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RESUMO

Neste trabalho estuda-se a determinação da queima

de combustível nuclear pelo método de espectrometría Y não destrutivo.

Na obtenção das medidas foi utilizado um elemento

combustTvel, do tipo MTR (Material Testing Reactor).retirado do caroço do

reator em 1958, e que, devido ao seu longo período de decaimento, apresen

tou, num espectro Y> apenas o pico de 661,6KeV, relativo ao '37Cs .

As medidas foram realizadas em 330 pontos distintos

do elemento, utilizando-se um detector Nal, e o resultado final revelou
235que a quantidade de 0 consumida foi 3,3 + 0,8 miligramas em todo o

elemento.

~1

0 efeito de migração do Cs, dentro do elemento ,

foi desprezado pelo fato de exis t i r apenas quando a temperatura atingida

I superior a 10009C, o que não ocorre no IEAR-1
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1. INTRODUÇÃO

1.1- Considerações Gerais

~1

Até 1940, a produção mundial de minério de Urânio ar» e s t i -

mada em 7500 tons, sendo quase toda ela destinada ã obtenção do rádio, de

grande aplicação na época / 6 6 / . Posteriormente, o Urânio passou a ser

estocado pelos governos com finalidades nn l i tares, e sua produção che -

gou a at ingir 34.000 tons de minério em 1959. Em seguida a demanda foi

reduzida progressivamente, chegando a at ingir 16.000 toneladas em 1965 .

Este foi um dos fatores pelos quais o seu preço baixou sensivelmente» ya

riando de 10 dólares a l ibra de U30g em 1960 até at ingir 6,2 dólares em

1970 / 6 9 / .

A par t i r de 1970 o pr^ço do Urânio começou a elevar-se ¿comum

aumento mais acentuado a par t i r de 1973 devido a "crise do petróleo" s i

reorientação da polTti ca energética nuclear.

A energia nuclear •que em 1965 era responsável pela produção

de 900 MW(e), passou , em 1975, a ser responsável por 31.000 HW(e) / 1 0 0 / .

Atualmente o Urânio está cada vez mais caro e existem sérias

dificuldades para aquisição de seu minério. Os países que possuem grandes

quantidades desse minério ou o estão guardando como reservas estratégicas,

ou tencionam vendê-lo j á enriquecido, como por exemplo a Africa do Sul e

a Austrália. Esta última já avisou que vai exportar apenas Urânio enrique

eido, e a par t i r de 1980.

Além disso, o preço do enriquecimento tem sofrido constantes

altas a par t i r de 1970, tendo-se elevado de 26 dólares em 1970 para 42 do

lares em 1973 por unidade de trabalho separativo / 6 9 / .



Para termos una idéia dos preços do Urânio antes e após a

crise do petróleo, temos dois contratos para compra de "Yeliowcake ".que

é o concentrato de Urânio de pureza não nuclear; um realizada em 1967, an

tes da crise, e o outro realizado em 1976, apôs a crise. No orimeiro a

Sacramento Municipal Uti l i ty District comprou, da Utah Construction &

Mining Co., cerca de 1 milhão de libras peso de "Yellowcafce " por um pre-

ço inferior a $7,70/1b para ser entregue em 1971 /103/. No segundo a Penn

sylvania Power & Light encomendou ã United Nuclear 650.000 libras peso de

"Yellowcake " assim divididas /85/ :

1

350.000 libras a serem entregues eoi 1980 a $ 56/1b

200.000 libras a serem entregues em 1981 a $ 59/lb

100.900 libras a serem entregues em 1982 a $ 62/1b.

Como vemos, a energia nuclear apesar de ter um custo inferior

ã produzida por carvão ou petróleo: 12,50; 17,14 e 33,38 mi lis/Kwh, res -

pectivãmente /82/ , esta ficando com um custo cada vez mais elevado, razão

pela qual um elemento combustível deve ser utilizado at i que a queima

atingida seja a máxima permissívei, pois queimas inferiores representan

grandes desperdícios do ponto de vista financeiro.

Atualmente, o grau de queima é determinado através de cálcu-

los, os quais consistem em diversos códigos computacionais que prevent a

queima a fim de se realizar as operações de recarga /17, 8 1 / . Alguns dcs

códigos utilizam teoria de difusão em 1 grupo de energia e são tridiraensijo

na1s /96/ , ou consideram 2 grupos e são unidimensionais /79 / , e outros,mais

modernos, utilizam teoria de transporte e são bidimensionais /57/ .

A desvantagem da utilização de cálculos para determinação da

queima de um elemento combustível é os erros a que estão sujeitos, pois



1

dentro do caroço de um reator a queima não i homogênea , variando de e le-

mento para elemento e mesmo dentro de cada elemento, Esta não homogenei-

dade ocorre porque existem fatores que variam de ponto para ponto, coma

o fluxo neutrõnico e a concentração de alguns produtos de fissão absor-

vedores de neutrons, e qué influenciam na queima do combustível.

Numa conferência realizada em Viena, em 1971, concluiu - se

que o principal método , uti l izado para otimização do ciclo de combus-

t í v e l nuclear, ainda depende da tentativa e erro , e da intuição humana ba

seada em cálculos de segurança e experiencia acumulada.

Pelos motivos citados, nota-se a necessidade de adoção de um

método, que permita determinar a queima dos elementos apôs serem retirados

do caroço, com a finalidade de ver i f icar a exatidão dos cálculos de deter-

minação da queima, e as possíveis alterações a serem efetuadas a fim de

obter-se uma melhor uti l ização dos elementos combustíveis /58,64, 108/.

Deste modo, as medidas de queima permitem obter os seguintes

parâmetros considerados de grande importância na otimização do ciclo com-

bustível :

1) duração do cic lo;

2) número de conjuntos requeridos para recarga;

3} modelo ideal de recarga e descarga.

Além disso, o controle de material f í s s i l , durante o ciclo do

combustível, está se tomando um problema muito serio do ponto de vista de

segurança , devido ã grande expansão da indústria nuclear, e várias autori,

dades propõem sistemas de controle utilizando medidas não destrutivas com

o objetivo comum de estabelecer um controle mais efetivo / 7 , 30 / .



1.2- Hitodos para Determinação di Queima

A deteminação da queima, ou número de eventos de fissão ,

que ocorreu num elemento combustível apôs ter sido Irradiado num fluxo

neutrõnico, pode ser efetuada através de diversos métodos. A escolha do

método a ser utilizado depende, entre outros fatores, da precisão reque-

rida, da natureza química do elemento, dos tempos de Irradiação e resfrta

mentó* e das condições existentes para realização das medidas. De um mo-

do geral a determinação de queima pode ser feita por: métodos Indiretos,

espectrometría de massa, espectrometría a ou 6 • uso de neutrons e es -

pectrometria y.

1.2.1- Determinação por Métodos Indiretos

As medidas de queima podem ser realizadas por três métodos in_

diretos , não destrutivos, baseados em medidas de: a) reatividade; b)ener

gia térmica gerada pela fissão; e c) fluxo de neutrons utilizando a téc -

nica de ativação.

0 método utilizando medidas de reatividade foi um dos primei_

ros métodos não destrutivos a ser utilizado /6,29/. Consiste em relacio-

nar a diferença de reatividade do elemento combustível, antes e apôs a

Irradiação, com a queima de combustível.

Este método teve grande aplicação no estudo da queima de com

bustTve 1 de reatores THTR (Thorium High Temperature Reactor) que consiste

de esferas de grafita de 6 cm de diâmetro contendo pequenas esferas de Ura

nio, altamente enriquecido, e esferas de Torio. Tenta-se homogeneizar o

Entende-ae por tempo de resfriamento o tempo decorrido desde a retirada

do elemento do caroço até a realização das medidas.



r
caroço desse reator circulando as esferas combustíveis, e i de Interesse

acompanhar a queima dessas esferas, logo a análise deviser não destruti,

va, e o tempo de análise deve ser bem curto devido i alta freqüência de

circulação (da ordem de 500 esferas por hora). 0 método escolhido foi o

de medida de reatividade , utilizando o fato de que o transiente de potên

d a produzido pela passagem rápida de uma amostra através do caroço de um

pequeno reator, a velocidades da ordem de 1 metro por segundo, é essencial^

mente governado pelo efeito dos neutrons prontos, cuja produção é propor-

cional ã reatividade da amostra / 5 . 2 1 / .

0 segundo método Indireto consiste em medir o calor total pro

duzido pelo caroço, medindo-se a temperatura do refrigerante na entrada e

na saTda. Conhecendo-se a vazão e o calor especifico do refrigerante pode-

se determinar o calor retirado e relacioná-lo com o número de fissões -

ocorridas. Neste caso a queima obtida e a do caroço completo, mas utilizan

do fios monitores ( por exemplo de Cobalto) pode-se determinar o fluxo re

1ativo na posição de cada elemento, e assim obter fatores que possibilitem

determinar a queima de cada elemento /46/ .

Utilizando um método semelhante , Ramthun /9D/, estudou a pos.

sibilidade de se medir a queima através da medida da potência térmica ge-

rada pelo decaimento gama e beta, dos produtos de fissão existentes era,

uma placa combustível do tipo NTR, em função do tempo, apôs sua retirada do

caroço, encontrando resultados com desvios de 2X.

0 terceiro método Indireto consiste em determinar o fluxo ab-

soluto Integrado no tempo (exposição) utilizando-se fios monitores de Co-

balto-59 presos ao elemento combustível / ? / . Uma vez determinada a exposi-

ção, e conhecendo-se a composição do elemento pode-se estimar a queima .



Hunch / 7 8 / ao desenvolver um método que permitisse a obten-

ção da queima logo após a retirada do elemento do caroço» notou que o

espectro de um elemento combustível de 2 3 5 U , obtido com um detetor Ge(Li),

aproximadamente 50 horas após a Irradiação, não apresenta picos bem

definidos na região entre 1,0 e 1,4 HeV. Então o autor propõe a mistura ,

no elemento, de isótopos com alta secção de choque de ativação, meia-vida

grande e emissores de gamas com energia entre 1,0 e 1,4 HeV ;entre eles

109 64 59

Ag, Zn e Co , sendo este ultimo o mais indicado. Ele realizou medî

das em amostras,medindo a queima 130 horas apôs a Irradiação, e obtendo

resultados com desvíos de 10%.

1.2.2- Determinação por Espectrometría de Massa

E" um dos métodos mais antigos para determinação da queima.t

um método destrutivo, e foi muito uti l izado para obtenção de dados refe-

rentes aos produtos de f issão, como por exemplo a fração de formação (

Yield) de produtos de fissão /22.61,62,68,93,101,102/.

0 método consiste em determinar a composição isotópica, em

vários pontos dos elementos combustíveis, antes e apôs a irradiação, re -

lacionando a diferença com a queima / 9 2 / . Oe um modo geral os isótopos -

utilizados na análise são estiveis , o que faz com que a história de

irradiação seja de importância secundária , e o tempo de resfriamento um

fator que não inf lu i nas medidas.

Os produtos de fissão mais utilizados neste método são: o

Neodimio e o MoUbdenio / l i , 38 ,41 ,77 ,98 / , sendo que alguns autores u t i l i -

zam ainda outros Isótopos como Estrondo , Zirconio e Cirio /SO/.
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E o método que apresenta melhor precisão, com desvios I n -

feriores a 2* / 9 4 / . e tem sido uti l izado para comparar resultados obtidos

por outros métodos/ 3 , 56,87/* e nas usinas de reprocessamento / 5 4 / .

1.2.3- Determinação por Espectrometría a ou g

0 método de espectrometría a ou g , para determinação da

queima, baseia-se no fato de alguns elementos radioativos emitirem uma des_

sas partículas em seu processo de decaimento. Mede-se a concentração de

um elemento especifico atravis de sua atividade a ou 8 , e relaciona-se

essa concentração com a queima sofrida pelo elemento combustível. Alguns

autores mediram a concentração de produtos de fissão emissores de par t í -

cula B, como o Sr e Cs / I O / ; enquanto que outros mediram a concentra

ção de isótopos pesados emissores de partículas a , como o Tõrio , Urânio e

Plutonio /26 ,53 / .

Pelo fato das partículas a e 8 apresentarem baixo poder

de penetração > toma-se necessário a dissolução do elemento combustível e

posterior separação do isótopo a ser analisado, o que torna esse método des_

trut ivo.

A interferência da radiação gama, emitida pelos produtos de

fissão , na determinação da atividade o ou g , aumenta a imprecisão na

determinação da queima de combustível.

Um método não destrutivo, utilizando espectrometría B, foi

tentado por Mitsui / 7 4 / , que ut i l izou a propriedade de que alguns materiais

quando irradiados com gamas emitem fotoeletrons que podem ser analisados,

porém como os produtos de fissão emiten gamas num grande Intervalo de ener

gla, este método não apresenta bons resultados.



1.2.4- Determinação com Uso de Neutrons

Este método consiste em irradiar u..i elemento com-

bustível com neutrons e analisar os neutrons emitidos, que são

proporcionais ã quantidade de material fissionãvel existente no

elemento. Na análise dos neutrons emitidos pode-se considerar

apenas os neutrons atrasados /4,16,27,52,73/ , a soma de neutrons prontos
. j ,cn on nit • J i - neutrons prontos , , ,mais atrasados /60.89.97/ , ou ainda a relação • / / / .

neutrons atrasados

A determinação da queima por detecção de neutrons pode ser

realizada, também, pela técnica de transmissão de neutrons. Esta técnica

foi utilizada recentemente por Priesmeyer /86/ e baseia-se no aproveita-
235mento das ressonâncias de absorção apresentadas pelo U para neutrons de

8,78; 11,67 e 12,4 eV .

Outro método utilizado, é o da detecção dos neutrons de

fissão espontânea , atualmente estudada por Raies /88/ que tenciona util^

zar um detector de estado sólido para determinar a atividade neutrõnica de

um elemento combustível irradiado e posteriormente relacionar essa ativi-

dade com o grau de queima sofrida pelo elemento.

1.2.5- Determinação por Espectrometría y

0 método de espectrometría Y é baseado no fato de que a atî

vidade y, proveniente do processo de decaimento de certos produtos de f1¿

, pode ser relacionada com a queima sofrida pelo elemento combustível.

As medidas utilizando espectrometia Y podem ser de dois ti-

nos: destrutivas e não destrutivas.



