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Neste trabatho estuda-se a determinacao da queima

de combustivel nuclear pelo metodo de espectrometria y ndo destrutivo.

Na obtengao das medidas foi utilizado um elemento
combustivel, do tipo MTR (Material Testing Reactor),retirado do carogo do

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

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

As medidas foram realizadas em 330 pontos distintes
do elemento, utilizando-se um detector Nal, e o resultado final revelou
que a quantidade de 2350 consumida foi 3,3 + 0,8 miligramas em todo o

elemento.

]37Cs. dentro do elemento ,

0 efeito de migracdo do
fol desprezado pelo fato de existir apenas quando a temperatura atingida

e superior a 10000C, o que nao ocorre no [EAR-1
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1. INTRODUKO

1.1- Consideracoes Gerais

Ate 1940, a produgao mundiai de minerio de Uranio ora esti-
mada em 7500 tons, sendo quase toda ela destinada a obtengdo do radio, de -
grande aplicagav na epoca /66/. Posteriormente, o Uranio passou a ser i
estocado pelos governos com finalidades militares, e sua produgcao che -

gou a atingir 34.000 tons de minerio em 1959, Em sequida a demanda foi

reduzida progressivamente, chegando a atingir 16.000 toneladas em 1965 .
Este foi um dos fatores pelos quais o seu prego baixou sensivelmente, va ¢

riando de 10 dolares a libra. de U505 em 1960 ate atingir 6,2 dolares em
1970 /69/.

A partir de 1970 o prego do Uranio comegou a elevar-se ,com um

]
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aumento mais acentuado a partir de 1973 devido a “crise do petroleo” & a

reorientagao da politica energética nuclear.

A energia nuclear que em 1965 era responsavel pela produgao

de 900 Mi(e), passou , em 1975, a ser responsavel por 31.000 Mu(e) /100/.

Atualmente o Uranio esta cada vez mais caro e existem sérias

dificuldades para aquisicao de seu minério. Os paises que possuem grandes

quantidades desse min@rio ou o est3o guardando como reservas estrategicas,
ou tencionam vendé-lo ja enriquecido, como por exemplo a Africa do Sul e
a Australia, Esta ultima ja avisou que vai exportar apenas Uranio enrique

cido, e a partir de 1980.

Alem disso, o preco do enriquecimento tem sofrido constantes
altas a partir de 1570, tendo-se elevado de 26 dolares em 1970 para 42 do

lares em 1973 por uaidade de trabalho separativo /69/.




Para termos uma ideia dos pregos do Uranio antes e apos a
¢rise do petroleo, temos dofs contratos para compra de “Yellowcake *, que
€ o concentrato de Uranio de pureza ndo nuclear; um realizado em 1967, an
tes da crise, e o outro realizado em 1976, apos a crise. Ho srimeiro a
Sacramento Municipal Utility District comprou, da Btah Consiruction &
Mining Co., cerca de 1 milhao de libras peso de "Vellcwcake “ por um pre-
¢o inferior a $7,70/1b para ser entregue em 1971 /103/. Ro segundo a Penn
sylvania Power & Light encomendou 3 United Nuclear 650.000 libras peso de

“Yellowcake * assim divididas /85/ :

350,000 libras a serem entregues em 1980 a § 56/1b
200.000 libras a serem entregues em 1981 a $ 59/1b
100.900 1ibras a serem entreques em 1982 a § 62/1b.

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

3 produzida por carvao ou petroleo: 12,505 17,14 e 33,38 mills/¥wh, ves -
pectivamente /82/ , esta ficando com um custo cada vez mais elevado, razao
pela qual um elemento combustivel deve ser utilizado ate que a qyeiqg
atingida seja a maxima permissivel, pois queimas inferiores . representam

grandes  desperdicios do ponto de vista financeiro.

Atualmente, o grau de queima & determinado atraves de calcu-
los, os quais consistem em diversos codigos computacionais que prevem a
queima a fim de se realizar as operacoes de recarga /17, 81/. Alguns dcs
codigos utilizam teoria de difusdo em 1 grupo de energia e sao tridimensio
nals 796/, ou consideram 2 grupos ¢ sao unidimensionais /79/, e outros,mais

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

A desvantagem da utilizacao de calculos para determinacao da

queima de um elemento combustivel @ os erros a que estdo sujeitos, pols

]
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" dentro do carogo de um reator a queima n3o € homogénea , variando de ele-
mento para elemento e mesmo dentve de cada elemento, Esta wav homogerei-

dade ocorre porque existem fatores que variam de ponto para ponto, coma
o fluxo neutronico e a concentracao de alguns produtos de fissao absor-

vedores de ngutrons, e qué influenciam na queima do combustivel.

Numa conferéncia realizada em Viena, em 1971, concluiu - se
que o principal metodo , utilizado para otimizagao do ciclo de combus-
tivel nuclear, ainda depende da tentativa e erro, e da intuigao humana ba

seada em calculos de seguranga e experiencia acumulada.

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

metodo, que permita determinar a queima dos elementos apos serem retiradas
do carogo, com a fTinalidade de verificar a exatidio dos calculos de deter-

minag3o da queima, e as possiveis alteragdes a serem efetuadas a fim de

obter-se uma melhor utilizagao dos elementos combustiveis /58,64, 108/.

