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RESUMO

Neste trabalho foram sclecionados clementos da famitia dos actinidcos para o cstudo do ciclo
Tandem entre os rcatores dc Angra<l ¢ Embalse. Isso foi fecito através da sua meia-vida. secdo de
choque total. conceniracdo na descarga de Angra-l ¢ também pela atividade.” Os nuclideos
sclecionados foram: Am-241. Am-242m. Am-243 ¢ C m-244. Dcsscs apenas o Am-241 apresentou
potencial de influcnciar os cilculos ncutronicos neccssarios para a determinagio do “blending”
otimo do ciclo Tandem. Determinou-sc. entdo. o peso relativo do Am-241 rclativamente ao U-233
¢. cm seguida. as expressoes do chamado Fquivalente em Queima c lquivalente em Reatividade.

I. INTRODUCAO -ciclo Tandem-2: MOX (PWR) com diluig¢do de
"1ail" do processo de enriquecimento 1Sol10pico ¢

O chamado ciclo Tandem vem sendo estudado a

alguns anos como forma de methor utilizacio do minério -ciclo Tandem-3: MOX (PWR) com dilui¢do com
de urdanio ¢ também para diminuicio do volumc ¢ da MOX do proprio CANDU.

atividade dos rejcitos finais do ciclo do combustivel

nucicar. Trata-sc da reutilizacdo do combuslivel irradiado Importanics conclusdcs foram obtidas. das quais
¢m reatores tipo PWR. previamenic descontaminados dos destaca-se. resumidamente. as scguin(ces:

produtos dc fissdo. em rcatores tipo CANDU.
) ' -aumento da qucima de extracio do rcator CANDU

Alc reeentemente. a maior parte dos trabalhos cm cerca de 3 vezes relativamente ao ciclo normal
rcalizados sobrc o itcma /i, 2. 3/ ndo lcvaram cm de urdnio nawural. para os ciclos Tandem-1 ¢ 2.
considcracio os clementos da familia dos actinideos. que
sdo importanics principalmentc no quc diz respeito a sua -diminui¢do significativa da utilizagdo dec urdnio
atividade no final do ciclo. Estc trabalho cm como natural em todos os ciclos estudados.
objctivo cstudar a influéncia destes clementos apenas sob
o ponto dc vista ncutronico. pois a atividade dos rcjcitos -0 lempo dc csiocagem ndo ¢ significativo. cm
foi cstimada cm estudos anteriores (utilizando-sc do lermos neutronicos. a partir de 1 ano.
programa ORIGEN2.1 /4/). ocasido cin quc considcrou-sc
a totalidade dos nuclidcos. -as diluicdes otimas cncontradas foram:

No cstudo ncutrdnico fcito até aqui. unlizou-sc Tandem-1: 38 4 em Unat
do programa WIMS-D/4 /5/ com sua biblioteca original Tandem-2: 26 % cm MOX do PWR
que ndo contém muitos dos actinidcos que cventualmenic Tandem-3: 83 % cm MOX do PWR
sio importantcs. Naqueles cstudos considcrou-sc 3
variagdes de ciclo Tandem especificamente para 0s -diminui¢do importanic do invemtario final dc
rcatores de Angra-1 (PWR) ¢ Embalse (CANDU). quais plutdnio. aumentando os dc produtos de fissio.

scjam:
-ciclo Tandcm-2 foi 0 que apresentou menor custo.

-ciclo Tandem-1: MOX advindo do PWR com ou scja. +.7 US$/MWh,
dilui¢io de urdnio natural.



-1 ctapa de aquisi¢io do Unat. ¢ a mais
significativa (dentro da  basc dc  dados
considerada). em tcrmos  dc custo. no ciclo
Tandem-1

¢ a descontaminacio nos ciclos
Tandem-2 ¢ 3.

-diminuigio cm cerca de 20% na atividade ¢ na
toxicidade dos rcjeitos finais no ciclo Tandem-1.

-aumento significativo na reatividade inicial para o
ciclo Tandem-i ¢ 2. que indica nccessidade de
modificagdcs no gerenciamento do combustivel
e/ou inclusio de veneno queimavet.

Os objetivos do presente trabalho sdo:

I-scliccionar  os  clementos  actinidcos mais
importanies quanto a swa meia-vida. scgio de
choque. concentragio ¢ atividade no combustivel
queimado dc Angra-1.

2-estudi-los sob o ponto dc vista neutrénico no
rcator de Embalse e

3-definir o chamado Fquivalente em Queima (EQ)
¢ Fquivalenie em Reatividade (ER) quc sdo
paramctros fundamentais na detcrminagdo do
“blending” 6timo do ciclo Tandem.