As medidas do tipo destrut iva começaram a ser u t i l i zadas ,

juntamente com as medidas de espectrometría de n^ssa, para obtenção de

dados referentes aos produtos de f issão / 1 0 1 / . Na sua ut i l ização o ele-

mento combustível i dissolvido recolhendo-se uma pequena amostra pára

analise . A divisão do elemento em pequenos pedaços permite a detenni

nação da distribuição de queima dentro do elemento.

Muitos autores utilizaram o método de espectrometría y de£

trutivo para determinar a queima , comparando os resultados com resulta

dos obtidos por outros métodos /44,76,95/.

A Tabela 1.2.1 mostra os radiGnuclídeos mais utilizados de

acordo com o período de irradiação /40/ .

Tabela

Período

1.2

de

. 1 - Radionuclídeos indicados em

trut iva

irradiação Superior a (dias)

100

400

1800

espectrometia y

Radionuclídeo

9 5 Zr

144Ce

m C s

do t ipo des-

indicado

0 método de espectrometría y não destrutivo começou a ser

desenvolvido apôs diversos estudos acerca da relação entre a atividade y

total de elementos combustíveis irradiados, e a queima sofrida pelos mes-

mos, sendo que esta última era determinada por outros métodos /13,80,110/.

0 desenvolvimento de detectores de gamas com alta resolução

possibil i tou um grtnde avanço no método, e a par t i r de 1967 a maioria dos

trabalhos foram realizados utilizando detratores Ge(Li), e analisando sem

pre, entre os produtos de fissão, o radionuclídeo Cs /36,105,111/.
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Atualmente este método é utilizado pela Agencia Interna-

cional de Energía Atômica» em seus programas de salvaguarda, a fim de

controlar o fluxo de material físsil durante o ciclo do elemento conbustf

vel /25/.

~i

1.3- Comparação dos Diferentes Métodos

A escolha do método a ser utilizado, como jã foi dito, de

pende , entre outros fatores, da precisão requerida, do tipo de elemento

utilizado, dos tempos de Irradiação e resfriamento, e das condições exis-

tentes para realização das medidas. Por exemplo: o método indireto ut i l i -

zando medidas de reatividade i ótimo para reatores do tipo THTR, onde os

elementos são pequenas esferas e as medidas devem ser efetuadas em curtos

Intervalos de tempo, mas não é conveniente para reatores com elementos do

tipo MTR, pois o acréscimo de reatividade é uma função da distribuição de

queima, que i considerada uniforme nos elementos do THTR.

O método utilizando a técnica de ativação tende a ser o

mais Impreciso, devido ãs correções de auto-blindagem e necessidade de co

nhedmento do espectro de neutrons para avaliação da secção de choque efe_

tiva , no entanto é um método atrativo, em alguns casos, devido ã facili-

dade de aplicação /65/.

As medidas por espectrometría de massa, teoricamente, são

as mais precisas /15/, porém são destrutivas e exigem um tempo multo lon-

go para obtenção de dados. Segundo Maeck /67/, as medidas absolutas de

queima apresentam maior precisão quando o método utilizado é o de espec-

trometría de massa, e as medidas relativas são mais rápidas quando o mé-

todo e não destrutivo.

A Tabela 1.3.1 mostra algumas vantagens e desvantagens

dos diferentes métodos utilizados para determinação da queima.
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Tabela 1 .3 .1 - Vantagens e Desvantagens dos Virios Métodos para Determinação

da Queima de Elementos Combustíveis

Método

Indireto uti l izando:

Reatividade

Energia térmica

Técnica de ativação

Espectrometría de massa

Espectrometría a ou 6

Detecção de neutrons

Espectrometría Y :

Destrutiva

Não destrutiva

Vantagens

- Desvios de 22 /45 /

- Não destrutivo

- Desvios de 3% / 9 0 /

- Não destrutivo

- Não destrutivo

- Desvios de 2% / 75 /

- Desvios de 3% / 9 /

- Desvios de 2% / 4 /

- Desvios de 4* /75 /

- Desvios de 5% / 7 5 /

- Não destrutiva

Desvantagens

- Necessidade de um peque-

no reator para real izar

as medidas

- Não fornece distribuição

de queima

- Desvios de 1056 / 78 /

- Destrutivo

- E o mais demorado

- Destrutivo

- Baixo poder de penetra-

ção das partículas

- Necessidade de uma fonte

de neutrons de grande iji

tensidade

- Destrutivo

- Exigem um tempo de res-

friamento para início das

medi das

1.4- Objetivo deste Trabalho

0 objetivo deste trabalho é implantar , no Instituto de Ener-

gia Atômica, um sistema para determinar a queima , sofrida pelos elemen-

tos combustíveis do reator IEAR-1, pelo método de espectrometría y não des-

trutiva.

0 reator IEAR-1 é um reator do tipo piscina aberta, uti l i -

zado na produção de radioisótopos e em pesquisa. C moderada e refrigerado

a água leve; seus elementos são constituídos de placas com urânio enriqueci^
235

do a 932 em U ( o s elementos de n9s 1 a 79 * Inclusive , eram enriqueci^

dos a 2O9Í), e seu c ic lo de operação é de 8 horas por dia e 5 dias por semana
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a uma potência de operação de 2 MW(t).

Atualmente, a determinação da queima de seus elementos é

realizada utilizando-se o método Indireto de energia térmica. Sabendo-se

a potência térmica gerada, o tempo de Irradiação e a energia recuperada por

fissão determina-se a queima total (Q») sofrida pelo caroço. Uma vez de-

terminada a queima total, calcula-se a queima de caçja elemento (fa) atra-

vés da equação:

•i •

onde <J>. = fluxo médio na posição do elemento

$ = fluxo médio no caroço

M- = massa de material f íss i l no elemento

M - massa de material f íssi l no caroço.

Este método apresenta algumas dificuldades , pois exige pe-

riódicas determinações do fluxo.

De um modo geral as determinações do fluxo são feitas uti 11̂

zando-se placas de lucí te, com folhas de ouro em alguns pontos, colocadas

no meio dos elementos combustíveis. Como a dilatação do lucite pode causar

danos ãs placas do elemento combustível, as irradiações para ativação das

folhas de ouro, são feitas com o reator operando em baixa potência ( da O£

dem de 300 VI) o que faz com que a relação de fluxos médios obtida não seja

a mesma que ê apresentada pelo reator operando em potência normal. Além á\%_

so, essa relação varia no Intervalo entre duas determinações de fluxo.



Nota-se,então, a necessidade de determinar a queiras por um

outro método, para verificar a exatidão dos resultados obtidos pelo método

que ê empregado atualmente, objetivando uma melhor utilização dos e1eme£

tos combustíveis.

0 método a ser utilizado deve ser não destrutivo, pois as

condições de salvaguarda com que foram adquiridos os elementos combustTveis

não permitem que os mesmos sejam destruidos. Esse foi o principal motivei pe-

lo qual o método escolhido foi o de espectrometría Y n^o destrutivo.

A medida Inicial foi realizada utilizando-se um elemento aii

tigo, que ,por ter sido retirado do caroço em 1958»permitiu a utilização de

um detector Nal .
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2. HISTÓRICO

Como jã fo1 dito no Capítulo precedente, o método de espectro

metría y não destrutivo começou a ser desenvolvido após diversos estudos

acirca da relação entre a atividade y total de elementos combustíveis irra-

diados e a queima sofrida pelos mesmos.

Um dos primeiros estudos foi realizado em 1953 por Forbes e

Nyer /31/ que tentaram equacionar a relação acima mencionada.

Um dos primeiros a utilizar o método analisando a formação de

um produto de fissão específico (no caso Cs), foi Kristiamsen /55/ em

1960. Ele realizou medidas utilizando detectores Li F ( para um tempo de

resfriamento de 85 dias) e Nal ( para um tempo de resfriamento de 120 dias)

para determinar a queima de um elemento cujo consumo havia sido calculado em

torno de 210 MHD/t.

Uma análise química , realizada posteriormente» mostrou que

seu resultado apresentava um erro de 35% . Segundo ele, as causas desse er-
137

ro foram: 1) a dificuldade de distinguir os gamas de 0,661 MeV do Cs dos
95 95

gamas de 0 ,?J6 e 0,765 MeV do Ir e do Nb , respectivamente.e, 2) o des
vio apresentado no "Yield" do 137Cs.

Nos trabalhos realizados até 1965 foram utilizados detecto -

res Nal . e a análise era feita.de um modo geral, através do produto de
144

fissão Pr, que emite, em seu processo de decaimento , um gama de 2,18

MeV, um dos primeiros a ser distinguido num espectro , de um elemento com-

bustível Irradiado, obtido com um detector Nal/ 28, 84, 106/.

Como os detectores Nal apresentam baixa resolução (cerca de

U-
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50 KeV para gamas de 661,6 KeV), eles são utilizados no estudo de espec-

tros relativamente simples,, exigindo um tempo de resfriamento superior a

500 dias /33/t para que os produtos de fissão de baixa meia-vida decaiam

quase por completo.

0 desenvolvimento dos detectores semi-condutores, a partir

de 1965, possibilitou um avanço significativo no método, pois sua alta re

solução (cerca de 5 KeV para gamas de 661,6 KeV) , permite a identifica -

ção de um maior número de produtos de fissão, exigindo assim, um tempo de

resfriamento bem inferior ao exigido pelos Nal /12/ .

Os primeiros a utilizar detectores semi-condutores foram
•i»

Higatsberger e Rasmussen, em 1965. Higatsberger /47/ utilizou um detector

de Si(Li) num espectrómetro Compton, e Rasmussen /91/ utilizou um detec-

tor Ge(Li); ambos para determinar a queima sofrida por elementos combust?

veis do tipo MTR.

Um dos autores que mais estudou e utilizou o método foi

Forsyth /32/. Em 1966 ele determinou a queima de elementos cilíndricos ,

com pastilhas de U0~ e PuC^, girando o elemento em tomo de seu eixo a fim

de minimizar os efeitos de geometria /35/. Em 1967 estudou o efeito de

migração dos produtos de fissão dentro de pastilhas de UCL /37/, e em 1970

realizou medidas da queima de elementos combustíveis do reator BWR de Hal-

den, por melo da análise do produto de fissão Ru /34/.

Em 1971 Fudge /42/ determinou a queima de elementos combus-

tíveis de reatores de alta temperatura através da análise da atividade de

vários produtos de fissão, obtendo resultados médios com diferenças infe-

riores a 10%, quando comparados com resultados obtidos pelo método de es-

pectrometría de massa.

Outro a realizar medidas com elementos de reatores de alta

temperatura foi Hunt /49/, que determinou a queima de elementos combustT-
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veis do "Dragon High-Temperature Reactor" , onde o refrigerante, Helio,

atinge a temperatura de 8309C. Como o combustível era constituído de es-

feras de l»2 cobertas com gra f i t a , ele desprezou o efe i to de perdas por

migração do CS, que foi o radionuclídeo analisado. Ele analisou 33 -

elementos (24 contendo Urânio e 9 contendo Tõrio) e os resultados obt i -

dos mostraram que 60% dos elementos apresentavam queima com diferenças

inferiores a 10% quando comparados com resultados obtidos através d* cal

culos.

Cricchio / 1 9 / , em 1973, determinou a queima dos elemen

tos combustíveis do BWR de Gari g l i ano, analisando a atividade do Cs, e

obtendo resultados com desvios de 2,1%.

Apesar das vantagens apresentadas pelos detectores semi -

condutores, alguns autores realizaram medidas com detectores Nal. Em 1970

Schachter / 99 / efetuou medidas analisando o produto de fissão Cs com

um detector Nal , obtendo resultados com desvios de 10%.

Bresesti / 9 / , em 1972, mtdiu a queima de elementos combus-

t íveis constituidos de pastilhas de U0» com diferentes enriquecimentos (

do reator Trino Vercellese , um PWR de 825 MW(t ) ) . Para isso ele u t i l i -

zou dois detectores : Nal para determinar a atividade do produto de fissão

Ce, e Ge(Li) para determinar a atividade dos produtos de fissão Ru,

134Cs e Cs. Os resultados obtidos pela análise do Cs apresentaram dj[

ferenças inferiores a 5% quando comparados com o método de espectrometría

de massa.

Em 1974, Brand / 8 / concluiu que algumas razões isotópicas pe_r

mitiam uma melhor determinação da queima. Cie ut i l izou , em seus estudos,

elementos combustíveis do reator de Oodewaard ( um BWR de ciclo direto, de

163,4 MW(t ) ) , medindo sua queima por diversos métodos . Os resultados obti

dos por melo de espectrometría gama dos tipos destrutiva e não destrutiva
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1

apresentaram os seguintes desvios: 7% quando se util iza a ruão 134Cs/137Cs;

6 * para a razão 144Ce/137Cs; e 15* para a razão 106Ru/137Cs.

Gualandi / 43 / , em 1975, realizou uma s i r le de pesquisas,

utilizando elementos combustíveis dos reatores Trino Vercellese e Gariglia-

no, chegando ãs seguintes conclusões: medidas não destrutivas da atividade

do Cs podem ser usadas para determinação da queima relativa em conjuntos

combustíveis, e medidas da razão de atividade Cs/ Cs podem ser usadas

para determinação relativa da razão Pu/U.

Atualmente o método não destrutivo de espectrometría gama

i utilizado pela Agência Internacional de Energia Atômica (IAEA), para exa-

minar o grau de queima e a integridade dos elementos combustíveis, em seus

programas de salvaguarda /25/ .

A ênfase ao método i t a l , que a IAEA pesquisa, no momento,

novos detectores , de reduzidas dimensões, que apresentem alta resolução e

que dispensem o uso de Nitrogênio líquido. Segundo Lopes-Menchero /63 / , o

mais promissor i o detector de CdTe.

£"r ''-•
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3. RESUMO TEÓRICO

3.1- Equações que Regem as Densidades Atômicas dos Isótopos U, 0

Dentro de uma Placa Combustívele 239Pu

A fim de facilitar a compreensão do desenvolvimento

teórico, vamos, Inicialmente, estudar as equações q«e regem as densida_

des atómicas dos isótopos constituintes de um elemento combustível t í -

pico de reatores térmicos. De U, e do isótopo resultante da ab-

sorção de um neutron por um núcleo de U, seguida de decaimento 8 ,

o 239Pu .