Deste modo, as medidas de queima permitem obter os seguintes
parametros considerados de grande importancia na otimizagao do ciclo com-
bustivel:

1) duragao do ciclo;

2) numero de conjuntos requeridos para recarga;

3) modelo ideal de recarga e descarga.

Alem disso, o controle de material fTssil, durante o ciclodo

corbustivel, esta se tornando um problema muito sério do ponto de vista &

seguranga , devido a grande expansdo da industria nuclear, e varias autori

dades propcem sistemas de controle utilizando medidas nao destrutivas com

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




1.2- Metodos para Determinacio da Queima

| ' A deterwinagdo da queima, ou nimero de eventos de fissio ,
que ocorreu num elemento combustivel apos ter sido irradiado num fluxo
neutronico, pode ser efetuada através de diversos métodos. A escolha do
metodo a ser utilizado depende, entre outros fatores, da precisdo reque-
rida, da natureza quimica do elemento, dos tempos de irradiagdo e resfria

mento* e das condigoes existentes para realizacio das medidas. De um wo-

" do geral a determinagdo de queima pode ser fefta por: metodos indiretos,
espactrometria de massa, espectrometria c ou 8 , uso de néutrons @ es -

pectrometria y.

| 1.2.1- Determinacao por Métodos Indiretos

As medidas de queima podem ser realizadas por tres wetodos in

.
i

K diretos , n3o destrutivos, baseados em medidas de: a) reatividade; b)ener
gia térmica gerada pela fissdo; e ¢) fluxo de neutrons utilizando a tec -

nica de ativagao.

0 metodo utilizando medidas de reatividade foi um dos primei
ros metodos nao destrutivos a ser utilizado /6,29/. Consiste em relacio-
nar a diferenca de reatividade do elemento combustivel, antes e apos a

{rradiacdo, com a queima de combustivel.

| Este metodo teve grande aplicagao no estudo da queima de com
bustTvel de reatores THTR (Thorium High Temperature Reactor) que consiste
de esferas de grafita de 6 cm de diametro contendo pequenas esferas de Urd

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

* Entende-se por tempo de resfriamento o tempo decorrido desde a retirada

do elemento do carogo ate a realizagao das medidas.
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carogo desse reator circulando as esferas combustTveis, e & de interesse
acompanhar a queima dessas esferas, logo a analise devéser nao destruti
va, € 0 tempo de analise deve ser bem curto devido a alta frequéncia de
circulagao (da ordem de 500 esferas por hora). 0 metodo essolhibdo foi o
de medida de reatividade , utilizando o fato de que o transiente de poten
cia produzido pela passagem rapida de uma amostra através do carogo de um
pequeno reator, a velocidades da ordem de 1 metro por segundo, & essencial
mente governado pelo efeito dos néutrons prontes, cuja producdo € propor-

cional 2 reatividade da amostra /5,21/.

0 segundo metodo indireto consiste em medir o calor total pro
duzido pelo carogo, medindo-se a temperatura do refrigerante na entrada e
na saida. Conhecendo-se a vazao e o calor especifico do refrigerante pode-
se determinar o calor retirado e relaciona-lo com o numero de fissdes -
ocorridas. Neste caso a queima obtida € a do carogo completo, mas utilizan
do fios monitores ( por exemplo de Cobalto) pode-se determinar o fluxo re
lativo na posicao de cada elemento, e assim obter fatores que possibilitem

determinar a queima de cada elemento /46/.

Utilizando um método semelhante , Ramthun /90/, estudou a pos
sibilidade de se medir a queima atraves da medida da potencia tévmica ge-
rada pelo decaimento gama e beta, dos produtos de fissao existentes em
uma placa combustivel do tipo MTR, em funcido do tempo, apos sua retirada do

caroco, encontrando resultados com desvios de 2%,

0 terceiro metodo indireto consiste em determinar o fluxo ab-
soluto integrado no tempo (exposigao) utilizando-se fios monitores de Co-
balto-59 presos ao elemento combustivel /2/. Uma vez determinada a exposi-

¢3o, e conhecendo-se a composicdo do elemento pode-se estimar a queima .




Munch /78/ ao desenvolver um metodo que permitisse a obten-
¢3o da queima logo apos a retirada do elemento do carogo, notou que o
espectro de um elemento combustivel de 2350 » obtido com um ,;ietetor Ge{Li),
aproximadamente 50 horas apos a irradiagao, nao apresenta picos bem
definidos na regido entre 1,0 e 1,4 MeV. Entdao o autor propoe a mistura ,
no elemento, de isotopos com alta seccao de choque de ativacao, meia-vida
grande e emissores de gamas com energia entre 1,0 e 1,4 Me¥ ;entre eles
wgl\g, 570 e 5%o , sendo este Giltimo o mais indicado. Ele realizou medi
das em amostras,medindo a queima 130 horas apos a irradiacgao, e obtendo

resultados com desvios de 10%.

1.2.2- Determinagao por Espectrometria de Massa

E um dos metodos mais antigos para determinagao daqueima.E
um metodo destrutivo, e foi muito utilizado para obtengao de dados refe-
rentes aos produtos de fissdo, como por exemplo a fragdo de formagao (

Yield) de produtos de fissao /22,61,62,68,93,101,102/.