11 ACTINIDEOS RELEVANTES

Afim dc determinar quais os actinideos quc
cventuaimente serdo importantes para a queima no reator
CANDU. proccedeu-sc uma sclegdo quanto 2 sua mcia-
vida. scgdo dc choque total. concentragio ¢ atividade
presente no combustivel queimado de Angra-l. O grafico
abaixo mostra 0 decréscimo da atividade devido a
totalidade dos actinideos cm fungio do empo apos
reprocessamento (6 meses apos irradiagio) para um PWR
tipo Angra-l com 3 % dc cnriquccimento ¢ queima de
30.000 MWdi /6/.

Considcrados os parimctros de sclegdo acima
citados. os actinidcos mais importantes sio: Am-241. Am-
242 (g cn. Am-23 ¢ Cm-244.

Apds 100 anos do rcproccssamcnlo.  CSSCS
nuclideos. mais os nuclideos do U ¢ Pu. sio responsiveis
por 90 % do total da atividade presentc no combustivel.

Analisando-sc agora particularmentc no rcator de
Angra-l. através do codigo ORIGEN2. tem-sc as suas
concentragdes desses nuclideos. expressas em g/E.C.. na
tabela 1.

No programa WIMS-D/4. qualquer concentragio
abaixo de 107" avbarn ¢m ¢. na prdtica. cncarada conio
nula. O Am-242; tem meia vida dc 16.0 horas. Para
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tempos de cstocagem da ordem dc mescs. como no €aso.
sua presenga no combustivel pode ser ignorada.
Transformando as concentragées da tabela 1 cm at/bam
cm. apenas o Am-241. Am-242,,. Am-243 ¢ o Cm-244
possucm concentragdes maiores que 107 at./barn cm.

CuriesA de Metal Pesado
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Figura 1. Atividade dos Actinidcos Apos
Reprocessamento (PWR com Queima de 30.000 MWd/t. 3
% de Enriquccimento) /6/

TABELA I: Concentragio cm g/E.C. dc Actinidcos Apos
I Ano dc Estocagem

Am-241 | Am-2482m | Am-242¢ | Am-243 Cm-244

3201E+01 ] 3396101 | 4300806 | 0 7301+01 | 4 2181401

TABELA 2: Concentragido cm at./barn cm de Actinidcos
Apos | Ano dc Estocagem

Amn-241
2 499EA06

Am-242m
2.807E-08

Cm-244
S 83600

Am-243
T6021-060

Desses actinidcos. apcnas o Am-241 1cm sua
concentragdo aumentada com o tempo apos a irradiagio c.
portanto. sua atividade também aumenta. O grafico abaixo
quantifica csta informacdo atraves de sua atividade.
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Figura 2: Atividade do Am-241 Como Funcio do Tempo

de Estocagenm (PWR Com 30.000MWd/t de Queima e 3 %
de Enriquecimcnio) /6/




Além disso 0 Am-241 tem uma grande segio de
choque de captura na regido térmica que ¢
aproximadamentc igual 4 do boro natural /7/. Assim.
pardmetros do reator. especialmente o "burn-up” poderdo
scr influenciados pela presenga do Am-241. Calculos
cxecutados com o programa WIMS-D/4 para o reator de
dgua pesada japonés ATR (Heavy-Walter-Moderated-
Boiling-Light-Water-Cooled Type) mostram a influéneia
sobre o "burn-up” da acumulacio de Am-241. O gréfico
abaixo mostra cssc cfeito.
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Figura 3: Efcito do Am-241 no "Burn-up" do Rcator ATR
i

Assim. 0 Am-241. a medida que o tempo de
estocagem aumenta. sSC (Oorna mais importantc. ao
contrdrio dos outros nuclidcos selecionados.

Para se avaliar o cfeito individual de cada um
desses nuclideos. processou-sc o codigo WIMS-D/4
parametrizando as concentragdes cm termos do valores
constanies na tabela 2. Assin as variagées ficam como na
tabela 3.

TABELA 3: Faixa dc Variacdo das Concentragoes Em

elementos ndo estdo presentes. sdo mostrados nos graficos
da figura 4 a scguir.
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Processou-se também o0 caso em que nio existe
nenhum desses nuclideos para efeito de comparacio. Vale
lembrar que em todos os casos 0 combustivel utilizado no
CANDU de Embalse advém diretamente de Angra-1.
Colocado assim. diretamente. os efeitos dos elementos
actinideos sdo mais evidentes. Quando da dilui¢io com
uranio nawral ou "tail". a concentragio desses clementos
diminuira. diminuindo obviamente scus efeitos. Os perfis
de queiina de cada caso € mais 0 caso em quc esses
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Figura 4: Perfis de Queima Para Virias Concentragdes de
Actinideos (Programa WIMS-D/4)

Analisando-se os graficos da figura 4. de
imediato nota-se que 0 Am-242, ¢ o Cm-244 pouca
influéncia tem nos valores de K-efetivo ao longo da
queima. Com relagdo a0 Am-243 sua influéncia € sentida
apenas em concentragdes mais altas. No entanto. para
concentragoes menores. sua influéncia cat
exponencialmente. como mostrada na figura 5 a seguir.