Seja uma placa de urânio, plana, que apresente, ini_

cialmente, as densidades atômicas Ng(0) e Nfl(0) de 235U e 238U, respeç

ti vãmente. Submetendo essa placa a um fluxo de neutrons, a variação na

densidade atômica do U , num intervalo de tempo dt, sera dada por:

dNc(t)
a s

(E)N5(t)<KE,t)dE dt 3.1.1

onde *(E,t) ê o fluxo de neutrons com energia E no tempo t e a (E) í
235.a secção de choque de absorção do U para nSutrons com energia E.

Definindo a secção de choque de absorção média por

3.1.2
as

,t) dE

e notando que

O(E,t)dE 3.1.3
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8 variação na densidade atómica do 2 3 5U passa a ser escrita cono:

"1

3.1.4

Aplicando a condição de contomo de que no inTcio a

concentração de U i dada por N5(0), resulta:

Ns(t) - Ns(0)e' 3.1.5

Dada a dificuldade em obter-se o comportamento do

fluxo de neutrons com o tempo, 4>(t), dentro de um reator, utilizamos a

variável W , integral do fluxo no tempo, também chamada exposição, de-

finida por:

W 3,1.6

e a equação 3.1.5 passa a ser escrita como:

Ns(W) • N5(0)e" 3.1.7

De um modo análogo obtemos para a densidade atômica do

238,U , em função de W, a seguinte expressão:

M W ) • N.(O)e"

onde B é a secção de choque de absorção média do U .

3.1.8

239 -
Para o Pu a equação que rege a variação de sua densi_

— — 235 218
dade atômica e diferente das que regem as variações de ü e U,

239 -pois enquanto estes sao apenas consumidos, o Pu alem de ser consumi^
do ê também produzido , e para ele temos:
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dN,(t). ro oc,(E)N.(t)#(E,t)dEdt-
3.1.9

onde crca(E) é a secçao de choque de captura do
 2 3 8Ü (transformção de

2 3 8U em 2 3 9Pu), e oa9(E) é a secçao de choque de absorção do
 239Pu, an

bas para neutrons com energia E.

Utilizando as secções de choque médias <T ei..,e

creyendo a equação 3.T.9 em termos da variável W temos:
rees

¿ dW - N,( dW 3.1.10

Resolvendo esta equação e impondo a condição de contorno
de que N,(0) « 0, resulta :

3.1.11

- 235 30 consumo de átomos de U por cm3 — —por cm , apôs H, e dado por:

ou

Qs(«) = Ns(O) - NS(W)

Qs(W)
3.2.1

W, e dado por:
Analogamente o consumo de átomos de 2 3 8U por cm3 «nñ

Q.(W) - N,(0) [1 - e

por cm , apôs

3.2.2
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" I

Para determinar o consuno de átomos de Pu. precisa-

mos determinar. Inicialmente, a quantidade de átomos de 238tf transfor
239

mados etn Pu , apôs a exposição H, que é dada por:

<MW)x J 3. 2.3

as

( o restante do U consumi de sofreu o processo de fissão).

239PComo apos "WH tenns uma densidade atómica de Pu dada

por N»(W) ( Eq. 3.1.11), o consumo de átomos de Pu por cm , após H ,

é dado por:

QsíW) = T8^,(W) - N9(W) 3.2.4

Substituindo a equação 3.2.2 em 3.2.3 e esta última

to com a 3.1.11 em 3.2 .4 , resulta

N8{0)5 5
Q9(W) = £2—2

1-e' 1-e'

°a9 * °ae

3.2.5

as

Nestas equações de densidades atômicas de consumo os va-

lores de N.j(O) são obtidos a partir das especificações fornecidas pelo

fabricante das placas combustíveis, e as secções de choque medias são

determinadas a partir da análise de o(E) e de 4>(E), restando, como úni-

ca Incógnita,a variável W, que será obtida relaelonando-se uma formu-

lação teórica com uma medida experimental, o que será explicado no pró-

ximo ítem.
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3.3- Determinação do Valor de W (Integral do Fluxo no Tewpo )

3 .3 .1 - Parte Teórica

Seja o isótopo X um produto de fissão que emita radia-

ção gama em seu processo de decaimento e que apresente Yl , Y2 e Y3 co-
ooc ?Vl ?^fl

mo frações de formação por fissão de U , Pu e ü, respecti värnen

te . Se admitirmos que não há decaimento , nem consumo, do isótopo X du-

rante a permanência da placa combustível dentro do caroço do reator, ej»

tão a equação que rege a sua densidade atômica (Nx) no instante em que

a placa é retirada do reator, apôs sofrer uma exposição dada por Wj, po

de ser expressa pela equação:

NX{WT )=Q5(W1) J¿- Y l + Q g ^ } - ^ Y2+Q8(W1) •
1 0 0 O

as as a>

Y3 3.3.1

onde õ»(1 - 5,9 ou 8) I a secção de choque média de fissão do respect^
°fi -

vo isótopo, e —- representa a fração de átomos , do Isótopo 1, que
sofre fissão . ä»H_i.____ _.,«. i _ "Note-se que 1 - -

ã
mida por reações de captura (n ,y ) .

representa a fração que i consu

Substituindo os valores de QsfW-j). Qg(W )̂ e Q«(V

dos pelas equações 3 . 2 . 1 , 3.2.5 e 3 .2 .2 , respectivamente, temos:

, da

Y3

ae

a«

3.3.2
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3.3 .2- Parte Experimental

Consideremos um elemento combustível, de reatores nu-

cleares, constituido de M placas formadas por uma l iga de urânio e alu

mínio revestida com aluminio (elementos combustíveis do tipo HTR exis-

tentes no Inst i tuto de Energia Atômica). Admitamos que esse elementoS£

j a submetido a um fluxo de neutrons durante um intervalo de tempo t ta l

que / * <J>(t)dt = W ;̂ e que depois de retirado do fluxo neutrônico , apre

sente, na 1-isima placa, uma densidade atômica R̂  de um produto de f i s -

são especifico , emissor* de radiação gama.

Decorrido um tempo de resfriamento t c > coloca-se o e le-

mento num arranjo experimental conforme ilustrado na Figura 3 . 3 . 1 . Ajus_

tando o equipamento eletrônico associado para medir a atividade do pro-

duto de fissão escolhido, através da radiação gama emitida, obtém-se a

seguinte taxa de contagem C:

onde:

H At.
FifabWi 3.3.3

= densidade Atómica do produto de fissão escolhido, quan

do da retirada do elemento do fluxo de neutrons, na

i-ésima placa;

= espessura da parte ativa da placa combustível;

<= ãrea a t iva , da i-ésima placa que contribui com gamas

que chegam ao detector;

= constante de decaimento do produto de fissão escolhi-

do;

« fração de decaimento que resulta no gama detectado;

* fator geométrico definido pelo colimador e pela area

'ab fator de auto-absorção, da parte ativa da placa, para
o gama detectado;
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f& ' f a t o r d e transmissão do revestimento para o sana detec
tado;

fg * fator de transmissão para a i-ésima placa , em virtude
de existirem 1-1 placas ã sua frente;

n e x " eficiência do sistema (gama registrado por gama inci -
dente no detector).

Admitindo que R̂  seja constante para todas as placas, i s t o i ,

= R para 1 = 1.2...M, o fator fj pode ser escrito como

(onde fi I o fator de transmissão de uma placa) e a contagem total CL

obtida durante um tempo T (desprezível contarado com a meia vida do

produto de fissão) i dada por:

- X tc,.= RÃAe e 3.3.4

Desta equação tiramos:

R=

~

3.3.5

Convém frisar que R, cujo valor pode ser obtido experimenta^

mente, i a densidade atômica exata do produto de fissão escolhido, e

N , dado na equação 3.3.2, i uma densidade aproximada, pois no seu de-

senvolvimento não consideramos decaimento e consumo do produto de fis-

são enquanto o elemento estava no fluxo de neutrons.

Dependendo do perTodo de irradiação, e do produto de fissão

escolhido, podemos desprezar seu consumo /51/ e calcular um fator de

correção f+ que relaciona R com N , segundo a expressão:

ftR 3.3.6
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Oeste modo temos que : 19) é possTvel determinar R ex-

perimentalmente, e urna vez calculado o valor de f t determinar N . 29)

Substituindo Nx na equação 3.3.2 obtém-se o valor de Wj, e 39) a ut11j[

zação de Ŵ  nas equações de consumo, penni te a determinação da queima

sofrida pelo elemento combustível.

3.4- Estudo dos Produtos de Fissão

Um espectro gama t í p i c o de um elemento combustível obti_

do com um detector Ge(Li), é mostrado na Figura 3.4.1, onde os valores

entre parênteses indicam a energia do gama em MeV. Para obtenção desse

espectro o elemento combustível foi irradiado durante 188 dias, e o tem

po de resfriamento fo i de 363 dias /48/.

«

Pifara ».4.1- E«Mctr« «•• «•" • ! • • •« •

tft

r««trlMitM« 4% I I M I I I / 4 1 / ,

r- un
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Nesse espectro observa-se vários picos de gamas cujos

radionuciTdeos emissores estão relacionados na Tabela 3 .4 .1 . Nesta ta

bela aparecem , ainda, 3 nuciTdeos que são discutidos a seguir:

Ye

0 Pr apresenta meia vida de 17,3 minutos , um tempo

muito pequeno comparado com os perTodos de irradiação e resfriamento ,

porém o que medimos , atravis de sua atividade, não é a sua concentra-
144 -

çao , mas sim a concentração do Ce, que e seu precursor no processo

de decaimento e que apresenta meia vida de 284 dias.

106Ru

Do mesmo modo que o Pr , o Rh 5 utilizado como e l £

mento intermediário para estudo do Ru, seu precursor , e que aprese_n

ta meia vida de 367 dias.

133,Cs

O Cs apresenta mela vida de 2,05 anos, porem sua fra-

ção de formação por fissão (Yield) é muito pequena (aproximadamente
_c 235

4,5 x 10" % para U } . Acontece que no reator também hã formação de
i« _ _

Cs, que e um isótopo estável e apresenta uma secçao de

choque de captura de 30 barns, permitindo assim a formação de

134Cs como resultado da reação 133Cs{n,v)134Cs .

£ "'"-'
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Tabela 3 . 4 . 1 - Produtos de Fissão Util izados nas Hedidas de Espectrome-
t r í a Cama Não Destrutiva

Produto
de

fissão

95Mb
y b Zr
lü3R«i
lübRh

106Ru
133Cs
l3«Cs

l37Cs

'«V
I44Ce

mela vi

da /59/

35d
65d

39,6d
30 s e
130min

367d

estável

2,05a
(5)

30,17a
(5)

17,3m

284d

Yl
í

(D

6,46

6,46

3,14

0,39

0,39

6,77
4,5xlO"!

6,26

5,46

5,46

Y2
%

(2)

4,92

4,92

6,99

4,28

4,28

6,97
3,29x10*

6,69

3,83

3,83

Y3
%
(3)

5,30

5,30

6,35

2,79

2,79
6,17

1,24x10'7

6,28

4,74

4,74

ca(barns)

(2200m/s)
/109/

< 7
-

-

-

0,15

30
134

0,11

-

1,0

Esquema de
decaimento na
figura: (4)

3.4.2

3.4.2

3.4.3
3.4.4

3.4.4
-

3.4.5

3.4.6

3.4.7

3.4.7

235

(1) Yl = fração de formação , acumulada , por fissão do U /72/
239

(2) Y2 = fração de formação, acumulada , por fissão do Pu /72/

(3) Y3 = fração de formação, acumulada , por fissão do U /72/

(4) esquemas retirados da referência /59/

(5) vide referência /24/.

Convém salientar que a escolha dos produtos de fissão pa-

ra realização de medidas, depende do tempo de Irradiação, pois os produ-

tos de baixa meia-vida atingem rapidamente o regime de saturação

(taxa de formação igual ã de decaimento), o que nos Impossibilita deter;

minar a exposição e, consequentemente, o consumo. A fim de evitar este

problema, bem como de minimizar as correções ocasionadas pela variação

do fluxo com o tempo , devemos escolher um produto de fissão cuja tneia-

vida seja grande comparada com o tempo de Irradiação.
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•94

0,76»
0,7*4

0,765

4 2

Figura 3.4.2- Esquemo d* dtcoimonto do

«Zr • do

»#,6 4

48

Figuro 9.4.3 -Esqutma do dtcolmonto do

/89/.
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Figura 3.4.4- Esquema dt d*caim«nto do l 0*Rh t M U
1 0 *Ru / 5 9 / .
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Figuro 3.4.9- Etquomo dt dtcoimtnto
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,6616

«.9%

Figuro 3.4.6- Esqutmo dt
dtcalmcnto do 1 3 7 C»/89 /

£•4 4
0,13393
0,09998
0,08012
" 09903

o,e»8

t.4 a Id* «
144

Figuro 3.4.7- Etqutmo d« dtcolmonto
do144Pr • «tu precursor l 4 4 C t / 8 9 /
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A Figura 3.4.8 mostra a concentração relativa de dife-

rentes produtos de fissão, em função do tempo de Irradiação, eu elemen

tos combustíveis de urânio ( com enriquecimento superior a 20%), quando

submetidos a um fluxo constante de 10 n.cm seg .



r
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Figura 3.4.( - Conetnfração relativa 4* produto* d*
fiatflo t i * funpfo do ttmpo d« IrradlOfSo .



r
4. HEDIDAS

4 . 1 - Estudos Preliminares

0 elemento combustível escolhido para real izar as medi-

das fo i o IEA-14 por apresentar baixa dose de radiaçio (5 mR/h ã 20 cm

de distância) , o que permitiu fác i l manipulação e transporte do mesmo .

Como ele foi retirado do caroço do reator em 1958, pos-

s i b i l i t o u , ainda, a uti l ização de um detector Nal na realização das me-

didas.

Um espectro gama do elemento , obtido com o detector Nal ,

apresentou apenas o pico de 661,6 KeV, como pode ser observado na figura

4 . 1 . 1 , característico do Cs. Este foi o motivo pelo qual o Cs foi

o único produto de fissão uti l izado nas medidas.

4 .2- Descrição do Elemento Combustível

0 elemento combustível IEA-14, i do tipo MTR (Material

Testing Reactor), sendo constituido por 19 placas do tipo sanduíche: uma

placa formada por uma l iga de Alumínio e Urânio, envolvido por duas ou -

tras placas de Alumínio. Seu desenho I mostrado na figura 4 . 2 . 1 .