0 metodo consisfe em determinar a composigao isotopica, em
varios pontos dos elementos combustiveis, antes e apos a irradiagdo, re-
lacionando a diferenca com a queima /92/. De um modo geral os isotopos -
utilizados na an3lise sdo estaveis , o que faz  com que a historia de
irradiacdo seja de importancia secundaria , e o tempo de resfriamento um

fator que n3o influi nas medidas.

Os produtos de fissao mais utilizados neste metodo sao: o

Neodimio e o Molibdenio /11,38,41,77,98/, sendo que alguns autores utili-

zam ainda outros isotopos como Estroncio , Zirconlo e Cerio /50/.




E o método que apresenta melhor precisiao, com desvios in-

feriores a 2% /94/, e tem sido utilizado para comparar resultados “;Jl.:;tid;:s

PR T

por outros metodos/ 3, 56,87/. e nas usinas de repmcessan;ento /58/.

1.2.3- Determinacao por Espectrometriac ou 8

0 metodo de espectrometria a ou 8, para determinagao da
queima, baseia-se no fato de alguns elementos radioativos emitirem uma des
sas particulas em seu processo de decaimento. Mede-se a concentragao de
um elemento especifico atraves de sua atividade a ou B, e relaciona-se
essa concentragao com a queima sofrida pelo elemento combustivel. Alguns
autores mediram a concentragac de produtos de fissao emissores de parti-

e ]37(:5'/10/; enquanto que outros mediram a concentra

90
cula B, como o Sr
¢30 de isotopos pesados emissores de particulas a, como o Torio , Uranio e

Plutonio /26.53/.

Pelo fato das particulas a e B apresentarem baixo poder
de penetragdo , torna-se necessario a dissolugdo do elemento combustivel e
posterior separagdo do isotopo a ser analisado, o que torma esse metodo des
trutivo.

A interferéncia da radiagio gama, emitida pelos produtos de
fissao , na determinagdo da atividade aou 8 , aumenta a imprecisac mna

determinagao da queima de combustivel.

Um metodo nao destrutivo, utilizando espectrometria 8, foi
tentado por Mitsui /74/, que utilizou a propriedade de que alguns materiais
quando frradiados com gamas emitem fotoeletrons que podem Ser analisados,
porém como 0s produtos de fissdo emitem gamas num grande intervalo de ener

gta, este método ndo apresenta bons resultados.




1.2.4- Determinacdo com Uso de Neutrons

Este metodo consiste em {rradiar us elemento com-
bustivel com n€utrons e analisar os neutrons emitidos, que sdo
proporcionais a quantidade de material fissionavel existente no
elemento. Na analise dos neutrons emitidos pode-se considerar

apenas os neutrons atrasados /4,16,27,52,73/ , a soma de neutrons prontos
néutrons prontos 11

mais atrasados /60,89,97/ , ou ainda a relagao
neutrons atrasados

A determinagdo da gueima por detecgdo de neutrons pode ser
realizada, também, pela técnica de transmissio de ndutrons. Esta tecpica
foi utilizada recentemente por Priesmeyer /86/ e baseia-se no aproveita-
mento das ressonancias de absorgao apresentadas pelo 235U para neutrons de

B,78; 11,67 ¢ 12,4 eV ,

Outro metodo utilizado, € o da detec¢do dos neutrons  de
fissao espontanea , atualmente estudada por Raics /88/ que tenciona utili
zar um detector de estado solido para determinar a atividade neutronica de
um elemento combustivel irradiado e posteriormente relacionar essa ativi-

dade com o grau de queima sofrida pelo elemento.

1.2.5- Determinacao por Espectrometria v

0 metodo de espectrometria y @ baseado no fato de que a ati
vidade vy, proveniente do processo de decaimento de certos produtos de fis

s#o, pode ser relacionads com a queima scfrida pelo elemento combustive?.

As medidas utilizando espectrometia y podem ser de dois ti-

n0s: destrutivas e nao destrutivas.




As medidas do tipo destrutiva comecaram a ser utilizadas,
Juntamente com as medidas de espectrometria de m2ssa, para obtengao de
dados referentes aos produtos de fissao /101/. Na sua utilizacdo o eie-
mento combustivel @ dissolvido recelhendo-se uma pequena amostra para
analise . A divisdo do elemento em pequencs pedagos permite a determi

nagdc da distribuigao de queima dentro do elements.

Muitos autores utilizaram o metado de espectrometria y des
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 radicnuclideos mais utilizados de

acordo com o periodo de irradiagac /40/.

Tabela 1.2.1- Radionuclideos indicados em espectrometia v do tipo des-
trutiva

Periodo de irradiagac Superior a (dias) Radionucliden indicado

100 3By

]44Ce

400

1800 W

0 metodo de espectrometria vy nao destrutivo comegouw a ser
desenvolvido apos diversos estudos acerca da relagas entre a atividade ¥
total de elementos combustiveis irradiados, ¢ a queima sofrida pelos mes-

mos, sendo que esta ultima era determinada por outros metodos /13,80,110/.

0 desenvolvimento de detectores de gamas com alta resolugao
possibilitou um grande avango no métods, e a partir de 1967 a maioria dos

trabalhos foram realizados utilizando detectores Ge(lLi), e apalisando sem

pre, entre os produtos de fissdo, o radionuciideo ]37Cs 6,105,111/,
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Atualmente este método € utilizado pela Agéncia Intema-
cional de Energia Atomica, em seus programas de salvaguarda, a fim de
controlar o fluxo de material fTssil durante o ciclo do elemento combust]

vel /25/.

