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RESUMO

Este trabalho descreve a realizacdo de testes de sipping nos elementos combustiveis tipo placa que
estavam sendo utilizados no nucleo do reator de pesquisa |EA-R1, com o objetivo de identificar em
gual deles havia ocorrido falha no revestimento durante uma operacéo de rotina do reator. Foram

empregados como indicadores de falha
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isotopos radioativos do iodo detectados nas

amostras correspondentes ao elemento combustivel IEA-156. A atividade especifica em cada
amostra, assim como a taxa média de vazamento para a dgua do recipiente em que se efetuou o teste,
foram medidas para o **'Cs. Uma comparago entre taxas de vazamento medidas é estabelecida para
os combustiveis nucleares tipo dispersdo UsOg — Al eligaU — Al.

Keywords: nuclear fuel elements; research reactors; fission products.

I.INTRODUCAO

O teste de sipping € uma técnica ndo destrutiva
usada para avaliar a integridade estrutural do revestimento
de combustiveis nucleares irradiados, cujo fundamento
consiste na deteccdo do vazamento de produtos de fissdo
radioativos gama-emissores. Em periodo recente, no &mbito
do IPEN/CNEN-SP, o uso desta técnica restringia-se a
medidas para monitorar elementos combustives irradiados
gue ja haviam sido retirados em definitivo do nucleo do
reator de pesquisa IEA-R1 e se encontravam armazenados
na piscina de estocagem [1], pois ndo havia ocorréncia de
falha em elementos combustiveis no nlcl eo.

No dia 30 de julho de 2001, durante operacéo de
rotina a poténcia de 2 MW, foi constatada a liberagdo de
produtos de fissdo gasosos para a &rea do sagudo da piscina
do reator. Andlises detalhadas feitas logo ap6s o incidente
mostraram que esta liberagdo foi causada por falha em um
dos elementos combustiveis tipo placa em uso no nacleo do
reator. A principa andlise efetuada consistiu em testes de
sipping, empregados tanto em cardter qualitativo, visando
identificar qual dentre os 24 elementos combustiveis havia
fahado, quanto quantitativo, com a finaidade de
determinar a taxa média de vazamento dos produtos de
fissdo paraa dgua

Identificou-se 0 elemento combustivel |IEA-156
como fahado. Este elemento combustivel, fabricado no
IPEN/CNEN-SP, contém, no cerne de cada uma de suas 18
placas combustiveis planas paralelas, UsOg disperso em
aluminio, com uma densidade de 2,3 gU/cm® e grau de
enriquecimento do uranio em **U igual a 19,88 %. O
material de revestimento das placas combustiveis do
elemento é aluminio ASTM 1060 [2]. Este elemento estava

em uso no nicleo do reator desde o dia 08 de setembro de
1997 e havia atingido um grau de queima igual a 21,95 %.
E importante destacar que outros 5 elementos combustiveis
com caracteristicas de fabricagdo idénticas foram
introduzidos no nicleo do reator naguela mesma data e
continuam operando sem apresentar qualquer problema até
hoje[3].

Estas circunstancias tornam particularmente
interessante conhecer o(s) ponto(s) exato(s) do elemento
combustivel |EA-156 em que houve falha do revestimento,
com a finalidade de determinar 0 que a causou. Inspecdes
visuais detalhadas, feitas com uma camera subaquética
resistente a radiagdo, foram incapazes de indicar a
localizag@o da falha, pois muito provavelmente a mesma
estd situada em dreas internas do elemento combustivel.
Exames em células quentes, onde este elemento
combustivel falhado pudesse ser desmontado e seus
componentes manipulados, seriam de grande gjuda nesta

investigagao.