São os seguintes os dados fornecidos pelo fabricante, p¿

235
ra o elemento IEA-14: massa in ic ia l de U = 157,37 gramas, e massa ini^

cial de Uranio total = 804,26 gramas.



dio*)

a

4

*

/
:

•
0 SO

r¡
íL.
i]

11
3 i
!.' |li f
II a

ff ^
tf m

J \
100

Figura 4.1.1 - Espactro do
comparado com o aspactro

— »»Metr»

_ _ « _ ««Mctr*
I f A - 14

ISO

7* «• «i«

—
too

alamanto combust Ival
da fontaa da '»*Cs

c« « «• *°e»

* • • ! • «•••••fi'vtl

2r 0 MUI

1EA-14
a «<»Co

J



f

34 a/a"

a ) t l tmtn to eofflbusti'vtl

S.18O-

b) ploca combuit.'v.l \ | i g o d -

i
Figuro 4.2.1- Dttalhts do tltmtnto combustível IEA-14

J



il

Esse elemento fez parte do arranjo montado para realização

da primeira experiência de criticaiidade do IEAR-1 , em 1957, porem foi

retirado e depois, em 28/8/1958, foi reintroduzido no caroço, tendo s i -

do, finalmente , retirado em 19/12/1958.

235
A queima de U desse elemento foi calculada, pelo método

indireto de energia térmica, como sendo 2,63x10" gramas /comunicação pes_

soai/.

4.3- Arranjo Experimental e Equipamento Utilizado

0 arranjo montado para realização das medidas i mostrado na

figura 4 .3 .1 . 0 sistema de contagem é f i xo , sendo móvel apenas o con-

junto constituido pelo elemento combustível e a bandeja de luc i te . A bar[

deja de lucite é uma caixa na qual se fixa o elemento combustível e tem

a finalidade de evitar o a t r i to do elemento com a base do sistema, evitan^

do, assim, uma possível contaminação.

0 colimador uti l izado foi um furo ci l índrico , existente na

blindagem entre o elemento e o detector , de diâmetro 0,5 polegadas e de

comprimento 20 cm .

0 esquema do equipamento eletrônico util izado é mostrado na

figura 4.3.2.

4.4- Obtenção de Dados

0 elemento combustível , colocado perpendicularmente ao eixo

do colimador, foi jnoyido tanto na direçno horizontal como na direção ver

t i c a l , de tal modo que cada c'rculo existente na figura 4.4.1 representa
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o prolongamento do colimador em cada medida . Em cada linha de medidas

fixou-se as distancias : £ entre o centro do colimador e a base do

elemento que se apoia na bandeja de lucí t e , e d entre o colimador e

a primeira placa combustível.

/
0 equipamento eletrônico uti l izado fo i ajustado de modo

que o contador registrasse apenas os pulsos que caíssem dentro do fot£

pico relat ivo ao Cs (pulsos com energia entre 505 e 795 KeV), e o

tempo de contagem foi fixado em 5 minutos pelo fato de a contagem, i n -

tegrada neste intervalo de tempo, apresentar desvios estatísticos da

ordem de 0,7% (a análise de erros está no capítulo 6) .

As contagens obtidas são mostradas na tabela 4.4.1 e cor-

respondem a Ct da equação 3.3.5.

Foram realizadas medidas em vários pontos fora da parte ati^

va , mas os valores obtidos não foram si gnif i cativamente diferentes dos

valores obtidos nas medidas de contagem de fundo .

Realizou-se , periodicamente , medidas da taxa de contagem

da radiação de fundo, e da fonte de Cs, com a finalidade de ver i f icar:

a influência do funcionamento do reator nos dados , pois as medidas foram

efetuadas num prédio próximo ao do reator, e a estabilidade do sistema de

contagem . Concluiu-se, após medidas, que: a operação do reator não in -

f lu iu nos dados obtidos, e o sistema manteve-se estável.

Foram realizadas 45 medidas da taxa de contagem da radiação

de fundo e 32 da fonte de Cs, e os valores médios encontrados foram

404 + 17 e 19829 + 157 contagens em 5 minutos, respectivamente.
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Tabela 4.4.1- Contagem; obtidas no
gradas em 5 minutos

elemento combustível IEA-14, inte-
, e selecionadas no fotopico do pro-

duto de fissão Cs-137

Posição d
( POl) "
2,5
3.0
3,5
4,0
4,5
5,0
5,5
6,0
6,5
7,0
7,5
8,0
8,5
9,0
9,5
10,0
10,5
11,0
11,5
12,0
12,5
13,0
13,5
14,0
14,5
15,0
15,5
16,0
16,5
17,0
17,5
18,0
18,5
19,0
19,5
20,0
20,5
21,0
21,5
22,0
22,5
23,0
23,5
24,0
24,5
25,0
25,5
26,0

LINHA

1
4646
12243
15315
16923
18480
20106
22081
23658
25254
27134
28935
30573
31838
33654
34989
36507
37260
38790
39640
40110
41015
41857
41698
42555
42425
42713
42577
41984
42202
41524
40699
40323
38927
38111
36957
35857
34580
33289
31655
29999
28197
26569
24792
23362
21927
21015
18565
8120

2
6829
16149
16159
16668
18146
19192
20761
22409
23798
25323
26922
27885
29581
30503
31861
33174
34119
35171
35535
36713
37380
38065
37553
38401
39278
38437
38206
37895
37504
37519
36534
36078
35353
34607
33436
32084
30471
29405
28253
26931
25354
23591
22032
20276
19444
18407
18R01
11146

3
6268
15499
15042
15657
16444
18130
19306
20884
22387
23767
25097
26455
27469
29123
29872
30699
31807
32738
33742
34220
34881
35226
35548
35565
35954
36130
35744
35352
35245
34644
34503
33492
32794
32324
31082
29996
29062
27426
25993
25154
23522
22120
20566
19031
17862
17324
17640
111P0

4
8515
15262
15264
16075
16906
18404
19493
21274
22507
23724
24983
26367
27698
28851
29486
30737
31631
32119
32959
33376
34423
34705
34896
35136
34875
35393
35301
34788
34460
33813
33339
32660
32282
30975
30003 :
28769
28100
26636
25466
23870
22408
21036
19639
18527
17467
16771
15522
5620

5
4151
10342
12360
13670
15009
15695
16675
17647
18830
19760
20464
21531
22185
22991
23979
24326
24855
25327
25768
25635
26036
26423
26694
26358
26236
26355
25930
26082
25298
24429
23820
23380
22625
21967
21232
20551
19559
18946
18012
16981
16185
14915
13972
13156
12094
10667
8299
2F11

r~



5 . ANALISE DE DADOS

Como vimos no Capítulo 3 , para determinar a queima deve-

mos obter, numa ordem cronológica , R, Nx e w. , substituindo, a seguir,

os valores de Wj nas equações de consumo.

5.1- Determinação de R

117

0 valor de R (densidade atômica do Cs existtnte no

elemento combustível quando de sua retirada do caroço) I determinado a

partir das contagens C. obtidas.

Reescrevendo a equação 3.3.5 temos:

3.3.5
-Xtc

Para cada contagen obtida determinou-se o valor de R. Os

parâmetros utilizados foram:

O 1

/24/

6058 dias

X = 4,37 x IO"8 min"1

e = 0,848

fab = 0,988

fcí - 0,992

nex - 0.68

T = 5 min

fj - 0,961

7109/
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Os parâmetros f a b , n f ix e f j , obtidos experimentalmente,

são explicados com mais detalhes, junto com o parâmetro fcJl, no Apéndi-

ce A.

A espessura da parte ativa da piac» confcu£t$Yie;it (A) não

foi considerada na análise de dados, pelo fato de as densidades serem

calculadas em átomos/ cm2 ou gramas /cm2.

A área a.¡, da i-ésima placa que contribui com guipas que

chegam ao detector, foi obtida a part i r do estudo da figura 5.1j..l|». da

qual obtem-se:

- *

• i

«i

\ 1
l-4«ima

Figuro S.I

2L

' / / , COLIMADO* / /

VY///////A

W//M
placa eombu«tfv»l

1 - Qtomttrio para

OCTCCTOM

edículo dt oj

Observando esta figura , nota-se que existem gamas que

após penetrar na blindagem do colimador atingem o detector . Isto faz

com que o valor de R, obtido para a área a - , seja aproximadamente 2% S£

perior ao valor rea l , e por este motivo os valores de R, obtidos , foram

divididos por 1,02.



O fator geométrico de cada placa (F^) fo i calculado por

meio de Integração numérica, utilizando-se o método de quadratura de

Gauss. Este cálculo i mostrado , em detalhes , no Apêndice B.

5.2- Determinação de N

Para determinar o valor de N , devemos apenas determinar

o valor de ft '

Considerando que o reator IEAR-1 apresenta um ciclo de

operação de 8 horas por d ia, 5 dias por semana, e admitindo que a taxa

de formação de Cs seja constante durante os periodos de operação, po-
137fdemos construir as curvas de concentração relativa do

figura 5.2.1.

Cs mostradas na

137
Para traçar a curva A admitiu-se não haver decaimento do

aroço do reator; e para

Cs durante sua formação e

Cs durante a permanência do elemento no caroço do reator; e para tra-
137rçar a curva B admitiu-se o decaimento do

nos intervalos de operação.

A curva A dividida pela curva B fornece o fator de cor-

reção f t em função do tempo de permanência no caroço. Estes valores são

mostrados na tabela 5.2.1 e na figura 5.2.2.

r*
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Foi traçada , ainda, uma curva C admitindo o decaimento
137,do Cs, porem supondo que o reator opere continuamente a uma potencia

média . Este estudo foi fe i to para analisar o efei to das interrupções do

reator na concentração do Cs. Os resultados (vide tabela 5.2.1 ) mo£

tram que este efei to i infer ior a 0,2% para tempos de permanência infe-

riores a 3 anos.

O consumo de Cs , durante os períodos de irradiação,

foi desprezado pelo fato de sua secção de choque de absorção ser pequena:

o f2200m/seg) = 0,11 + 0,03b e integral de ressonância = 0,3+ 0,3b / 5 1 / .

Os dados encontrados nos registros do elemento IEA-14,

mostram que ele foi introduzido no caroço do reator em 28/8/58, e r e t i -

rado em 20/12/58, permanecendo no caroço por um período de 114 dias, Neŝ

te caso f t = 1,002 .



Tabela 5 . 2 . 1 - Concentração relat iva de i 3 7Cs em elementos combustí-
veis. A- Ciclo normal de operação do IEAR-1 sèm corre
çâo para decaimento. B - Ciclo norv.ial de operação
IEAR-1 com correção para decaimento. - C - Operação con
tínua em potência média com correção para decaimento
f t - divisão dos valores de A pelos valores de B .

Tempo de permanência

no caroço (semanas)

10

20

30

40

50

60

70

80

90

100

110

120

130

140

150

160

Concentração de 7Cs no caso

A

89981

179747

269298

358634

447756

536665

625360

713843

802114

890174

978022

1065660

1153090

1240310

1327320

1414120

B

89973

179334

268089

356239

443787

530738

617094

702858

788033

872622

956630

1040060

1122910

1205190

1286890

1368040

C

89807

179072

267682

355713

443122

529935

616168

701795

786864

871327

955215

1038520

1121220

1203390

1284960

1365990

f t

1,000

1,002

1,005

1,007

1,009

1,011

1,013

1,016

1,018

1,020

1,022

1,025

1,027

1,029

1,031

1,034

.3- Determinação de w

A equação 3 .3 .2 , que permite obter w a p a r t i r de N x , e uma

equação transcendental, e deve ser resolvida numericamente . 0 uso da

aproximação l-exp(-ow) - ow - (ow)2 /2 f a c i l i t a a obtenção de w, e ne£

><? caso a equação 3.3.2 passa a ser escr i ta numa forma mais simples:

\<w)- [N,<0)S e ,S f §Y2 - N8(0)õa85 fBY3- Ns{0) 5 J U Yl Jw*/2

5 f s Y l +N 8 (0 ) õ f 8 Y 3 ] w 5.3.1



r
No caso do elemento IEA-14, para o qual w < 3x1017n.cm"Z ,

essa aproximação acarreta erros Inferiores a 0,3% nos valores de wobtidos.

As secções de choque «nédias (õ) foram calculadas util izando-

se o programa HAMMER / I 04 / . Este programa analisa a célula de um reator,

em uma dimensão, condensando os resultados em 4 grupos de energia assim

divididos:

8,2085xl05 < Grupo 1 < IO7 eV

5,53O8xlO3 < Grupo 2 < 8,2O85xlO5 eV

0,6248 <_ Grupo 3 <_ 5,5308x103 eV

2,53xlO"4 <_ Grupo 4 <_ 0,7067 eV

A util ização dos parâmetros do elemento IEA-14 no programa

HAMMER resultou nos seguintes valores (em barns):

Grupo

1

2

3

4

$ do grupo
(relat ivo)

6,534

6,760

5,942

9.236

235u

°a

1,2727

2,0851

38,374

486,40

5f

1,1536

1,6346

25,088

416.33

238y

5a

0,4618

0,2513

11,645

2,0142

5f

0,4009

4,13x10"

<io-'°
<io-10

239

5a

2,0655

2,3200

50,247

989,93

Pu
5 f

1,9886

1,8717

28,993

682,57

Substituindo a equação 3.1.2 pela equação

(j * 1,2,3.4) 5.3.1



obteve-se os seguintes resultados(em barns ):

~1

5 f s =140,9

õ f g = 0,092

5 f 9 = 228,4

õ , = 166,6

5 , , = 3,249

332,6

5C- - 3,157

5.4- Resultados

As contagens obtidas, junto com os demais parametros,foram

fornecidos como dados de entrada de um programa computacional (vide Apên̂

dice C) no qual o valor de w é calculado, para cada medida , e substitui^

do, a seguir, nas equações de consumo de U e U .

Os resultados obtidos são mostrados nas tabelas 5.4.1 e 5.4.2,

e nas figuras 5.4.1 e 5.4.2.

Nota-se , pelas figuras, que os pontos próximos ã base do

elemento (d = 28,5) apresentam queima superior a apresentada pelos pontos

da parte superior ( d = 0}. Isto se explica pelo fato de as barras de con_

trole e segurança permanecerem na região superior do caroço, fazendo com

que o f luxo, e consequentemente a queima , sejam menores. Este fenômeno

foi notado, entre outros, por Tzou /107/ e Rasmussen / 9 1 / .