1.3- Comparacdo dos [iferentes Metodos

A escolha do metodo a ser utilizado, como j3 foi dito, de
pende , entre outros fatores, da precisiao requerida, do tipo de elemento
utilizado, dos tempos de irradiagdo e resfriamento, e das condigoes exis-
tentes para realizacdo das medidas. Por exemplo: o metedo indirete utili-
zando medidas de reatividade e otimo para reatores do tipe THTR, onde os
elementos sao pequenas esferas e as medidas devem ser efetuadas em curtos
intervalos de tempo, mas n'g‘o € conveniente para reatores com elementos do
tipo MTR, pois o acréscimo de reatividade @ uma funcdo da distribuigdo de

queima, que € considerada uniforme nos elementos do  THTR.

0 metodo uvtilizando a tecnica de ativagdo tende a ser o
mais impreciso, devido as corre¢oes de auto-blindagem e necessidade de co
nhecimento do espectro de néutrons para avaliacao da secgao de choque efe
tiva , no entanto € um metodo atrativo, em alguns casos, devide a faci)i-

dade de aplicagao /65/.

-

As medidas por espectrometria de massa, teoricamente, sao
as mais precisas /15/, porem sao destrutivas e exigem um tempo muito lon-
go para obtengdo de dados. Segundo Maeck /67/, as medidas absolutas de

queima apresentam maior precisdo quando o metodo utilizado @ o de espec-

trometria de massa, e as medidas relativas sdo mais rapidas quando o me-

todo € ndo destrutivo.

A Tabela 1,3.1 mostra algumas vantagens e desvantagens

dos diferentes metodos utilizados para determinacdo da queima.




Tabela 1.3.1- Vantagens e Desvantagens dos Varios Metodos para Determinagio
da Queima de Elementos Combustiveis

Metodo Vantagens Desvantagens

Indireto utilizando: - Desvios de 2% /45/ Necessidade de um peque-

Reatividade Nao destrutivo no reator para realizar

as medidas

Energia termica Desvios de 3% /90/ - Nao fornece distribuigao

Nao destrutivo de queima

Técnica de ativacdo - Nao destrutivo Desvias de 10% /78/

Espectrometria de massal - Desvios de 2% /75/ Des trutivo

- E 0 mais demorado

Espectrometria a ou B Desvios de 3% /9/ - Destrutivo

- Baixo poder de penetra-
¢ao das particulas

Detecgao de néutrons Desvios de 2% /4/ - Necessidade de uma fonte

: de néutrons de grande in

tensidade

Espectrometria y: ) Desvios de 4% /75/ - Destrutivo

pestrutiva

Nao destrutiva Desvios de 5% /75/ - Exigem um tempo de ves-

Nao destrutiva friamento para infcio das

medidas

1.4- Ohjetivo deste Trabalho

0 objetivo deste trabalho € implantar , no Instituto de Ener-
gia Atomica, um sistema para determinar a queima , sofrida pelos elemen-
tos combustiveis do reator IEAR-1, pelo método de espectrometria y nao des-

trutiva.

0 reator IEAR-1 & um reator do tipo piscina aberta, utili-

zado na produgio de radipisotopos e em pesquisa. E moderads e refrigerado

a 3gua leve; seus elementos sao constituidos de placas com uranio enrigueci
do a 93% em 23y ( os elementos de n0s 1 a 79 , inclusive , eram enriqueci

dos a 20%), e seu ciclo de operagao & de 8 horas por dia e § dias por semana




a uma poténcia de operacdo de 2 Mi(t).

Atualmente, a determinagdo daqueima de seus elementos &
realizada utilizando-se o metodo indireto de energia teérmica. Sabendo-se
a potencia térmica gerada, o tempo de irradiagdo e a energia recuperada por
fissao determina-se a queima total (Qg) sofrida pelo carogo. Uma vez de-
terminada a queima total, calcula-se a queima de caqa elemento (gp atra-

ves da equagdo:

fluxo médio na posigao do elemento
fluxo medio no carogo
massa de material fissi) no elemento

massa de material fissil no carcgo.

Este metodo apresenta algumas dificuldades , pois exige pe-

riodicas determinagoes do fluxo.

De um modo geral as determinagoes do fluxo sdo feitas utili
zando-se placas de lucite, com folhas de ouro em alguns pontos, colocadas
no meio dos elementos combustiveis. Como a dilatacdo do lucite pode causar
danos as placas do elemento combustivel, as irradiagGes para ativacao das
folhas de ouro, sdo feitas com o reator operando em baixa poténcia { da or
dem de 300 W) o que faz com que a relagao de fluxos medios obtida n3o seja
a mesma que & apresentada pelo reator operando em poténcia normal. Além dis

so, essa relacdo varia no intervalo entre duas determinagoes de fluxo.




Nota-se,entao, a necessidade de deterwinar 2 queiria por um
outro metodo, para verificar a exatidio dos resultados obtidos pelo metodo
que & empregado atuaimente, objetivando uma melhor utilizacao dos etemen

tos combustiveis.

0 metodo a ser utilizado deve ser nado destrutivc, pois as
condigoes de salvaguarda com que foram adquiridos os elementos combustiveis
nac permitem que os mesmos sejamdestruidos. Esse foi o principal motive pe-

1o qual o metodo escolhido foi o de espectrometria y n3o destrutivo.