I1. TECNICASEXPERIMENTAIS

Para redlizar o teste de sipping, cada um dos 24
elementos combustiveis foi retirado da posi¢éo que ocupava
no nucleo do reator IEA-R1, teve seu bocal inferior
conectado a um tubo de plastico rigido e foi colocado
dentro de um tubuldo de aluminio (com 12 cm de didmetro,
3 m de comprimento e aproximadamente 33 litros de
volume), conforme mostra a Fig. 1. Durante estas
movimentagdes, monitoradas continuamente por uma
equipe de protecdo radioldgica, a profundidade na qual se
encontrava o elemento combustivel irradiado nunca foi
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menor que 1 m, medido a partir da extremidade superior do
mesmo, de maneira que a dose equivalente na superficie da
agua em momento algum ultrapassou 20 mrem/hora. Antes
de serem iniciados os testes, o tubuldo foi lavado com &gua
desminerdlizada para reduzir, tanto quanto possivel,
qualquer tipo de contaminagéo residual de radionuclideos.

O tubuldo, com o elemento combustivel dentro, foi
suspenso de maneira que sua extremidade aberta ficasse
acima da superficie da &gua, sendo entéo fixado aponte da
piscina por meio de uma corda de nylon. Em seguida, um
total de 150 litros de agua desmineralizada foi injetado
através do tubo de pléstico rigido e fluiu pelo elemento
combustivel, lavando-o conforme mostra a Fig. 2. Ap6s
encerrada a lavagem do elemento combustivel, uma
amostra de &gua do tubul@o foi coletada para medir a
radiacdo de fundo. A amostra foi acondicionada em um
pequeno frasco plastico (110 ml) e submetida
posteriormente a medidas de espectrometria gama.
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Figura 1. Representacdo Esquemética do Carregamento de
um Elemento Combustivel Irradiado.

O elemento combustivel foi entdo deixado em
repouso dentro do tubul&o durante um intervalo de tempo
maior ou igua a 4 horas. Ao término deste tempo de
repouso, devidamente anotado, ar comprimido foi injetado
através do tubo de plastico rigido durante 2 minutos, com a
finalidade de homogeneizar a solucdo que conterd produtos
de fissBo no caso de haver falha no revestimento do
elemento combustivel. Uma amostra desta solugdo foi
coletada em um pequeno frasco pléstico (110 ml) e
submetida a medidas de espectrometria gama.

ApOs decorrido um novo tempo de repouso, desta
vez maior ou igual a 8 horas, a operagdo descrita no
parégrafo anterior foi repetida e uma segunda amostra foi
coletada. Todos os frascos usados para coletar amostras
eram idénticos.
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Figura 2. Representacdo Esquemética da Lavagem de um
Elemento Combustivel Irradiado.

Todas as etapas da operacdo de coleta das amostras
foram monitoradas constantemente por uma equipe de
protecdo radiol 6gica

E importante estabelecer a diferenca entre tempo
de repouso e tempo de sipping. Enquanto o tempo de
repouso € o intervalo de tempo decorrido entre a coleta de
duas amostras sucessivas, 0 tempo de sipping € sempre
medido a partir do instante de encerramento da lavagem do
elemento combustivel.

Todos o0s 24 elementos combustiveis do nucleo
foram submetidos a testes de sipping de acordo com o
procedimento descrito acima. Para tanto, foram utilizados
simultaneamente 5 tubul 6es de aluminio idénticos.

As medidas de espectrometria gama foram
efetuadas utilizando um detector HPGe de volume igual a
130 cm?®, com resolucdo de 1,71 keV e eficiénciarelativa de
26,1 % para o raio gama de 1332,5 keV do ®Co [4]. A faixa
de energia abrangida pelas medidas se estendia desde 50
keV até 2800 keV. A aquisicdo de dados era efetuada com
um analisador multicanal acoplado a um microcomputador
através de uma interface de controle.

Durante as medidas, o detector HPGe foi
encaixado na parte superior de uma blindagem cilindrica de
chumbo, dotada de abertura lateral mével que possibilitava
a colocacdo de amostras em seu interior. Em cada medida,
o frasco pléstico contendo a amostra de &gua coletada era
posicionado dentro da blindagem de chumbo e préximo da
janela do detector por meio de encaixe em um suporte de
madeira, fixado previamente na base da blindagem, de
modo a manter constante a geometria de contagem. Cada
espectro de raios gamafoi obtido como resultado de medida
com duragéo de 4000 segundos em tempo Vvivo.