Uma vez obtidas as densidades de queima, estes valores foram

multiplicados pela área dos quadrados circunscritos aos círculos mostra-

dos na figura 4.4.1 (nas extremidades a área foi a metade), fazendo-se

a seguir, a somatória sobre toda a pla«-,i rombustTvel.

g'"""
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Tabela 5.4
Posição
d(pol)

2.50
3,00
3,50
4,00
4,50
5,00
5,50
6,00
6,50
7,00
7,50
8,00
8,50
9,00
9,50

10,00
10,50
11,00
11,50
12,00
12,50
13,00
13,50
14,00
14,50
15,00
15,50
16,00
16,50
17,00
17,50
18,00
18,50
19,00
19,50
20,00
20,50
21,00
21,50
22,00
22,50
23,00
23,50
24,00
24,50
25,00
25,50
26,00

.2- Densidade

1

0,132
0,176
0,221
0,245
0,268
0,292
0,321
0,345
0,368
0,396
0,423
0,447
0,466
0,493
0,513
0,535
0,546
0,569
0,582
0,589
0,602
0,615
0,612
0,625
0,623
0,627
0,625
0,616
0,620
0,610
0,597
0,592
0,571
0,559
0,542
0,526
0,507
0,488
0,463
0,439
0,412
0,388
0,362
0,340
0,319
0,306
0,269
0,235

de queima

2
0,179
0,213
0,213
0,220
0,240
0,254
0,276
0,298
0,317
0,337
0,359
0,372
0,395
0,408
0,426
0,444
0,456
0,471
0,476
0,492
0,501
0,510
0,503
0,514
0,526
0,515
0,512
0,508
0,502
0,502
0,489
0,483
0,473
0,463
0,447
0,429
0,407
0,393
0,377
0,359
0,338
0,314
0,293
0,269
0,258
0,244
0,249
0,296

de 2 3 8 U en

LINHA

3

0,164
0,204
0,198
0,206
0,217
0,240
0,256
0,277
0,297
0,316
0,334
0,352
0,366
0,389
0,399
0,410
0,425
0,437
0,451
0,458
0,466
0,471
0,475
0,476
0,481
0,483
0,478
0,473
0,471
0,463
0,461
0,448
0,438
0,432
0,415
0,400
0,388
0,366
0,346
0,335
0,313
0,294
0,273
0,252
0,236
0,229
0.233
0,297

10-7ç|r/cn£

4

0,225
0,201
0,201
0,212
0,223
0,243
0,258
0,282
0,299
0,315
0,332
0,351
0,369
0,384
0,393
0,410
0,422
0,429
0,440
0,446
0,460
0,464
0,466
0,469
0,466
0,473
0,472
0,465
0,460
0,451
0,445
0,436
0,431
0,413
0,400
0,383
0,374
0,354
0,339
0,317
0,297
0,279
0,260
0,245
0,231
0,221
0,204
0,146

0
0
0
0
0
0
0
0
0
0
0
0
0
0
0
0
0
0
0
0
0
0
0
0
0
0
0
0
0
0
0
0
0
0
0
0
0
0,
0
0,
0,
0,
0,
0,
0 ,
0 ,
0 ,
0 ,

5

,116
,146
,176
,195
,215
,225
.239
,254
,271
,285
.295
,311
,320
,332
,347
,352
,360
,367
,373
.VI
,377
,383
,387
,382
,380
,382
,375
,378
,366
,353
,344
,338
,327
317
306
296
282
273
259
244
232
213
200
188
V/2
(51
116
077
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O resultado final encontrado foi:

235massa de U consumida = 3,3 + 0,8 miligramas
238massa de U consumida = 0,27 + 0,07 miligramas
239massa de Pu existente = 0,26 + 0,12 miligramas.

A análise de erros será efetuada no próximo CapTtulo.

1
55
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6. ANALISE DE ERROS

Na analise de dados obtivemos, numa ordem cronológica, os va

lores de R, N x , H e finalmente as densidades de queima. Com o intuito de

facilitar a compreensão esta será a mesma ordem com que faremos a análise

de erros.

0 modelo de propagação de erros adotado foi o de Martin /70/:

0 desvio padrão Af de uma função ffxt.Xp»...^) de quantidades x.¡ possuir[

do desvios padrões Ax.¡* I dado por:

Af
<i=l 3x_.

6.1

6.1- Determinação do Desvio em R

Como pode ser visto pela equação 3.3.5 , R í uma função dos

parâmetros ct»*>tcte»faj,»fcJl.nex.Tta. JF^ e fj . Não foi assumida a depen-

dência em l pelo fato de as densidades serem obtidas em gramas/cm , Isto

é , utilizamos, Implicitamente, o produto RÃ.

Para determinar o desvio em Ct, contagem obtida, devemos con

siderar a natureza estatística do processo de desintegração radioativa .

Nesta processo , a probabilidade de que um átomo se desintegre durante um

tempo t, (tomado entre t • 0 e t.) é dado por p • 1- exp{-Xt,), onde X

i a constante de decaimento do elemento.
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~1

Por analogía com a distribuição binomial /39 / , o número médio

(fl) de átomos que se desintegram durante o '3mpo t 1 é dado por:

M « Ho [ l - e ' x t l ] 6.1.1

(onde MQ é o número In ic ia l de átomos radioativos), com variãncia dada por:

[A( f l ) ] z =H0 [1 - e - X t « J e - ^ 6 1 2

Contudo, o que se determina na prática não 5 ft, e sim C=n.R ,

onde a eficiencia global n representa a probabilidade de que urna desinte -

gração resulte em uma contagem. Então, a probabilidade P-| de que um átomo

radioativo resulte numa contagem durante o tempo t , é P,= n[l-exp(-A.ti)],e

as equações 6.1.1 e 6.1.2 são substituidas por:

C = nH0[ 1 - 6.1.3

c L 1- n(l-e~xtl) 6.1.4

Para os casos em que n « 1 ou t j « l j , » , a equação 6.1.4

reduz-se ã :

A(C)

137Como o Cs apresenta

6.1.5

j 2 * 30,17 anos /24 / , e o tempo de

contagem foi de 5 minutos, os desvios nas contagens foram calculados u t i -

lizando-se a equação 6.1.5. As contagens obtidas foram superiores a 10.000,

logo o desvio em C. foi sempre infer ior a 1 * .

0 desvio apresentado na meia vida do Cs i de 0,155 /24/ , e

faz com que o desvio em X também seja de 0,1%.

•#'."~'' f"'
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O desvio em t c > tempo de resfriamento , foi assumido como

sendo o tempo necessário para obtenção das medidas , 7 dias, e correspond

de a 0 , 1 * de t c .

0 desvio em T, tempo de medida, i Inferior a 1 seg. , ou S£

ja, inferior a 0,3%.

0 desvio em e , gamas emitidos por decaimento do Cs, é de

0,6* /109/.

Os parâmetros f j , fat) e n e x foram calculados utilizando-se a

média de 5 contagens (vide Apêndice A) , e o desvio da contagem média ob-

tida foi calculado por meio da relação /70/:

AC -i 1__
20

Para o fator de atenuação de uma placa, f - i , obteve-se um

desvio de 0,3%.

Para calcular o desvio em f ^ , fator de auto-absorção , é

necessário conhecer o desvio de f - , fator de atenuação do revestimento

de alumínio.

0 desvio em f . , assumindo um desvio de 0,001" na espessura

do revestimento (o fabricante especifica que a espessura ê 0,015"), e

de 0,4% no coeficiente de atenuação do alumínio /18/ , i in fer ior a 0,1 %.

Deste modo concluiu-se que o desvio em fab é infer ior a 0,2%.

0 desvio em r> foi calculado como sendo de 6,0% , e deve-cx
se , principalmente , ã Imprecisão apresenta;a no fator geométrico.

r
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Para obter o desvio em R, devemos analisar, ainda, os parâ-

metros a.|, Fj e ( f j ) " que aparecem reunidos na somatória.

0 desvio em â  foi calculado através da analise da figura

6.1.1 .

Na análise de dados, a área que contribui com gamas, que

atingem o detector, foi assumida como sendo a área do circulo de raio A,

(perpendicular ao eixo do colimador e ã distancia e + 6 do colimador),

quando na realidade , a área que contribui i urna elipse deformada com e |

xo maior dado por r(e2 -6 3 ) .

Numa analise superestimada, o desvio em a.¡ é dado pela d i -

ferença entre as áreas dos círculos de diâmetros r(62 - 63 ) e 2A-.. Deste

modo obteve-se os seguintes desvios para a^: 4% nas linhas 1 e 5; 1,5*

nas linhas 2 e 4, e infer ior a 1% na linha 3.

Como f̂  = ( f ] ) 1 " f o desvio em f̂  deve-se ao desvio em f^,

e varia de 0,3% ( para f,,) até 5,5$ (para f^g).

Como i explicado no Apêndice C, o fator geométrico foi ca^

culado como sendo o valor médio do fator geométrico sem considerar o efej^

to do espalhamento Compton, na parede do colimador , e o fator geométrico

superestimando esse efei to.

Adotou-se como desvio no fator geométrico a diferença entre

o valor médio obtido e um dos casos extremos. Este desvio varia de

B% , para a primeira placa, a t i 26% , para a última placa.



Placa
Co* •«•*'*•!

Figuro 6.1.1- Goomotrio para onéllts do dtsvio do a¡

J
42/
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Numa análise superestimada , considerando o desvio na somató

Ha como a somatória dos desvios , obteve-se os seguintes desvios para a

somatória: 22,6% nas linhas 1 e 5, 19,9% nas Unhas 2 e 4 , e 19,0% na l i -

nha 3.

Utilizando a equação 6.1 , determinou-se os seguintes des -

vios para R: 23.5Í nas linhas 1 e 5, 21X nas linhas 2 e 4 e 20% na linha 3.

6.2- Determinação do Desvio em Nv

Repetindo a equação de N temos:
A

- ft.R 6.2.1

Seguindo o nosso modelo de propagação de erros, temos:

A N AR
6.2.2

Determinamos, no Capítulo anterior, que f^ = 1,002. Num e£

tudo superestimado podemos considerar o desvio em f t como sendo 0,002, que

é desprezTvel quando comparado com o desvio de R.

Deste modo, o desvio percentual em N é igual ao de R que fo i

calculado no item anterior.

6.3- Determinação do Desvio em w

A equação 5.3.1, utilizada no cálculo dos valores de w,

pode ser esc i t a como:

w'A + wB - N - 0 6.3.1
A
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onde A - [N,(O)5ctSfsY2- MO)ãa |0 f 8Y3 - Ns(O)5asSfsYl

e

B - [N5(0)ãf5Yl + N,(O)ãfeY3 ]

6.3.2

6.3.3

Da solução da equação 6.3.1 resultam dois valores para w:

B2 + 4AN

ZA

e uma análise dos dados obtidos permite-nos dizer que a raiz que serve é:

w =
-B + ̂ |B2 +4AN.

2A
6.3-5

pois a outra resul ta em valores incompatíveis com a realidade ( w maior

22 ?
que 10 neutrons/cm ) .

Seguindo nosso modelo de propagação de er ros , temos:

f -HB(B2+4AN ) " 1 / 2 1
AW)2= í

L 2A i

1{AN

. ] 4ANv(B
2+4AN

6.3.6

Os desvios em A e B são devidos aos desvios apresentados nas

secções de choque e nas taxas de formação por f issão.

Foram adotados os seguintes desvios para as secções de cho-

? tS 2*59
que: 5% para as secções de choque do U e U, e 10% para as secções de

choque do 2 3 8 U .
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~1

O desvio de 5% foi assumido porque cálculos realizados pelo

programa HAMMER, utilizando secções de choque, levam a resultados que apre

sentam diferenças inferiores a 5% quando comparados com resultados expe -

rimentais / 8 3 / .

238,,
Esse mesmo trabalho mostra que as integrais de ressonância

do "°U , calculadas pelo programa HAMMER, apresentam desvios inferiores

a 10% quando comparadas com valores experimentais .

Os desvios nas taxas de formação por fissão , Yl, Y2 e Y3,

são 156, 1% e 4%, respectivamente /72 / .

Fazendo uma analise, em todas as linhas, nos pontos de conta

gem máxima e mínima , obteve-se , para w, os seguintes desvios: 24% nas

linhas 1 e 5, 22% nas linhas 2 e 4 e 21% na linha 3.

6.4- Determinação dos Desvios nas Densidades de Queima

Utilizando a expansão l-exp(-ow) * ow - (ow)2/2 , a densi-
235dade de queima de U, dada na equação 3 .2 .1 , passa a ser escrita como:

( õ w)2

Qs(w) = N5(0) [5

Onde K i o número de Avogadro.

235

K
6.4.1

Como os dados fornecidos pelo fabricante, referentes ã com-

posição das placas combustTveis apresentam desvios inferiores a 1%, assu-

miu-se que os desvios em N5(0) e N,(0) são de IX .

Oemonitra-se que o desvio no temo de segunda ordem é" des-

prezTvei comparado com o desvio apresentado pelo termo de primeira ordem.

Assim podemos assumir



AQs
235N5(0)5asW ¿MO) . ¿5,

N5(0)

Do mesmo modo» conclui-se que:

AQa
238Ne(O)5a|w

239n

N,(0)

'as

¿5,

Aw

w

6.4.2

AW

w
6.4.3

Para analise do Pu existente , verifica-se, ao fazer a

expansão da exponencial , que resta apenas o termo de segunda ordem:

N,(w) 6.4.4

e o desvio fracional de N9(w) será dado por:

)2 • í—)2

C8

6.4.5

Os desvios percentuais nas densidades são mostrados na ta-

bela 6 . 4 . 1 .