A medida inicial foi realizada utilizando-se um elemento an

tigo, que ,por ter sido retirado do carogo em 1958, permitiu a utilizagao de

um detector Nal .




2. WISTORICO

Como jd foi dito no CapTtulo precedente, o método de espectra
metria y n3o destrutivo comegou a ser desenvolvido apos diversos estudos
acerca da relagdo entre a atividade vy total de elementos conbustiveis irra-

diados 2 a queima sofrida pelos mesmos.

Um dos primeiros estudos foi realizado em 1953 por Forbes e

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

Um dos primeiros a utilizar o metodo analisando a formagdo de

]37Cs), foi Kristiamsen /55/ em

um produto de fissdo especifico (no caso
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 MWD/t.

Uma analise quimica , realizada posteriormente, mostrou que

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

ro foram: 1) a dificuldade de distinguir os gamas de 0,661 MeV do ]37(:5 dos

95 95

gamas de 0,7.6 e 0,765 MeV do ““Zr e do ""Nb , respectivamente,e, 2) o des

vio apresentado no "Yield" do 13765.

Nos trabalhos realizados até 1965 foram utilizados detecto -
res Nal , e a analise era feita,de um modo geral, atraves do produto  de
fissdo ]“Pr, gue emite, em seu processo de decaimento , um gama de 2,18
MeV, um dos primeiros a ser distinguido num espectro , de um elemento com-

bustTvel frradiado, obtido com um detector Nal/ 28, 88, 106/.

Como os detectores Nal apresentam baixa resolucado (cerca de




50 KeV para gamas de 661,6 KeV), eles s3o utilizados no estudo de espec-
tros relativamente simples, exigindo um tempo de resfriamento superior a

500 dias /33/, para que os produtos de fissao de baixa meia-vida decaiam

quase por completo.

G desenvolvimento dos detectoves semi-condutores, a partir
de 1965, possibilitou um avango significativo no método, pois sua alta re
solucao (cerca de 5 KeV para gamas de 661,56 KeV) , permite a identificg -
¢ac de um maior numero de produtos de fissao, exigindo assim, um temgg de

resfriamento bem inferior ao exigido pelos Nal /12/.

Os primeiros a utilizar detectores semi-condutores fora'm
Higatsberger e Rasmussen, em 1965. Higatsbé?ger /47/ utilizou um detécj:gr
de Si(Li) num espectrometro Compton, e Rasmussen /91/ utilizou um detec-
tor Ge(li); ambos para determinar a queima sofrida por elementos conbusti

veis do tipo MIR.

Um dos autores que mais estudou e utilizou o metodo  foi
Forsyth /32/. Em 1966 ele determinou a queima de elementos cilindricos ,
com pastilhas de UO2 e Puoz, girando o elemento em torno de seu eixo a fim
de minimizar os efeitos de geometria /35/. Em 1967 estudou o efeito de
migragao dos produtos de fissdo dentro de pastilhas de U02 /377, e em 1970
rea]izou_medidas da queima de elementos combustiveis do reator BWR de Hal-

den, por meio da analise do produto de fissao wGRu /33/.

Em 1971 Fudge /42/ determinou a queima de elementos combus-
tiveis de reatores de alta temperatura atraveés da analise da atividade de

vartos produtos de fissdo, obtendo resultados médios com diferengas infe-

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

pectrometria de massa.

OQutro a realizar medidas com elementos de reatores de alta

temperatura foi Hunt /49/, que determinou a queima de elementos combusti-




veis do “Dragon High-Temperature Reactor” , onde o refrigerante, Helio,

atinge a temperatura de 8300C. Como o combustivel era constituido de os-
feras de UO2 cobertas com grafita, ele desprezou o efeito de perdas por

'37C$. que foi o radionuclideo analisado. Ele analisou 33 -

migragao do
elementos (24 contendo Uranio e 9 contendo Torio) e os resultados obti-
dos mostraram que 60% dos elementos apresentavam queima com diferencas

inferiores a 10% quando comparados com resultados cbtidos atraves de cal

culos.

Cricchio /19/, em 1973, determinou a queima dos elemen

137

tos combustiveis do BWR de Garigliano, analisando a atividade do (s, €

obtendo resultados com desvios de 2,1%.

Apesar das vantagens apresentadas pelos detectores semi -
condutores, alguns auteres realizaram medidas com detectores Nal, Em 1970

137

Sch;chter /997 efetuou medidas analisando o produto de fissao Cs com

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

Bresesti /9/, em 1972, mdiu a queima de elementos combus-
tiveis constituidos de pastilhas de U0, com diferentes enriquecimentos (
do reator Trino Vercellese , um PWR de 825 MW{t )). Para isso ele ytili-
zou dois detectores : Nal para determinar a atividade do produto de fissao

‘44Ce. e Ge(Li) para determinar a atividade dos produtos de fissao ]05Ru,

13

13405 e ]3705. 0Os resultados obtidos pela analise do 7Cs apresentaram di

ferencas inferiores a 5% quando comparados com o método de espectrometria

de massa.