A calibragdo em energia do detector HPGe foi
efetuada usando um total de 92 fotopicos de 15 fontes de
calibracdo [5]. As energias dos fotopicos foram ajustadas
como uma fun¢do polinomia de segundo grau dos canais
correspondentes nos espectros de calibracdo. Através desta
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calibracdo, foi identificada a energia e, por conseguinte, a
origem de todos os fotopicos observados nos espectros
gama resultantes de medidas nas amostras coletadas. Nestes
espectros, a presenca de fotopicos correspondentes a raios
gama emitidos por produtos de fissdo indica haver falha no
revestimento do elemento combustivel.

Para fins de identificagdo do elemento combustivel
falhado, esta andlise qudlitativa é suficiente. No entanto,
uma vez confirmada a ocorréncia de falha no elemento
combustivel IEA-156, decidiu-se determinar também a taxa
média de vazamento de pelo menos um dos produtos de
fissdo para a dgua. A escolha recaiu sobre o **'Cs em razéo
principalmente da meiavida longa e da facilidade de
solubilizag&o em &gua deste radionuclideo [1].

Assim, as amostras coletadas correspondentes ao
elemento combustivel falhado foram guardadas com
cuidado durante 6 meses, para permitir o decaimento de
todos os produtos de fissdo com meia-vida mais curta.

A calibracdo em eficiéncia do detector HPGe para
aenergia de 661,6 keV, na geometria fixa de contagem, foi
efetuada por meio do uso de uma solugdo padréo de **'Cs,
contida em um frasco pléstico idéntico aos usados para
coletar amostras de agua nos tubuldes. Esta solugdo padréo
tinha uma atividade de (100 + 3) kBq na data em que a
eficiéncia do detector foi medida. O valor da eficiéncia
resultou e = (7,66 + 0,23).10°>,

Em cada espectro, apés o fotopico correspondente
aenergia de 661,6 keV ter sido localizado, determinou-se o
nimero liquido de contagens sob 0 mesmo por meio do
programa IDEFIX [6]. Este programa, adaptado para uso
em microcomputadores, determinou a &ea e a posicdo
exata do fotopico de 661,6 keV gjustando a0 mesmo uma
funcdo gaussiana. Além de uma gaussiana, 0 programa
gjustou um polinémio de segundo grau ao fundo continuo
existente na regido do fotopico, descontando-o em seguida.
Por fim, o programa forneceu os erros estatisticos e o chi-
guadrado reduzido para cada gjuste efetuado, permitindo
inclusive visudiz&lo em detahe na tea do
microcomputador.

Uma vez determinado o valor do nimero liquido
de contagens (Area) sob o fotopico correspondente aos
raios gama com energia de 661,6 keV, a atividade
especificaA de **'Cs naamostra foi obtida como

Area |4

A=—— D
e><T><1g xVol

onde e é a eficiéncia do detector HPGe para a energia de
661,6 keV na geometria fixa de contagem, T é a duragdo da
medida em tempo vivo, I, € a intensidade absoluta de
emissdo do raio gama, Vol é o volume da amostra coletada,
| éa constante de decaimento do *'Cs ety é o intervalo de
tempo decorrido entre a data de coleta da amostra e a data
do inicio damedida.

Por fim, a taxa média R de vazamento de **'Cs
para a agua, a partir do elemento combustivel falhado, foi
obtida através da seguinte expressao:

_A- Ay
t- 4

R 2

onde A, e A; s80 respectivamente as atividades especificas
de ®¥'Cs nas amostras coletadas ap6s tempos de sipping
iguaisat, et;.

I11. RESULTADOS

Conforme destacado, uma amostra da agua do
tubul&o foi coletada logo ap0s a lavagem de cada elemento
combustivel, com a finalidade de medir a radiagéo de fundo
atraveés de espectrometria gama. Um espectro de raios gama
tipico, obtido como resultado destas medidas, € mostrado
na Fig. 3. A procedéncia dos fotopicos presentes no
espectro foi identificada por meio da calibragdo em energia
mencionada anteriormente. E importante destacar que o
espectro gama caracteriza-se pela ausénciatotal de produtos
de fissdo, apresentando apenas os fotopicos mais intensos
do fundo natural, juntamente com produtos de ativagao.
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Figura 3. Espectro de Raios Gama Resultante de Medida
com Duracdo de 4000 Segundos em Tempo Vivo, em
Amostra Coletada logo apdés a Lavagem do Elemento
Combustivel |EA-154, indicando a Procedéncia dos
Principais Fotopicos Observados.