Tabela 6.4

Linha

1 e 5
2 e 4

3

.1- Desvios percentuais nos
Desvios

Qs

25

23
22

resultados
em:

Qe

26

24
23

das densidades obtidas

N,

50

45

43
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6.5- Determinação do Desvio no Resultado Final

Podemos superestimar o desvio f inal no consumo de ü nas

19 placas (AQ-|-5) . utilizando a seguinte relação:

AQTs = 19
48

6 . 5 . 1

onde Qj • é a densidade de consumo no ponto 1 da linha j , e flr é a área

dos quadrados circunscritos aos círculos mostrados na figura 4 . 4 . 1 . (

Ar i constante, podemos reescrever a equação 6.5.1 como:

5 48 AQ.
AQTs = 1 9 A r ( - 2 ¿ - > . Q« 6.5.2

A Q i iComo ( — ¿ ) é constante para cada linha j, a equação

6.5.2 f ica :

48

Deste modo concluiu-se que

AQTs = 0 , 8 miligramas ( 24% )

De um modo análogo obtém-se

AQTe = 0,07 miligramas (25% )

ANT9 =0 ,12 miligramas (47* )

6.5.3

~I
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A tabela a seguir apresenta o resumo dos desvíos obtidos para

os parâmetros utilizados e calculados:

Parámetro

Contagem obtida ( C.)

Constante de decaimento (X)

Tempo de resfriamento ( t c )

Tempo de medida (T )

Fração de gamas emitidos por

decaimento do 137Cs (e)

Fator de atenuação do revestimento

para gamas de 661,6 KeV( f . )

Fator de auto-absorção ( f ^)

Eficiencia (n e x )

Area da i-ésima placa que contribuí

com gamas que chegam ao detector (a . )

Fator de atenuação para a i-ésima

Placa ( ty
Fator geométrico (F-¡)

Densidade de 137Cs (Nx)

Secções de choque do 235u e do Pu

Secções de choque do 238u

Yield de fissão do 2 3 5 U e do 2 3 9Pu

Yield de fissão do 2 3 8 U

Exposição ( w)

Consumo de 235u

Consumo de 2 3 8 U

Pu existente

Desvio percentual

<¿
0,1

0,1
0,3

0,6

0,4

0,2
6,0

entre 1 e

entre 0,3
entre 8 e
entre 20 e

5
10

1
4

entre 21 e
24
25

47

no parámetro

4 :

( f2 ) e 5,5 (,f19) ;
26 I

23,5 ]

24 ]
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7. CONCLUSÕES E RECOMENDAÇÕES

A determinação da queima de U no elemento combust'-

— 137
vel IEA-14, através da medida da atividade do Cs, apresentou um

desvio de 24%. As principais fontes que contribuíram para o desvio f i .

nal foram os desvios apresentados nos seguintes parâmetros: fator ge£

métrico, fator de atenuação para a 1-isima placa ( f . ) e secções de cho

que.

0 desvio apresentado no fator geométrico pode ser reduzi^

do de 3 maneiras diferentes:

1- Utilizando uma fonte padrão, em forma de disco e com

diâmetro maior do que o diâmetro do colimador. Neste caso, ao invés de

determinar a eficiência intrínseca do detector ( gama registrado por 8£

ma que atinge o detector), determina-se a eficiência global do sistema

de contagem (gama registrado por gama emitido).

2- Utilizando um colimador no qual o efeito do espalha -

mento Compton, na parede do colimador, seja desprezível. Deste modo re

duz-se , também, o desvio na eficiência intrínseca do detector. Um co-

limador sugerido i mostrado na figura 7 . 1 .

3- Desmontando o elemento combustível e fazendo a deter-

minação da queima em cada placa. Esta solução evitaria a utilização do

parâmetro f.,, porém não ê viável devido às condições de salvaguarda com

ue foram adquiridos os elementos combustíveis.
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V

DETECTOR

PLACA COMBUSTÍVEL

Figura 7.1-Tipo d« colimador sugerido.

Como o desvio apresentado no fator de atenuação (f^) de-

pende apenas dos desvíos apresentados nas contagens obtidas, para redjj

z1r seu valor basta aumentar o tempo de contagem, obtendo , assim, uma

melhor estatística e um desvio final menor.

A utilização de uma fonte plana, que possa ser colocada

entre as placas combustíveis , permite, ainda, obter o fator f̂  sem

a necessidade de admitir que as 19 placas apresentem a mesma distribui

çâo de composição.
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Quanto aos desvios apresentados pelas secções de choque,

podem ser reduzidos fazendo-se a calibração do sistema de medidas. A

determinação da queima de um elemento amostra, por meio de espectrome-

t r ía de massa, permite a calibração do sistema.

Aconselha-se, também, a utilização de um detector Ge(Li),

que apresenta melhor resolução , e que a queima seja determinada por

meio da medida de algumas razões isotópicas, tais como Cs/ Cs e
144 137

Ce/ Cs, que, segundo Brand /8/, fornecem melhores resultados.

Com relação ao resultado obtido para a queima de U (

3.3 - 0,8 miligramas), ele i comparado com dois resultados obtidos por

outros métodos.

0 primeiro foi obtido pelos operadores do reator, u t i l i -

zando o método indireto de energia térmica conforme descrição no Ttem

1.4 , que determinaram a queima do elemento IEA-14 como sendo 2,63 mil¿

gramas /comunicação pessoal / .

0 segundo baseia-se em cálculos neutronicos realizados

por Ojima /comunicação pessoal/. Segundo esses cálculos, o fluxo téjr

mico médio nas posições 63 e 76 do caroço ( posições ocupadas ptlo ele

mento IEA-14 durante sua permanencia no caroço) é 8,8 x 10 e
13 -2 -11,1 x 10 nem . seg , respectivamente, para elementos enriquecidos a

235

20% em U (enriquecimento do elemento IEA-14) , e potência de opera-

ção 1 MW. Admitindo que o fluxo apresente a mesma distribuição para p£

tências inferiores , calcula-se a queima do elemento IEA-14 em 3,4 mi-

ligramas.
Pela comparação dos resultados obtidos, conclui-se que
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o método uti l izado na realização deste trabalho, embora não seja o mais

preciso, pode ser utilizado para determinar a queima dos elementos do

IEAR-1; desde que sejam efetuadas algumas modificações no sistema , e

fim de melhorar a precisão dos resultados.

A figura 7.2 mostra o arranjo experimental que deverá ser

uti l izado na obtenção de novas medidas. Estas medidas serão obtidas com

os elementos combustíveis dentro da piscina do reator, e serão medidas

relat ivas. Para calibrar o sistema sera uti l izado o elemento JEA-14, eu

ja queima será determinada, novamente, utilizando-se , desta vez, um

detector Ge(Li).

A util ização de um colimador semelhante ao da figura 7 .1 ,
235,

na medida de calibração, permitira determinar a queima de

pelo elemento IEA-14, com um desvio da ordem de 10% .

JU, sofrida

~1
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~¿.l

Figuro 7.2 .Arranjo experimental paro obttneäo dt
»•didos MO piscina do reator .

1 - d«ttetor 6«

2 - colimadores d«
chumbo

3 - tubo de aluminio

4 - borro poro fiío-
ç8o dos col i modo
rts

9 - cobo poro moví
rnsntoção do ola
sMnto eombustívtl

6 - guia poro movi-
Msnt«cao do t -
lomonto combus-
tívol

7 - slsmonto eombus
tívoi

"J
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APÊNDICE A- DETERMINAÇÃO DOS PARÂMETROS EXPERIMENTAIS

Os parâmetros f j , fa b e nex» fator de transmissão de uma

placa , fator de auto-absorção e eficiência Intrínseca do sistema de cem

tagem, respectivamente, foram determinados experimentalmente , apôs o

137
mapeamento da atividade relat iva do Cs no elemento combustível.

0 arranjo experimental e o equipamento eletrônico uti l izado

foram os mesmos mostrados nas figuras 4.3.1 e 4 . 3 . 2 , respectivamente, e

a hipótese assumida foi que todas as 19 placas tivessem a mesma distribui^

ção de composição . Isto equivale a assumir que as 19 placas tenham sofri_

do a mesma queima.

1 . Determinação <** f .

137Cs.

0 parâmetro f-> foi determinado com o auxí l io da fonte de

As medidas foram realizadas em 3 pontos distintos do e1emen_

to , do seguinte modo: inicialmente mediu-se a taxa de contagem devido

apenas ã fonte de Cs (Cont f ) , depois a taxa de contagem, em cada pon

to , devido i fonte mais o elemento (Cont f + e) , e finalmente a taxa de con-

tagem devido apenas ao elemento (Conte ) .

Corrigindo as medidas com a contagem da radiação de fundo ,

e como o elemento possui 19 placas, temos a seguinte relação:

-19Y
" ( C o n t

e ) = ( C o n t f ) x e A.l

•ísL



onde e e o fator* de transmissão de uma placa.

Cada medida fo1 repetida cinco vezes, com o tempo de conta-

gem fixado em 5 minutos, e os valores médios encontrados foram:

Võntf « 19809 + 89

Posição d

6

14

23

Cont f+f i

30578 + 185

45008 + 284

31068 + 101

Conte

21222 + 116

35823 + 221

21851 + 111

Todas as medidas foram efetuadas na 3- linha (linha central ) ,

e a posição d representa a distância , em polegadas, do ponto onde foi

efetuada a medida ao topo do elemento( vide f i g . 4 .4 .1 ) .

A contagem de fundo util izada foi a obtida durante todo o

período de medidas : 404 + 1 7 conts/5 minutos.

Substituindo as contagens obtidas na equação A . l , chegou-se

ao seguinte resultado:

Posição d

6
14

23

Y

0,038

0,039

0,039

+ 0,002

i 0,003

t 0,002

e-y

0,962

0,961

0,961

(f

+
i

i

y)

0,002

0,003

0,002

0 valor escolhido foi f, = 0,961 + 0,003 .
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2. Determinação de f ^

Seja uma placa emissora de radiação gana, de espessura XQ,

com atividade específica constante (independente da posição). Se o nume

ro total de contagens registradas para uma fonte fina de mesma 1ntens1da

deé C , então a contagem devido i fatia de espessura dx (vide figura

A.1) será:

l) A.2

*

••

•l

0

i ««
f

Plf«r« A - l .

Integrando a equação A.2 no Intervalo 0 < X < Xfl, temos

,ue a contagem total obtida será:

/V\dX A.3
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O fator de auto-absorção é dado por:

m A.4

Para determinar o valor de uXQ» devemos lembrar que o fator

de transmissão de uma placa , já obtido, pode ser escrito como:

A.5

onde f^ - 0 fator d e transmissão de uma ctos faces do revestimento da par

te ativa.

Para o revestimento de alumínio temos:

espessura = 0,015" (especificação do fabricante)

Vfoi 661,6 KeV) = 0,07436 + 0,00025 cm2/gr. /18/

=2,702 gr/cm3

Então: fQÍ = 0,992 + 0,001 .

Utilizando este valor na equação A.5, uma vez que jã co-

nhecemos f i , podemos determinar o valor de uXQ, que substituido na equa-

ção A.4 resulta:

fab - 0,988 + 0,002
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3. Determinação de v

A eficiencia Intrinsic» (nex) do sistema de contagem (gama

contado por gama que atinge o detector) foi determinada com o auxilio de

uma fonte sólida , circular, de 137Cs, de atividade 10,42 nCi, calibrada

em 19 de janeiro de 1968, de diâmetro 0,30 + 0,01 cm, e espessura inferior

a um milímetro.

0 arranjo experimental foi o mesmo utilizado nas medidas de

queima , com a fonte posicionada a 0,4 cm do colimador, conforme ilus-

tra a figura A.2.

DETECTOU

Flgwro A - 2
tf «terminar

eletemo de

y////////

W///À
W/A

COLIMADO» / /

/ / / / / / /

A//////

i tante
! 4*

- Arranjo utilizado paro
a eficiencia intrúieeea 4o

contagem .

elrsaler
UT C t

V
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A média de dnco contagens , de cinco minuto cada, resultou:

Cont(fonte) * Cont(totai) - Cont (fundo) - 12004 + 76 Conts/5 min.

A relação entre a contagem da fonte e a atividade da fon_

te £ dada por:

Cont(fonte ) = Ativ . e . nex . F .

onde:

c = fração de gamas emitidos por decaimento do Cs;

nex = eficiencia do sistema de contagem;

F = fator geométrico;

T e tempo de contagem.

0 valor de e usado foi 0,848 /109/,e o tempo de contagem

fo1 de 5 minutos.

0 fator geométrico foi calculado uti 1 izando-se a formula de

Burtt /14/ . Devido ã baixa resolução dos detectores Nal, houve a necessi-

dade de considerar os gamas que, resultantes de espalhamento Compton no

Colimador, têm energía suficiente para ser detectados no fotopico.

0 valor obtido foi n * 0,68 + 0,04 .
ex
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APÊNDICE B - CALCULO DO FATOR GEOMÉTRICO

1 . Introdução

Para cada placa do elemento combustível , podemos assumir a

geometria existente como sendo definida por um colimador c i l indr ico , de

comprimento L e diámetro d , e urna placa in f in i ta situada a una distancia e-

do colimador, conforme ilustrado na figura B.l

DETECTOR

COLIMADOR x — d

vi-
A '

4

Figura B - i - Geometria utilizad
dot medidos .

L

1 i-tf*im« placa
combuttlVtl

a na obtençã*o

Desprezando o sspalhamento Compton na parede do colimadortO

fator geométrico é dado ror:

i
1 R.1

onde A i a área que contribui com gamas que atingem o detector, e l i é o

Ângulo solido definido por uro elemento de área ds e a extremidade do

^ -
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mador próxima ao detector.

A area A pode ser dividida ero duas partes: urna definida pelo

prolongamento do colimador , que vamos chamar região cilindrica (Ac), e ou

tra definida pela coroa circular restante, que vamos chamar de região som-

breada (As) , conforme mostra a figura B.2.

~1

/
X

Figuro B - 2 - StparocOb do droo A tm duo»
rogffas distinto*.

0 fator geométrico, agora, pode ser escrito como:

B.2

e o problema resume-se em resolver duas integrais, uma da região cilindrica

e outra da região sombreada.
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I . Calculo da Região CilTndrica

Na região ci l índr ica temos a geometría mostrada na figura B.3.