Em 1974, Brand /8/ concluiu que algumas razoes isotopicas per
mitiam uma melhor determinagac da queima. Cle utilizou , em seus estudos,
elementos combust*veis‘do reator de Dodewaard { um BWR de ciclo direto, de
163,4 Mi(t )), medindo sua queima por diversos método§ . 0s resultados obti

dos por meio de espectrometria gama dos tipos destrutiva e nao destrutiva




134':5/] 37(:5;

apresentaram os seguintes desvios: 7% quando se utiliza a razao

137¢,. 1060 13¢5

6 % para a razao ]“(:e/ e 15% para a razao

Gualandi /43/, em 1975, realizou uma série de pesquisas,
utilizando elementos combustiveis dos reatores Trino Vercellese e Gariglia-
no, chegando as seguintes conclusoes: medidas n3o destrutivas da atividade
do ]37Cs podem ser usadas para determinacao da queima relativa em conjuntos
combus tTveis, e medidas da razao de atividade l34(25/'37(:5 podem ser usadas

para determinagao relativa da razao Pu/U.

Atualmente o metodo nao destrutivo de espectrometria gama
@ utilizado pela Agencia Internacional de Energia Atomica (IAEA), para exa-
minar o grau de queima e a integridade dos elementos combustiveis, em seus

programas de salvaguarda /25/.

A énfase ao método @ tal, que a IAEA pesquisa, no momento,
novos detectores , de reduzidas dimensdes, que apresentem alta resolugac e

que dispensem o uso de Nitrogenio 1iquido. Segundo Lopes-Menchero /63/, o

mais promissor € o detector de CdTe.
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3. RESUMO TEORICO

3.1- Equagbes que Regem as Densidades Atomicas dos Isotopos 235, 238
e Py pentro de uma Placa Combustivel

A fim de facilitar a compreens3o do desenvolvimento
teorico, vamos, fnicialmente, estudar as equagoes que vegem as densida

des atomicas dos isotopos constituintes de um elemento combustivel ti-

23E.'U e 2380, e do isotopo resultante da ab-

238

pico de reatores térmicos,
sorgao de um nautron por um nucleo de U, seqguida de decaimento 8 ,

0 239',“ .

Seja uma placa de uranio, plana, que apresente, ini

clalmente, as densidades atomicas Ng(0) e Ng(0) de 235 ¢ 238u, respec
tivamente. Submetendo essa placa a um fluxo de neéutrons, a variagao na

densidade atomica do 235U , num intervalo de tempo dt, sera dada por:
dNg(t) = - /7 0, (EMs(t)6(E,t)dE dt 3.1.1
[+

onde $(E,t) & o fluxo de néutrons com energia E no tempo t e o, (E) e

235

a secgdo de chogue de absorgao do U para neutrons com energia E.

Definindo a secgao de choque de absorgao média por

I a,4(E)¢ (E,t)dE 3.1.2

I o(E,t) dE
0

g =
as

e notando que

wa(E-t)dé = o(t)




a variagao na densidade atomica do 235[! pass2 a ser escrita como:

Ne(t) = - Ns(t)Ea.¢(t)dt 3.1.4

Aplicando a condigao de contorno de que no infcio a

235

concentracao de U € dada por N5(0), resulta:

t
_o_ J” ¢(t)dt
Ns(t) = Ns(0)e” 2° 0 3.1.5
Dada a dificuldade em obter-se o comportamento do
fluxo de neutrons com o tempo, ¢(t), dentro de um reator, utilizamos a
variavel W , integral do fluxo no tempo, tamb@m chamada exposigdo, de-

finida por:

W= f§ #(t)dt

e a equacao 3.1.5 passa a ser escrita como:
) oasN
Ns(W) = N5(0)e 3.1.7
De um modo analogo obtemos para a densidade atomica do

238 » em fungao de W, a seguinte expressao:
) oaa"
Ne(W) = Ng(0)e

onde 5a- € a seccdo de choque de absorgdo média do 238

239Pu a equagdo que rege a variagao de sua densi

dade atomica @  diferente das que regem as variagdes de 23y ¢ 2380.

Para o

pois enquanto estes sao apenas consumidos, o 239Pu alem de ser consumi_

do & tambem produzido , e para ele temos:




Ny (t)= 17 o (ENG(t)o(E, t)dEdt- 19,4 (EMs (t)o(E, t)dEqt 3.1.9

onde oc.(E) € a secgdo de choque de captura do 380 (transformacio de

238 239

U em Pu). eo, o(E) @ a secgdo de choque de absorcao do 239?11. am

bas para ngutrons com energia E.
Utilizando as secgdes de choque medias o O, © Ea’, e rees

crevendo a equacdo 3.1.9 em termos da variavel W temos:

dNs (W) = N.(H)Ec.dw - N,(H)Ga’du 3.1.10

Resolvendo esta equagao e impondo a condicao de contdrno

de que Ny(0) = 0, resulta :

Ne(0 )U o

W
No(W) = [e -e ]

°ae ~

3.2- Equacoes que Regem o Consumo de 235" » 238" e 239’)“

0 consumo de 3tomos de 235y por cma. apos W, & dado por:

Qs(W) = Ns(0) - N5(w)
oW
Qs(W) = Ns(0) [1 - e 25 7 3.2.1

238

Analogamente o consumo de dtomos de U por cm3. apos

W, e dado por:

- oaau
Qu(W) = No(0) [1 - e 1




239’,& precisa-

38

Para determinar o consumo de atomos de

mos deter;inar. inicialmente, a quantidade de atomos de 2
39
mados em Pu , apds a exposi¢dao W, que & dada por:

§ transfor

6 .}
To o(W) = Qqa(W)x £

( o restante do 238y consumids sofreu o processo de fissao).