Em se tratando dos elementos combustiveis ndo
falhados, a auséncia total de produtos de fiss@o constituiu a
principal caracteristica também de todos os espectros de
raios gama resultantes de medidas em amostras de agua
coletadas apds os tempos de sipping dentro do tubul&o,
mesmo 0s mais longos. Um espectro de raios gama tipico,
obtido como resultado destas medidas, é mostrado na Fig.
4. Em comparacdo com os espectros de raios gama obtidos
em medidas da radiac8o de fundo, observa-se uma presenca
bem mais acentuada de produtos de ativacdo, entre os quais
se destacam #*Na, *'Cr, ®°Co, "*"Ag e ¥'W.
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Figura 4. Espectro de Raios Gama Resultante de Medida
com Duracdo de 4000 Segundos em Tempo Vivo, em
Amostra Coletada apés um Tempo de Sipping igual a 1106
Minutos do Elemento Combustivel |EA-154 dentro do
Tubul&o, indicando a Procedéncia dos Principais Fotopicos
Observados.

Entretanto, em caso de falha no revestimento do
elemento combustivel, ocorrem alteragdes drasticas nas
caracteristicas dos espectros de raios gama obtidos através
de medidas em amostras coletadas apOs os tempos de
sipping dentro do tubuldo. A presenca de diversos produtos
de fissBo passa a ser amplamente predominante e a
atividade total da amostra aumenta consideravelmente,
conforme é mostrado na Fig. 5. Todos os produtos de fissdo
observados apresentam grande facilidade de solubilizacgo
em &gua. Os isétopos radioativos do iodo aparecem com
destaque. Este padréo de espectro foi observado apenas em
medidas efetuadas nas duas amostras correspondentes ao
elemento combustivel 1EA-156, fato que o identificou
como falhado.
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Figura 5. Espectro de Raios Gama Resultante de Medida
com Duracdo de 4000 Segundos em Tempo Vivo, em
Amostra Coletada apés um Tempo de Sipping igual a 1144
Minutos do Elemento Combustivel Falhado |EA-156 dentro
do Tubuldo, indicando a Procedéncia dos Principais
Fotopicos Observados.

Para determinar a taxa média de vazamento de
produtos de fissdo para a &gua, as amostras correspondentes
a0 elemento combustivel falhado I1EA-156 foram medidas
apos 6 meses, fornecendo espectros de raios gama com o

aspecto mostrado na Fig. 6. Dentre todos os produtos de
fissdo observados anteriormente, restaram apenas 0s
isotopos radioativos de césio que possuem meia-vida mais
longa, com destague para o **'Cs.

Sabendo-se que a constante de decaimento
radioativo do **'Cs é | = 7,2925.10% s* e a intensidade
absoluta de emisséo do raio gama de 661,6 keV é14= 0,851
[7], a atividade especifica A de **'Cs em cada amostra
medida foi determinada por meio da expressdo (1),
resultando conforme mostraa Tabela 1.

TABELA 1. Area sob o Fotopico de 661,6 keV, Atividade
Especifica A de *'Cs e Tempo de Sipping t para cada
Amostra correspondente ao Elemento Combustivel Falhado
IEA-156.

Amostra | Area [contagens] A [Bg/l] t [min]
Primeira 4353+ 89 1534 + 56 251
Segunda| 8543+123 | 3011+ 101 1144

Por fim, a taxa média de vazamento de **'Cs paraa
agua, a partir do elemento combustivel falhado |EA-156,
foi obtida utilizando a expressdo (2) e os dados contidos na
Tabela 1, resultando R = (1,65 + 0,13) Bg/l.min.
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Figura 6. Espectro de Raios Gama Resultante de Medida
com Duracdo de 4000 Segundos em Tempo Vivo, em
Amostra Coletada apds um Tempo de Sipping igual a 1144
Minutos do Elemento Combustivel Falhado IEA-156 dentro
do Tubuldo, indicando a Procedéncia dos Principais
Fotopicos Observados. A Medidafoi efetuada apds 6 Meses
de Decaimento da Amostra.