Figuro B - 5 - Geometria da rcglffo cilindrica •

Como

(£l * senOdGd'i1

e ds • rdrüty'

e como a integração em i|/' não depende de outros parâmetros , temos que:

~i

ç-
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/ A /n<tods = 2ir r fQfq r sene di|;dedr B.3

Para ângulos de O 5 6 <_ e< a Integral em ty i de 0 a 2ir, e

para ângulos e< < 8 < e> a integral em ij> deve ser fe i ta no Intervalo de

a a 2TT- a, ent io:

dnds = 2TT /"e_osenede+ 2(TT-O) IQ senede Whr B.4

Fazendo a mudança de variável

y = - cose

dy = senede

temos: / . /ndfids = Zv r „ r
, cose< i

2TT / du + 2(TT-CX}/ dus dr . B.6
cose,, cose> |

Analisando a figura B.3 temos que:

eos
f(R-r)2

B.6

eos e> = B.7

[(R+r)2+ C2 ]1 /2

Substituindo estes valores na equação B.5, resulta:

/A /ndííds - 4ir2 J Bl + c R Un [ £ 1 - C2+ C ] / ^ ? 1

R coso<
f f í

r=o

dr B.8



Aínda na figura B.3 temos as seguintes relações:

82

"1

cos (ir -a) =
2rb

c 2 n - M2

B.9

B.10

Então nossa equação B.8 pode ser escrita como:

C R
R+V R2+C

p COS0<
4ir fK f f(r,y)d;j dr

o

onde f ( r ,y) = arCcos jrV+C2n-ti2)-

U t ) r C 1/1-p2'

-V)-R2

7

B.n

A integral na equação B.11 foi resolvida numericamente para

cada placa, pelo método de quadratura de Gauss, utilizando-se a seguinte

expressão:

R cose

o cose.

onde

< f (r ,u)dndr
N 1 (cose -cose. ) H ]
Z r. w^ — I fta.rJWí } B.12

j=l J J t 2 1-1 ^ J
cose, - cose^ cose< +

R_

2
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N e M são as quantidades de pontos de quadratura , x̂  e Xj são os pontos

de quadratura no intervalo -1 a + 1, e w-j e WJ são os seus respectivos

pesos /]/.

3.- Calculo na Região Sombreada

A geometria para a região sombreada i mostrada na figura B.4.

Nesta geometria note-se que vista do ponto r , a fração que atinge o de -

tector i definida pela intersecção de dois circuios , definidos pelas cir -

cunferincias superior e inferior existentes no colimador.

Também nesta região como

da = senededi)j

e ds • r dr dil/'

e como a integração em ty1 não depende de outros parâmetros , temos:

R.
r sene di/^dedr B.13

flouro 8-4 - Ocomttrla da rtgfão •ombrvada



Analisando a figura B.4, percebemos que existem dois ângulos

diferentes para integração em ty. Para ângulos 6< ^ 6 £ 6_ a integral em

I/I e f e i t a de - a i até + a i , e para ângulos 6 < 8 < 6> a integração em i¡>

I f e i ta de - a.2 até + a2 ..

Fazendo a mudança de variável

u = - cose

á\i = sen 6 d9

a equação B.13 torna-se:

onde

e

então

e como

Então

cose,,. c o s e m
dr

Da figura B.5 tiramos a seguinte relação:

R2 = b2+ P2- 2bP cos ai

P = R + C tang e<

b = C tange, ou b = clfív

ai= arc cos
P V + C 2 ( 1 V ) - R V

2 w P C^T^í2"1

Da figura B.6 tiramos que

R2 = b2 + r2 - 2b r cosa2

C l/T^b =

a2 = arc cos * rV+C2n-n2)-R2

2u r

B.14

B.15

B.16

B.17

B.18
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Figura B-5 - G tome Irlo para cálculo dt °^i, ©<£ Ö £ ©m

Figuro B-6 - Otomttrla paro edículo dt <<t »̂ m
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Os valores de oi e az foram substituidos ns equação 8.14,

que foi resolvida numericamente , pelo método de quadratura de Gauss, u t i -

lizando-se a seguinte expressão:

2 r.w.
2 .i=l J J

(cose -cose ) M

(cosem-cose>) M

2 <t=l V 2 B.19

onde
(Ri-R) R,+R

r = x. +

H =
(cose<-cose|

X. +
^ cosem)

»I=

x i * x j e x£ s * ° os P ° n t o s de quadratura , w.¡, Wj e w¿ são ps respectivos,

pesos, e N e M são as quantidades de pontos de quadratura utilizados na

integração numérica.

0 número de pontos de quadratura foi fixado em 20 para to-

dos os cálculos.

Artigos escritos por Burtt /14/ e Masket / 7 1 / fornecem equa

ções que devidamente tratadas (no caso do artigo de Masket deve-se fazer

uma integração anal í t ica) , permitem calcular o fator geométrico na parte

ci l índr ica , cujos valores podem ser comparados na tabela B.l.para um co-

limador de 20 cm de comprimento , diâmetro 1,27 cm. e placas ã distan

cia e^ do colimador.



11 • - ~ ™—1
Tabaia B.I- Coajiaração do fator gaonftHto na raglio cilindrica cal- 1

cuiado por divarios Mtodoi j

•ii cm )

0.740

1.154

1.568

1.982

2,396

2.810

3,224

3,638

4,052

4,466

4.880

5.294

5,708

6,122

6,536

6,950

7,364

7,778

8,192

Fator gaomtrico calculado palo aitodu d»;(K IQ**)

Burtt

2,3629

2,2710

2,1844

2,1026

2,0254

1,9523

1,8831

1,8175

1,7553

1,6962

1,6401

1,5866

1,5358

1,4874

1,4412

1,3971

1,3551

1,3148

1,2764

Halkat

2,3629

2,2710

2.1844

2,1026

2,0254

1,9523

1,8831

1,8175

1,7553

1,6962

1,6401

1,5866

1,6358

1,4874

1,4412

1,3971

1,3551

1,3148

1,2764

Int«yr«viii nuafri-
ca por quadrature
da flaui»

?.3M6 1

2,27OIJ

2.1S41

2,1024

2,0251

1,9520

1,8829

1,8173

1,7551

1,6960

1.6398

1,5864

1,5356

1,4872

1,4410

1,3969

1.3549

1,3147

1,2762



4. Fator Geométrico Utilizado

Como o detector Nal apresenta baixa resolução» devemos , num

cálculo mais aproximado, considerar os gamas que, resultantes de espalha

mento Compton na parede do colimador , possuem energia suficiente para

serem registrados.

A energia E' de um gama resultante de um espalhamento Comp-

ton é dada por

1+ Ev
— íi-cose) B.20
me*

onde Ey é a energia do gama incidente , 6 já q ângulo de espalhamento, e

me2 = 0,51084 HeV / 2 3 / .

Como o equipamento eletrônico utilizado foi aJMStaçfp para

registrar os gamas com energia superior a 505 KeV, conclui-se que quan-

do o ângulo de espalhamento I inferior a 409, o gama resultante possui

energia suficiente para ser registrado.

Devido I dificuldade em se fazer um calculo exato do efeito

<fe espalhamento Compton na parede do colimador, foi feita uma estimati-

va procurando-se superestimar esse efei to .

A figura B.7 auxilia a compreensão da estimativa fe i ta .

Um elemento de volume (dV) localizado em r emite gamas que

incidem na superfície do colimador , formando , com a mesma, um ângulo

e2 . A probabilidade de que esses gamas sofram espalhamento Compton,



»tac*
COMfc»»*ÍV*t

DETECTOR

Figuro B-7- Gtomttria utilizado paro «ttimar o
tf«ito d« •spolham«nto Compton na partdt do
colimador .
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resultando gamas que saem num angulo entre 9¿ e G2 + e, /23/ , associada

ao fator geométrico , definido pelo ponto de interação e a extremidade do

colimador próxima ao detector, permite-nos estimar o efeito do espa1hamen_

to Compton no cálculo do fator geométrico.

Admitiu-se , na análise, que todos os gamas emitidos na

direção da parede do colimador sofrem interação na superficie da mesma.

Sejam:

F-j = fator geométrico para os gamas que são emitidos e

vão direto para o detector ;

Aj = área da qual os gamas emitidos vão direto para o de-

tector;

Y2 - fração de gamas que emitidos da área Ag sofrem espa-

lhamento Compton na parede do colimador e resultam eji

gamas que chegam ao detector com energia acima de

505 KeV.

0 fator geométrico considerando o efeito de espalñamento

Compton foi definido como:

Fr Ai + F2 Az
C Ai

o valor adotado na análise de dados foi o valor medio entre Fj e Fc
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APÉNDICE C - PROGRAMA UTILIZADO PARA ANALISE DOS DADOS

Fo1 escrito um program, en linguagem FORTRAN, no qual

as contagens obtidas são fornecidas como dados de entrada, e que forne

ce , como dados de saída, os seguintes parámetros:

densidade de queima de 2 3 5U

densidade de queima de 2 3 8U

consumo total de 2 3 5U

consumo total de ^ J
239

massa de Pu existente .

0 programa calcula, numa ordem cronológica, a densidade

de Cs existente, a exposição (w) e os parâmetros acima , sem análi-

se de erros.

A seguir i dada uma listagem do programa que ê auto-ex-

p11cativo.
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TIONAL ATOMIC ENERGY AGENCY, Vienna. Safeguards techniques proceedings

. . . i n Karlsruhe, 6-10 July 1970. Vienna, 1970. v . l , p.521-32.



102

35.

36.

37*.

38.

39.

40.

43.

44.

45.

FORSYTH, R.S. & RONFWIST, N. Burn-up determination by high resolution
gamma spectrometry: spectra from slightly irradiated uranium and
plutonium between 400-830 KeV. Stockholm, Aktiebolaget Atomenergi,
Aug. 1966. (AE-241).

e t a l i i . Bum-up determination by high resolution gamma
trometry: axial and diametral scanning experiments. Stockholm
Aktiebolaget Atomenergi, Feb. 1967. (AE-267).

e t a l i i . Burn-up determination by high resolution gaima -

trometry: fission product migration studies. Stockholm, Aktiebo-
laget Atomenergi, Apr. 1967. (AE-272).

et a l i i . Determination of bumup using stable fission product

molybdenum. In: OAK RIDGE NATIONAL LABORATORY, Oak Ridge, Analytical
chemistry in nuclear ceactor technology: fifth conference , Gatlinburg,
Tennessee, October 10-12, 1961. Oak Ridge, June 1962. (TID-7629)
p.166-76.

FRIEDLANDER, 6. & KNNEDY, J.W. Nuclear and radiochemistry. New York,
Wiley, 1955.

FUDGE, A.J. A review of experimental methods for the determination of
nuclear fuel burn-up. In: INTERIWI0NAI ATOMIC EHFPGY AGENCY, Vienna,
Reactor burn-up physics: proceedings... in Vienna, 12-16 July, 1971 .
Vienna, 1973. p.239-48.

et a l i i . The determination of burnup in nuclear-fuel tes t spe-
cimens using stable fission-product isotopes and isotopic dilution .
In: OAK RIDGE NATIONAL LABORATORY, Oak Ridge. Analytical chemistry in
nuclear reactor technology: fifth conference, Gatlinburg, Tennessee ,
October 10-12, 1961. Oak Ridge, June. (TID-7629). p.152-65.

e t a l i i . Determination of bum-up in the high temperature reac-
tor fuel cycle. In: INTERNATIONAL ATOMIC ENERGY AGENCY, Vienna, Ana-
lytical methods in the nuclear fuel cycle: proceedings... in Vienna,
29 November - 3 December 1971. Vienna, 1972. p.563-73.

GUALANDI, M.P. e t a l i i . Determination of bumup and plutonium content
in irradiated fuels by gamma-spectrometry measurements of radioactive
fission products. In: INTERNATIONAL ATOMIC ENERGY AGENCY, Vienna .
Safeguardings nuclear materials; proceedings... in Vienna, 20-24 Octo-
ber 1975. Vienna, 1976. v.2, p.613-24.

GUNNINK, R. & TINNEY, J.F. Total f iss i le content and isotopic analysis
of nuclear materials by gamma-ray spectrometry. Livermore, Califor-
nia Univ. , Lawrence Livermore Lab., Oct. 1971. (UCRL-73274).

HARRINGTON, J. Determination of U-235 in irradiated fuel elements hy
reacti vi ty measurements. AtomWirtsch. Atomtech., Dösseldorf,
1_6(12).-634-5, 1971.



103

46. HART, R.G. et a l i i . A comparison of methods of determining burnup of

uranium dioxide fuel test specimens. Nucí. Sei. Engng, New York ,

18:6-7, 1964.

47. HIGATSBERGER, H.J. et a l i i . Operating experience with the semiconductor

gamma-compton spectrometer to determine the bum-up and burn-up history

of nuclear f ue l . I n : INTERNATIONAL ATOMIC ENERGY AGENCY, Vienna, .

Nuclear materials management : proceedings... at Vienna, 30 August -

3 September 1965. Vienna, 1966. p.817-28.

48. HILLER, S. Gamma spectrometric burnup determination in reactor fuel rods.

Kerntechnik, München,l|:485-90, 1970.

49. HUNT, C. Burn-up physics for the Dragon High-Temperature Reactor. In :

INTERNATIONAL ATONIC ENERGY AGENCY, Vienna. Reactor burn-up physics :

proceedings... in Vienna, 12-16 July 1971. Vienna, 1973. p.39-55.

50. INOUE, K. et a l i i . Mass spectrometric determination of burnup. J.nucl.

Sci. Techno!., Tokyo, 4(3):131-5, 1967.

51. JOHANSSON, E. Some burn-up experiments in Sweden. In : INTERNATIONAL

ATOMIC ENERGY AGENCY, Vienna. Reactor burn-up physics: proceedings...

in Vienna, 12-16 July, 1971. Vienna, 1973 . p.171-90.

52. JULIENS, 0. et a l i i . Research contract. n9 5: Non-destructive method for

evaluating the U-235 and Pu content of irradiated fuel elements. Vien-

na, International Atomic Energy Agency, 1962. (Technical reports se-

ries , 9). p. l5r7.

53. KOCH, L. et a l i i . Improved post i r radiat ion analysis for burn-up and

heavy isotope content. In : INTERNATIONAL ATOMIC ENERGY AGENCY, Vienna.

Analytical methods in nuclear fuel cycle: proceedings . . . in Vienna ,

29 November-3 December , 1971. Vienna, 1972. p.523-36.

54. e t a l i i . Improvements and experience in the analysis of repro-

cessing samples. I n : INTERNATIONAL ATOMIC ENERGY AGENCY, Vienna .

Safeguarding nuclear materials: proceedings... in Vienna, 20-24 October

1975. Vienna, 1976. v .2, p.449-60.

55. KRISTIANSEN, P. & R0GEBERG, T. Research contract n9 47 : Non-destructive

analysis of irradiated fuel elements by gamma ray scanning. Vienna, In -

ternational Atomic Energy Agency, 1962. (Technical reports series,9).

p.35-7.