Como apos “"W" temos uma densidade atomica de 2399u dada

2?'9Pu por cm3, apos W ,

por Ne(W) ( Eq. 3.1.11), o consumo de atomos de
€ dado por:

Qs (W) = Ty o(H) - No(W) 3.2.4

Substituindo a equagao 3.2.2 em 3.2.3 e esta ultima ju-

to com a 3.1.11 em 3.2.4, resulta

Nestas equagoes de densidades atomicas de consumo os va-
Tores de N,(0) s3o obtidos a partir das especificagoes fornecidas pelo
fabricante das placas combustiveis, e as secgoes de choque médias sdo
determinadas a partir da analise de o(E) e de ¢(E), restando, como imi-
ca incognita,a variavel W, que sera obtida relacionando-se uma formu-
lagdo teorica com uma medida experimental, o que sera explicado no pro-

ximo Ttem.
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3.3- Determinacao do Valor de W (Integral do Fluxo no Tempo )

3.3.1- Parte Teorica

Seja o isotopo X um produte de fissao que emita radia-
¢30 gama em seuy processo de decaimento e que apresante Y1 , Y2 e Y3 co-

235y s 2%y e 2380, respectivamen

mo fragoes de formagao por fissdo de
te. Se adhitirmos que nao ha decaimento , nem consumo, do isotopo X du-
rante a permanéncia da placa combustivel dentro do carogo do reator, en
tao a equacao que rege a sua densidade atomica (N,) no instante em que
a placa € retirada do reator, apos sofrer uma exposicao dada por H], po

de ser expressa pela equagao:

a [+ 4]
N, (W) )=05 (W) =2 V140 (W) =22 vaegq(uy) F2 v3 3.3.1
© Yas Tas as

onde Gﬁ(i = 5,9 ou 8) & a secgdo de choque media de fissao do respecti

vo isotopo, e :f—'- representa a fragao de atomos , do isotopo i, que
g Tes ’ .
sofre fissao . aiNote-se que 1 - :—fl— representa a fragao que E consu

O_ =
mida por reagoes de captura (n,y). ai

Substituindo os valores de Qg(W,}, Qqg(W;) e Qa(H]) » da

dos peias equacgoes 3.2.1, 3.2.5 e 3,2.2, respectivamente, temos:

o o, W
N W) = Ng(0) =2 V1 [1 - 2% 7] 4
035
Ng(0)5 . & 1- e
2Py [
Oas ™~ Tas Tas

o] (2]
Ng(0) == v3 [1-e 2
oat

PRy




3.3.2- Parte Experimental

Consideremos um elemento combustivel, de reatores nu-
cleares, constituido de M placas formadas por uma 1iga de uranio e alu
minio revestida com aluminio (elementos combustTveis do tipo MR exis-
tentes no Instituto de Energia Atomica). Admitamos que esse elemento se
Ja submetido a um fluxo de neéutrons durante um intervalo de tempo t tal
que !: ¢(t)dt = W;; e que depois de retirado do fluxo neutronico , apre
sente, na i-esima placa, uma densidade atomica Ri de um produto de fis-

sao especifico , emissoi de radiag3o gama.

Decorrido um tempo de resfriamento te, coloca-se o ele-
mento num arranjo experimental conforme ilustrado na Figura 3.3.1. Ajus
tando o equipamento eletronico associado para medir a atividade do pro-
duto de fissao escothido, atraves da radiagao gama emitida, obtem-se a

seguinte taxa de contagem C:

M _Atc
C =i=):] Rizaike € Fifabfcﬂ.fi Nax

densidade atomica do produto de fissao escolhido, quan
do da retirada do elemento do fluxo de néutrons, na
i-esima placa;

espessura da parte ativa da placa combustTvel;

area ativa, da i-esima placa que contribui com gamas
que chegam ao detector;

constante de decaimento do produto de fissdo escolhi-
do;

fragao de decaimento que resulta no gama detectado;

fator geométrico definido pelo colimador e pela 3rea
a.i > .
fator de auto-absorgao, da parte ativa da placa, para
6 gama detectado;
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Figura 3.3.1 - Esquema de um arranjo expsrimental
para obtenclo de medidas de atividade guma de

um eolementc combuetivel .




foq = fator de transmissao do vevestimento para o gama detec
tado;

f, = fator de transmissao para a i-ésima placa , em virtude
de existivem -1 placas a sua frente;

Ny = eficiéncia do sistema {gama registrado por gama inci -
dente no detector).

Admitindo que Ri seja constante para todas as placas, istoe,

Ri = Rpara i =1,2...M, o fator f; pode ser escrito como fi=(fl)i"

(onde f] e o fator de transmissio de uma placa) e a contagem total Ct
obtida durante um tempo T (desprezivel conparado com a meia vida do

produto de fissaoc) e dada por:

At M
€= Rre” e T X a;F;(f;)

i-1
Fabfeaex ;

Desta equacgao tiramos:

e f f e F.(F) !
abca Mex' 5 %N

e €

Convem frisar que R, cujo valor pode ser obtido experimental
mente, & a densidade atomica exata do produto de fissao escolhido, e
Nx, dado na equacao 3.3.2, & uma densidade aproximada, pois no seu de-
senvolvimento nao consideramos decaimento e consumo do produto de fis-

sao enquanto o elemento estava no fluxo de néutrons.