V. DISCUSSAO

Ao redizar testes de sipping em elementos
combustiveis irradiados que se encontram armazenados ha
longo tempo em piscinas de estocagem, o produto de fissdo
gama-emissor adequado para uso como indicador de falha é
o “Cs. Elevado rendimento na fissio, facilidade de
solubilizagdo em &gua e meia-vida longa (30,14 anos) sdo
caracteristicas que tornam este radionuclideo praticamente
a Unica opg&o neste aspecto [1].



e

Porém, na realizacdo de testes de sipping em
elementos combustiveis recém irradiados, como no caso
apresentado neste trabalho, a escolha do indicador de falha
ndo é tdo obvia. Sem duvida, elevado rendimento na fisséo
e facilidade de solubilizagdo em &gua permanecem
caracteristicas imprescindiveis do radionuclideo gama-
emissor a ser escolhido. No entanto, neste caso é desegjavel
gue a meia-vida seja bem mais curta, tipicamente da ordem
de alguns dias, para que a atividade do radionuclideo na
amostra sgja elevada e 0 mesmo possa ser facilmente
identificado no espectro de raios gama.

Os espectros de raios gama resultantes de medidas
nas amostras correspondentes ao elemento combustivel
fahado mostram claramente que Y e |, isétopos
radioativos do iodo com meias-vidas [7] respectivamente
iguais a 8,02 dias e 20,8 horas, sGo os monitores de falha
mais adequados nestas circunstancias. O **'Cs, embora
presente também nestes espectros, ndo aparece de maneira
destacada.

Se por um lado a atividade elevada dos radioiodos
mencionados torna quase imediata a identificagdo destes
radionuclideos nos espectros de raios gama de amostras
correspondentes a elementos combustiveis falhados, por
outro dificulta a redlizagdo de andlises quantitativas
precisas, pois seus fotopicos mais proeminentes (com
energias [7] de 364,5 keV no caso do **| e 529,9 keV no
caso do ) sdo encobertos, ainda que parcialmente, pela
regido continua resultante de espalhamento Compton
sofrido por diversos raios gama com energia mais elevada,
0s quais sdo emitidos tanto por eles préprios quanto por
outros produtos de fiss&o.

Nestas circunstancias, decidiu-se esperar as
amostras decairem durante 6 meses e entdo medir a taxa
média R de vazamento de *'Cs para a 4gua.

Ainda que sgja impossivel avaliar o desempenho,
sob o aspecto da liberacdo de produtos de fiss@o na
condicdo de falha no revestimento, do combustivel nuclear
tipo dispersdo apenas levando em conta o vaor de R
medido, este pode servir como base para comparagdes com
outros combustiveis nucleares.

Antes de serem transportados para os EUA, 60
elementos combustiveis irradiados que se encontravam
armazenados na piscina de estocagem do reator 1EA-R1
foram submetidos a testes de sipping e a inspegdes visuais.
A grande maioria destes elementos combustiveis estava em
bom estado de conservacdo e ndo apresentou qualquer
indicio de vazamento aprecidvel de *¥'Cs. O elemento
combustivel IEA-53 constituiu uma exce¢do, pois havia
va&rios pites de corrosdo grandes localizados ao longo do
revestimento de suas placas combustivels externas e a taxa
média de vazamento de *¥Cs medida foi a mais alta dentre
todos os elementos combustiveis testados [1].

O eemento combustivel 1EA-53, fabricado pela
empresa norte-americana Babcock & Wilcox Co. nos anos
50, tinha 19 placas curvas revestidas com aluminio e como
combustivel nuclear uma liga U — Al cujo uranio era
enriquecido a 20 % em ?*U. Na data em que foi medida a
taxa média de vazamento, a atividade total de *Cs no
elemento combustivel perfazia 1,406.10% Bg. Neste
elemento, a medida da taxa média de vazamento de *'Cs
para a dguaresultou r = (0,208 + 0,017) Bg/l.min [1].

