"wale,e24| s a3z, 5me| - |4.208| 2.7m9 [4.417[6.078
e e |4,042| 28,2302,738| 5,207(3,708| 2,457 |4.188] *
" |u.|:m 20.69(2,658| 5.097(4.407| 2,388 |3,801

|t“r.rr""l:r s.011| 28,77(2,884| 8,228(3.982| 2,413 [4.011
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TABELA 7 - Avaliagio da concentragio do
nuclideo **Am por meio das equagdes
definidas neste trabalho

MW mrva x 1077

Amomtra | TIE | TAD | THL | T42 | TA3 | T44 | TAS | T4V
¥Yalor expg
rissntal |5,708|T,967)1,038 8,681 |4,698(0,576 |4.105|12. 18

Farisstres

Quelisa (FT)|8. 281 |a_amin_m o.084(¢.233| = [3.855|11.13
w ol B.m I.mlﬂ.m Lﬂi nlsu "!m 12.20

MWy |s,882|7, 7381, 087 |7, 508 4. 475 0.54404.231 12,22
Wwama  |s,488|7,202|1,040(0,024 (4,588 - [4.101
Wousiia  |5,981]9, 08801, 111 |8, 047 (e 153| - |3.832|10,77
e VST s.:ulu.mm.m 8,201 I:.m 0,618(4,198| -
“iowmw | - |7.980| - |e.ema|e, 77| 0,57T|4.000| -
V3T s THA 1s.mm.m1-u.m 8,880,582 0,8950(4.354(12,02
338,,23% lg,645|7,771|1.079(7, 812 |4, 487 0.520(4.268 (12,33
38,,23% ls,248|7,203|1.000(8, 022 |4, 841| - [a.128] -
WOpyr?¥y| - |8, 188(1.128(8,082|4. 189 0,557|4.264(12.38
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/e | - |7.227|0.m0|8. 500|053 - |e.EBe
13 e ¥y |5 000, 1251, 100 |0, 51| - | 0, =27 -
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ABSTRACT

This work discusses the use the isotope correlation
technique as a prognosis tool for americium isotopes
produced during the irradiation of nuclear fuels in a
nuclear power reactor . The results obtained by this
technique allowed to estimate the isotope composition and
isotopic concentration of **'Am and ***Am with an
average deviation of 10% ,relative to the experimental
values obtained by using the isotope dilution mass
spectrometry technique .
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