Figura 3: K-efetivo Inicial Em Fungdo da Concentra¢do
do Am-243

Nesta figura. a medida que diminui a
concentracio do Am-243 o valor de K-efetivo aproxima-
sc exponencialmente do valor sem actinideo. A expressio
ajustada desta figura é:

Ker= 1.02756 + 0.38826 € - (————) h

0.00065

Para a concentracdo real na saida de Angra-l. ou
seja 7.602 10 at/barn cm. (tabela 3). o valor de K. ¢
1.4113036. Este valor ¢ cerca de 200 pcm menor que o
valor de K.; sem actinideos. Considerando-se que o
combustivel ¢ diluido em uranio natural ou "tail". a
influéncia do Am-243 scrd praticamente desprezivel.

Para o0 Am-241 o comportamento do K. inicial ¢
semelhante a0 Am-243 como mostrado na figura 6.
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Figura 6: K-efetivo Inicial Em Fungido da Concentragdo
do Am-241

A expressdo ajustada desta figura acima ¢€:

N

K= 04784+ 093724 e - (———) ()

0035

Para a concentragdo rcal na saida de Angra-l
(2.499 10" ¢ at/barn.cm) da tabela 2. o valor de Ko ¢
aproximadamente 400 pcm menor que o valor de K. sem
actinideos. No cntanto. como jd visto anteriormente. com
o tempo dc ecstocagem. a concentracdo de Am-241
aumcnta. podendo influenciar a queima de descarga
aproximadamente como mwostra a figura 3. Em outras
palavras. a diferenga de 400 pcm calculada tende a
aumentar. Assim. para cfcito de definicio de EQ ¢ ER.
além dos nuclideos do pluténio. sera incorporado tambem
o Am-241. Verificou-sc quc com o tenipo de cstocagem de
até 3 anos. a presenca do Am-241 ainda ¢ pouco scntida.
Contudo considcrando-sc que existe combustivel estocado
dc Angra-l 4 muitos anos ¢ numa eventual concretizagdo
destc projeto (ciclo Tandem entre Angra-l ¢ Embalse). o
tempo dc cstocagem poderd chegar a décadas tornando a
presen¢a do Am-241 mais cvidente. quando sc fizer um
cstudo mais dctalhado.

Il DETERMINACAO DO EQ E ER (com Am-241)

O objetivo da determinac¢ido do EQe do ER. ¢
obter-sc expressoes que dada a porcentagem em peso dos
nuclidecos rclevantes de um certo combustivel. fica
determinado imediatamente o fator de multiplicagdo
efetivo inicial ¢ a queima de extragio deste combustivel.
Esses dois parametros sdo fundamentais na determinagio
do “blending” otimo no ciclo Tandem. Uma vez
determinados os pesos relativos de cada nuclideo
especificamente para o reator CANDU da Central Nuclear
de Embalse . pode-se agora dectcrminar essas expressdes.

De acordo com a referéncia 7. mantendo-se as
caracteristicas de um ciclo. para dcterminar-sc 0 peso
relativo de um nuclideo. acrescenta-se uma porcentagem



do isotopo a ser considerado e altera-se a concentracdo do
U-235. de modo a obter-sc 0 mesmo valor da queima de
descarga (para o caso do EQ) ou o mesmo fator de
multiplicacdo efetivo inicial (para o caso do ER).
Processando-se dessa maneira. os pesos dos nuclideos de
interesse. ficam como mostrado na tabela 4.

TABELA 4: Pesos dos Nuclideos Normalizados Para o

Pu-239
Isot. P/ K-ef(0) P/ O
U-235 0.5 0.9
Pu-239 1.0 1.0
Pu-240 -0.75 -0.3
Pu-241 1.47 1.3
Pu-242 -0.07 -0.2
Am-241 -0.12 -1.54

A partir do programa ORIGEN2. obtém-sc as
concentragoes. em g/el. comb.. dos nuclideos relevantes
para 12 meses de resfriamento por cxemplo.
Transformando esses valores em porcentagem em peso.
nota-se que a porcentagem correspondente a0 Am-241 €
muito pequena. assim sua influéncia no desempenho do
combustivel serd muito modesta.