Sabendo-se que a atividade total de *'Cs no
elemento combustivel falhado IEA-156, na data de insercéo
no tubuldo, era igual a 5,350.10% Bg, a taxa média de
vazamento de *¥Cs medida para este elemento resultou,
proporcionalmente a atividade total, cerca de 2,1 vezes
maior do que a observada no el emento combustivel IEA-53.

Antes de qualquer outro fator, é importante
considerar que as condicbes de oxidagdo dos dois
elementos combustiveis citados sdo totalmente diferentes,
uma vez que o elemento combustivel 1EA-53 permaneceu
estocado na piscina do reator durante quase 28 anos.

Condicoes de oxidagdo aparte, caberia esclarecer
de que maneira outros dois fatores contribuiram para a
diferenca observada nos valores relativos das taxas médias
de vazamento de *'Cs: a) tipo de combustivel nuclear
utilizado em cada elemento (dispersdo UsOg — Al no |EA-
156 x liga U — Al no IEA-53), b) caracteristicas da falha
presente em cada um dos elementos combustiveis (causa,
tipo, localizacdo, extens&o).

Entretanto, com as técnicas ndo destrutivas
disponivels, ndo foi possivel obter qualquer informacdo
concreta sobre a causa, o tipo, a localizagdo ou a extensdo
da falha ocorrida em 30/07/2001 no elemento combustivel
IEA-156.

Exames em células quentes, onde este elemento
combustivel falhado pudesse ser desmontado e seus
componentes manipulados, seriam de grande gjuda nesta

investigagao.

V.CONCLUSAO

Testes de sipping foram empregados com sucesso
no IPEN/CNEN-SP para identificar falha em elementos
combustiveis que estavam sendo utilizados no nucleo do
reator de pesquisa IEA-R1. Os testes tiveram tanto caréter
qualitativo, visando identificar qual dentre os 24 elementos
combustiveis havia falhado, quanto quantitativo, com a
finalidade de determinar a taxa média de vazamento dos
produtos de fissdo para a agua.

Diferentemente do que ocorreu nos testes de
sipping realizados em elementos combustiveis armazenados
durante um longo tempo na piscina de estocagem do reator
—em que **'Csfoi o produto de fissdo escolhido tanto como
indicador de falha quanto para andlises quantitativas — nos
testes em elementos combustiveis recém irradiados a
utilizag&o dos isétopos radioativos do iodo **!1 e | como
indicadores de falha se mostrou mais adequada. A presenca
destacada destes produtos de fiss@o no espectros de raios
gama das amostras correspondentes a0 elemento
combustivel |EA-156 acabaram identificando-o como
falhado.

A taxa média de vazamento de **'Cs para a agua,
a partir do elemento combustivel falhado IEA-156, foi
medida esperando-se as amostras decairem por 6 meses. O
valor obtido resultou, proporcionalmente aatividade total,
pouco maior que o dobro encontrado para um elemento
combustivel estocado (IEA-53) que apresentava varios pites
de corrosio ao longo do revestimento das placas
combustiveis externas. Uma comparagdo mais conclusiva
entre o desempenho, sob o aspecto da liberacdo de produtos
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de fissGo na condi¢do de falha no revestimento, dos dois
tipos de combustivel nuclear usados (dispersdo UsOg — Al
no IEA-156 e liga U — Al no IEA-53) requer um estudo das
caracteristicas da falha presente em cada um dos elementos
combustiveis.

Exames em células quentes adequadas para
manuseio de combustiveis nucleares irradiados, as quais o
Brasil ainda ndo possui, seriam de grande valia para estudar
estas caracteristicas, o que ndo foi possivel com as técnicas
ndo destrutivas disponiveis na piscina de estocagem do
reator.
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ABSTRACT

This work describes sipping tests performed on
MTR fuel elements of the IEA-R1 research reactor, in order
to determinate which one failed in the core during a routine
operation of the reactor. Radioactive iodine isotopes I
and ¥, employed as failure indicators, were detected in
samples corresponding to the fuel element IEA-156. The
specific activity of each sample, as well as the average
leaking rate, were measured for **'Cs. The nuclear fuels
UsOg — Al dispersion and U — Al aloy were compared
concerning their measured average leaking rates of **'Cs.
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