56. KRTIL, J . et a l i i . Gamma spectrometric and mass spectrometric determina-

tion of burn-up. In : INTERNATIONAL ATOMIC ENERGY ATENCY, Vienna. Ana-

ly t i ca l methods in the nuclear fuel cycle: proceedings . . . in Vienna,

29 November- 3 December , 1971. Vienna, TÍ72. p.491-502.



57. LARSON, H.A. e t a l i i . EBR I I bumup and fluence history I . I . Method

and codes. Idaho F a l l s . , Idaho, Argonne National l a b . , flay 1974.

58.

59.

60.

6 1 .

62.

63,

64.

65.

56.

67.

68.

(ANL/EBR-084).

et a l i i . -.2. Calculations. Idaho Falls, Idaho, Ar-
gonne National Lab., May, 1974. (ANL/EBR-O85).

LEDERER.C.M. e t a l i i . Table of isotopes. 6.ed. New York, Wiley, 1968.

LIN, C.S. & TSAI, J . Non-destructive determination of reactor fuel e l e -

ment burnup by measurement of fission neutrons. J . nucl. Sc i . Technol.,

Tokyo, 8:285-7, 1971

LISMAN, F. et a l i i . Burnup determination of nuclear fuels. Idaho Falls,
Idaho Nuclear Corp., Mar. 1969. ( IN-1277).

LISMAN, F.L. e t a l i i . Fission yields of over 40 stable and long-lived
3U , 2 3 5 U , 2 3 9 Pu,

'PJJ. Nucl. Sci .Engng,

f i s s i o n products for thermal neutron fissioned
241 235

233.,

and ""̂ 'Pu and fast reactor fissioned

New York, 42:191-214, 1970.

l.OPEZ-MENCHERO, E. The Agency programme fo r the development of sa fe-

guards techniques and ins t rumentat ion. I n : INTERNATIONAL ATOMIC ENER-

GY AGENCY, Vienna, . Safeguarding nuclear mate r ia l s : proceedings. . .

i n Vienna, 20-24 October 1975. Vienna, 1976. v . 2 , p.3-15.

I.UNDE, J .E . Review of burn-up physics work with the Halden Heavy Bo i -

l ing-Water Reactor. I n : INTERNATIONAL ATOMIC ENERGY AGENCY , Vienna,

Fuel burn-up predic t ions in thermal reactors: proceedings... 1967.

Vienna, 1968. p.203-11.

McGONNAGLE, W.J. Non-destructive methods for determining bum-up in

nuclear fue l . I n : INTERNATIONAL ATOMIC ENERGY AGENCY, Vienna,. Nu-

clear materials management: proceedings... at Vienna , 30 August -

3 September 1965. Vienna, 1966. p.851-66.

MACIEL, A.C. & CRUZ, P.R. Per f i l anal í t ico do uranio. Rio de Janeiro,

MME, Departamento Nacional da Produção Mineral, 1973. (Boletim 27) .

MAECK, W.J. Fission product nuclear data requirements for the deter-

mination of nuclear fuel burnup: a review . I n : INTERNATIONAL ATOMIC

ENERGY AGENCY, Vienna. Panel on fission product nuclear data , Bo-

logna, 26-30 Nov. 1973. Vienna, 1974. (IAEA-169). v . l . p.163-90.

& LISMAN, F.L. Bumup determination for fast breeder reactor

fuels; program objectives and plans. Idaho Fa l ls , Idaho Nuclear

Corp., Feb. 1971. { IN-1456).



105

69. ''.'UHÄES , L.C.A. 0 problema energético bras i le i ro . (Cun TOM.. ¡,i

pronunciada na Escola Superior de Guerra , Rio de Janeiro, 09.09.1975).

70. MARTIN,B.R. Stat ist ics for Physicists. London, Academic Press, 1371.

71. MASKET, A.V. Solid angle contour integrals, series and tabips. Rev.

scient. Instrum., New York, 28(3):191-T, 1957.

72. MEEK, M.E. & RIDER, B.F. Compilation of f ission product y ie lds. Plea-

santon, Ca l i f . , General Electr ic Co., Vallecitos Nuclear Center,

Jan. 1974. (NEDO-12154-1).

73. MENLOVE, H.O. et a l i i . A mui t i-spectra neutron i r radiat ion technique

for the nondestructive assay of fissionable materials. Nucl. Techno!.,

Hinsdale, 111. , 10:366-79, 1971.

74. MITSUI, H. Burnup analysis of uranium dioxide nondestructive analysis

by external conversion method. J . nucl. Sci , Technoi., Tokyo ,

3( l l ) :491-5, 1966.

75. MONCASSOLI-TOSI, A.M. et a l i i . Post-irradiation bum-up analysis of

Trino-Vercelleae Reactor fuel elements: comparison with theoretical

results. I n : INTERNATIONAL ATOMIC ENERGY AGENCY, Vienna. Reactor

burn-up physics; proceedings... in Vienna, 12-16 July 1971. Vienna,

1973. p.197-225.

76. MONIER, J . Pitermination ã Va i de des spectrométríes alphe et gamma

du taux de combustion at te in t par les combustibles nucl iaires,

Saclay , Fr . , CEA, Centre d'Etudes Nucléaires, Dec. 1974. {CEA-

R-4625).

77. MONSECOUR, M.R. & DEHILDT, A.C. Determination by neutron activation

analysis of the burnup indicator neodymium-148 in irradiated uranium

dioxide-plutonium dioxide. Analyt. Chem., Easton, Pa., £1:27-31, 1969.

78. MUNCH, E. Burn-up determination by irreversible admixture of fluence-

monitoring nuclides to nuclear fue l . In : INTERNATIONAL ATOMIC ENERGY

AGENCY, Vienna. Reactor burn-up physics: proceedings... in Vienna,

12-16 July, 1971. Vienna, 1973. p.249-54.

79. NAKAKURA, S. A method for the burnup analysis of power reactors in

equilibrium operation cycles. J.riucl.Sci.Technol., Tokio ,

3(5):184-8, 1966.

80. NODVIK, R.J. Evaluation of gamma act iv i ty distr ibutions in Yankee Core I

and Core I I spent f ue l . Pittsburg, Pa., Westinghouse Electr ic Corp.

Atomic Power Division, Jun. 1965. (WCAP-6067).



106
"1

81. NOVÍKOV, A.N. e t a l i i . Three-dimensional fuel burn-up calculations in

WWER reactors. In: INTERNATIONAL ATOMIC ENERGY AGENCY, Vienna. Fuel

burn-up predictions in thermal reactors: proceedings... 1967. Vienna,

1968. p.213-26.

82. NUCLEAR power in the United States: the f i r s t nine mounths of 1975.

Hud. Energy Dig.. Pittsburgh, Pa. (4) :3- capa, 1975.

83. ONUSIC J r . , J. Possibilidades teóricas de cálculo do programa de compu-

tação HAMMER. São Paulo, 1976. (Dissertação de mestrado).

84. OWEN, T.D. Measurement of power and burn-up in irradiated nuclear reac-

tor fuel by a non-destructive method. Br. J. appl. Phys., London,

14:456, 1963.

85. PENNSYLVANIA P & L buys UNC uranium at $56 in 1980 and $62 in '82. Nu^ "

cleonics Week, New York, 1Z(44):1, Oct. 28, 1976.

86. PRIESMEYER, H.G. Burnup determination by neutron. In: INTERNATIONAL

ATOMIC ENERGY AGENCY, Vienna. Panel on f iss ion product nuclear data.

Bologna, 26-30 Nov. 1973. Vienna, 1974. (IAEA-169). v . 3 , p.57-8.

87. QURESHI, I.H. e t a l i i . Mass-spectrometric measurement of bum-up in

W~ fuel using stable f ission product neodymium. In: INTERNATIONAL

ATOMIC ENERGY AGENCY, Vienna. Analytical methods in the nuclear fuel

cycle: proceedings,., in Vienna, 29 November - 3 December , 1971.

Vienna, 1972. p.503-11.

?S. RAICS, P. e t a l i i . Application of neutron activation analysis, gamma

spectrometry and nuclear track detectors for reactor fuel assay. In:

INTERNATIONAL ATOMIC ENERGY AGENCY, Vienna,. Safeguarding nuclear

materials: proceedings.. . in Vienna, 20-24 October 1975. Vienna,

1976. v .2 , p.641-9.

m. RAIEVSKI, V. h SAUTIEZ, B. Research contract n94: The development of a

method of non-destructive analysis to determine the Ü 5and Pu content

of irradiated fuel elements that have been out of the reactor for

periods of more than one month. Vienna, International Atomic Energy

Agency, 1962. (Technical report s e r i e s . , 9 ) . p.13-4.

90. RAMTHUN, H. & DEBERTIN, K. A new possibi l i ty for non-destructive burn-up

determination. In: INTERNATIONAL ATOMIC ENERGY AGENCY, Vienna .

Analytical methods in the nuclear fuel cycle: proceedings... in Vienna,

29 November--3 December, 1971. Vienna, 1972. p.485-90.



107

91. RASHUSSEN, N.C. et alii. The non-destructive measurement of bum-up
by gamma-ray spectroscopy. In: INTERNATIONAL ATONIC ENERGY AGENCY ,
Vienna. Nuclear materials management; proceedings... at Vienna,
30 August- 3 September 1965. Vienna, 1966. p.829-49.

94.

95.

92. RIDER.B.F. e t a l i i . Burnup: a FORTRAN IV code for computing U and Pu

fuel burnup from U, Pu and Nd mass spectrometric measurements.

Pleasanton, Calif . , General Electric Co., Oct. 1967. (GEAP-5355).

93. e t a l i i . Burnup: a FORTRAN IV code for computing V and Pu

fuel burnup from U, Pu, and Nd mass spectrometric measurements updated

for include fast reactor fuels . Sunnyvale, Calif . , General Electric

Co., Jan. 1970. (GEAP-5355A).

e t a l i i . Determination of neodymium-148 in irradiated uranium

and plutonium as a measure of burnup. Pleasanton, Calif . , General

Electric Co., Nuclear Technology Dept., Oct. 1967., (GEAP-5354).

e t a l i i . The determination of uranium burnup in HMD/ton.

Pleasanton, California, General Electric Co., Vailecitos Atomic Lab.*

Mar. 1960. (GEAP-3373).

96. ROSZTOCZY, Z.R. & VALERINO, M.F. One-group three-dimensional analysis

of assembly wise power and exposure distributions in Yankee Core I .

Trans. Am.nucl. Soc., Hinsdale, 111. , 9:135-6, 1966.

97. ROTTER, W. Determination of burn-up of irradiated fuel elements by

pulsed neutron interrogation. Ann.nucl. Sci . Engng., New York,

1:451-8, 1974.

98. SAVAGE, D.J. & DRUHHOND, O.L. The separation of neodymium for the de-

termination of the bum-up of nuclear fuels . Ounreay, Scotland ,

United Kingdom Atomic Energy Authority, Reactor Group, Apr. 1967 .

(TRG-Report-1496D).

99. SCHACHTER, L. e t a l i i . Absolute determination and axial radial d i s t r i -

bution of bum-up for reactor la t t i ce c e l l s . Revue roum. Phys.,

Bucarest, 15:777-81, 1970.

100. SCHWOERER, F. Fuel cycle costs in the 1980s: a forecast. Nucl.Energy

Dig., Pittsburgh, Pa. , 2:32-5, 1975.

101. SITES, O.R. Ä MELTON, C.E. Fission products: Stable Isotope Research and

Production Division semianual progress report for period ending May 20,

1954. Oak Ridge, Oak Ridge National Lab., 1954. (0RNL-1732j Rev).

p.23-4.



r 108

102. SITES, ü.R. et alii. Isotope dilution method of analysis: Stable
Isotope Research and Production Division semianual progress report
for period enging November 20, 1954. Oak Ridge, Oak Ridge National
Lab., 1954. (ORNL-1829, Del), p.19-20

103. SMUD buys yeliowcake , finds no sign of tight market. Nucleonics Week,
New York, §(50):l,Dec.l4,1967.

104. SÜICH, J.E. & HONECK, H.C. The HAMMER system: heterogeneous analysis

by muí t i group methods of exponential and reactors. Aiken, S.C. ,

Savannah River Lab., Jan.1967. (DP-1064).

105. TASAKA, K. & SASAMOTO, N. Measurement of burnup of irradiated fuel by

analysis of gamma-ray spectra. I n : INTERNATIONAL ATOMIC ENERGY AGENCY,

Vienna. Panel on fission product nuclear data, Bologna, 26-30 Nov.

1973. Vienna, 1974. (IAEA-169). v . 3 , p.71-82.

106. TYROR, J.G. Burn-up predictions for gas-cooled, graphite-moderated reac-

tors. I n : INTERNATIONAL ATOMIC ENERGY AGENCY, Vienna. Fuel burn-up

predictions in thermal reactors: proceedings... 1967. Vienna, 1968.

p.3-14.

107. TZOU, C.K. & YANG,CM. Nondestructive burnup determination by gamma-ray

spectroscopy. Nucl. Techno!., Hinsdale, 1 1 1 . , 2£(2):246-51, 1974.

108. WARD, A.G, Fuel burn-up and react ivi ty changes. I n : INTERNATIONAL

ATOMIC ENERGY AGENCY, Vienna. Fuel burn-up predictions in thermal

reactors: proceedings...1967. Vienna, 1968. p.15-27.

109. WEAST, R.C. , ed. Handbook of chemistry and physics. 53.ed. Cleveland,

Ohio, The Chemical Rubber Co., 1972/73. p.B-r301, B-308, B-351, B-352,

B-364.

110. WEST, D.B. e t a l i i . Equipment and techniques for gamma-scanning i r r a -

diated reactor fuel materials. I n : AMERICAN NUCLEAR SOCIETY, The Hot

Laboratory Division, New York. Proceedings of the eighth conference

on hot laboratories and equiparent, San Francisco, C a l i f . , December

13-15, 1960. New York ( s . d . ) . (TID-7599) v . 2 , p.391-8.

111. ZYKOV, K. I . & MILLER, O.A. The problem of the buildup of fission pro-

ducts in fuel elements of the water-cooled-water-moderated power

reactor type. Societ atom. Energy., New York, 39(3):817, 19/5.