Considerando-se que a densidade do combustivel
¢ invariante quando das diluicGes. ou seja mantém-se em
89 giem’ cm qualquer caso. pode-se determiinar as
massas rclativas de cada nuclideo de intercsse atraves da
expressio:

m = [ % cm peso] x 0.089 (3)

O programa WIMS-D/4 cxige que as
concentragdes scjam cxpressas em at. barn/cm. assim
utiliza-se agora a scguinte cxpressio:

at. m Av
= (4)
barm cm M
onde:
m: massa relativa do nuclideo (tabela 10)
Av: numero de Avogadro (6.023 107)
M: massa atémica do nuclideo

Através do programa WIMDS-D/4. utilizando-se
das concentracécs calculadas como acima. obtém-se o
perfil de queima para csse combustivel (sem diluigio).

Neste grafico traca-se a rcta K = Kt que é o
chamado K-efetivo de trabalho. que para a Central de
Embalse ¢ 1.02028. Através deste valor e utilizando-se do
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critério das dreas (referéncia 2). obtém-se a queima de
extra¢do que neste caso ¢ de 26.400 MWd/t. O fator de
multiplicagio efetivo no inicio de vida é 1.411247.

Para determinar-sc as expressoes de EQ e do ER.
€ necessario agora repetir csses calculos diluindo urinio
natural ao combustivel de Angra-I.

Da mesma maneira. através do programa WIMS-
D/4 obtém-se o perfil de queima de cada caso. Através
dessas figuras. utilizando-se. como antes. do critério das
areas. determina-sc as queimas dc extracdo para cada
caso. Os valores de EQ ¢ ER sdo determinados da tabela 4
como:

EQ=09 U +Py’-03Pu’+13Pu' 02 Pu - 1,34 Am'  (3)

ER=0.5 U+ Pu®- 0.8 Pu’ +1.5 Pu' -0.07 Pu?-0.12 Am'  (6)

Grafica-sc a queima de extra¢io(Q™) versus EQ ¢
K-efetivo inicial (K-ef(inicial)) versus ER ¢ ajustando-sc
um polindmio de grau 2 em cada uma das curvas. obtént-
se as expressdes que relacionam Q™ com EQ e K-ef
(inicial) com ER.

Q==-1,734 10" +4.514 10*EQ -1,102 10" (EQ)* (N

Coeficiente de Correlacdo = 0.99713

K-ef (inicial) = 0.757 + 1152 ER -0.503 (ER )" (8)
Coeficiente de Correlagdo = 0.99907

O maior crro na determinagdo de Q™ e K-ef
(inicial) se da. (calculado pclo WIMS-D/4 e critério das
areas) para a dilui¢do de 70 %. Esses crros sio mostrados
na tabela 5 a seguir.

TABELA 5: Maior erro Para os Valores
Calculados Pg:lo WIMS-D/4 (K-cf (inicial)) e Pelo Critério
das Areas (Q™ ). Para a Dilui¢do dec 70 %

diluic. K-ef Q*
(inicial) (MWd/t)
1.245975 12.800 calculado
70 % 1.238443 13.849 _previsto
A 757 pcm 7.6 %

Essas diferencas s3o menores que aquelas

apresentadas na referéncia 3.

Assim. através das expressdes 7 ¢ 8. pode-se. de
imediato. calcular Q™ ¢ K-ef (0). com a inclusdo do Am-
241. que sdo parametros fundamentais na determinagio
do “blending” otimo do ciclo Tandem.



IV. CONCLUSOES

Dos elementos actinideos selecionados. o Am-
241 foi o que apresentou maior influéncia. ¢m termos
neutronicos. para o estudo do ciclo Tandem. Scu peso
relative ao U-235 (normalizado para o Pu-239) ¢ 0.12
para o K-cf(0) ¢ 1.54 para o Q%  Qutros actinidcos
potencialmente importantes (Am-242m. Am-243 ¢ Cm-
244) podem ser ignorados.

As expressdes que serdo usadas na determinagio
do “blending” 6timo do ciclo Tandem entre Angra-l ¢
Embalsc. com a inclusio. agora. do Am-241. serdo:

Q= =-1,734 107 + 4.514 10° EQ -1.102 10° (EQY
K-ef (inicial) = 0.757 + 1.152 ER - 0.503 ( ER )°
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ABSTRACT
This work analysis the influence of Actinides in

a Tandem fuel cycle between Angra-I and Embalse
reactors. This analysis has been done though studying the

L PR . -
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influence of halflives. total cross section. the inventory of
the actinidies in the fuel discharge of Angra-I and their
activities. The selected isotopes were-Am-241. Am-242,,.
Am-243 and Cm-244. From these actinidies. oniy- the
Am-241 shows a potential to make an influence in the
ncutronic calculation nceded to define the optimum
blending in the Tandem cvcle. Finally. the relative weight
of Am-241 with respect to U-235 was determined as well
the expression for "Equivalent Heavy Metal" and
"Equivalent Reactivity"”.
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