Dependendo do periodo de irradiagao, e do produto de fissao
escothido, podemos desprezar seu consumo /51/ e calcular um fator de

corregao ft que relaciona R com Nx’ sequndo a expressao:




_
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Deste modo temos que : 10) @ possTvel determinar R ex-
perimentalmente, e uma vez calculado o valor de LY determinar Nx. 29)
Substituindo N, na equagdo 3.3.2 obtém-se o valor de Hys e 30) a utili
2agdo de W, nas equagoes de consumo, permite a determinagao da queima

sofrida peto elemento  combustivel.

3.4- Estudo dos Produtos de Fissao

Um espectro gama tipico de um elemento combustivel obti

: do com um detector Ge(Li), & mostrado na Figura 3.4.1, onde os valores
entre parénteses indicam a energia do gama em MeV. Para obtengdo desse
espectro o elemento combustivel foi irradiado durante 188 diess, e o tem

po de resfriamento foi de 363 dias /48/.
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Plgure 3.4.} . Cepecire game do um slomente _unbunful
irradiode durante 188 dles o odtide apds um ftempe do

reefriamante do 343 dies 748/ .




Nesse espectro observa-se varios picos de gamas cujos
radionuclTdeos emissores estdo relacionados na Tabela 3.4.1. Nesta ta

bela aparecem , ainda, 3 nuclideos que s3o discutidos a seguir:

144Ce

0 ]44Pr apresenta meia vida de 17,3 minutos , um tempo
muito pequeno comparado com os periodos de irradiacdo e resfriamento ,
porem o que medimos , atraves de sua atividade, ndo € a sua concentra-

144

gao , mas Sim a concentragac do Ce, que € seu precursor no processo

de decaimento e que apresenta meia vida de 284 dias.

lOGRu

144

Do mesmo modo que 0 ' Pr , 0 1060 & utitizado como ele

106

mento intermediario para estudo do Ru, seu precursor , e que apresen

ta meia vida de 367 dias.

133Cs

(] ]34Cs apresenta meia vida de 2,05 anos, porem sua fra-
¢3o de formagac por fissdo (Yield) € muito pequena {aproximadamente
4,5 x 107%% para 2350 ). Acontece que no reator tambem ha formagdo de
133Cs. que @ um isOtopo estavel e apresenta uma secgao  de
choque de captura de 30 barns, permitindo assim a formacdao de

]34Cs como resultado da reagao l:“:’Cs(n.\r)]:‘m(:s .

27
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Tabela 3.4.1- Produtos de Fissao Utilizados nas Medidas de Espectrome-
tria Gema Nio Destrutiva

Produtolmeia vi Y1 ¥2 Y3 oa(hams) Esquema de
de 1 2 % % decaimento na
de_ l4a ss9/ (2200m/s)
fissao (1) {2) (3) 7109/ figura: (4)
Byp | 354 6,46 | 4,92 |5,30 <7 3.4.2
%57 | 654 6,46 | 8,92 |5,30 - 3.4.2
Wipu |39,60 | 3,14 ] 6,99 [6,35 - 3.4.3
Wopn 3o s e| 0,39 | 2,28 2,70 - 3.4.4
130min
0%y 3674 0,30 | 4,28 (2,79 0,15 3.4.4
133cs estaver] 6,771 6,97 |67 30 -
3% 12,052 [4,5%10793,29x10%{1,28x10"7] 134 3.4.5
(5) .
s 130,170 | 6,26 | 6,69 [6,28 0,11 3.4.6
{5)
V8% 117,3m | 5,46 | 3,83 la,7a - 3.4.7
1880 | 2844 5,46 | 3,83 |4,74 1,0 3.4.7
(1) Y1 = fragao de formagao , acumulada , por fissao do 23F’U 7172/
(2) Y2 = fracao de formagao, acumulada , por fissao do 239Pu 772/
{3) VY3 = fragao de formagdo, acumulada , por fissao do 238U 172}

(4) esquemas retirados da referencia /59/

(5) vide referéncia /24/.

Convem salientar que a escolha dos produtos de fissao pa-

ra realizagao de medidas, depende do tempo de irradiagao, pois os produ-

tos de baixa meia-vida atingem

(taxa de formagao igual a de decaimento), o gue nos impossibilita deter

rapidamente o regime de saturagao

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

problema, bem come de minimizar as corregdes ocasionadas pela variagzo

do fluxo com o tempo , devemos escolher um produto de fissao cuja meia-

vida seja grande comparada com o tempo de frradiagao.
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A Figura 3.4.8 mostra a concentragao relativa de dife-

rentes produtos de fissdo, em fungdo do tempo de irradiacio, em elemen

tos combustiveis de uranio ( com enriquecimento superior a 20%), quando
submetidos a um fluxo constante de 10]3n.an'zsegf‘
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4, MEDIDAS

4.1- Estudos Preliminares

0 elemento combustivel escolhido para realizar as medi-
das foi o IEA-14 por apresenta baixa dose de radiacao (5 mR/h @ 20 ¢m

de distancia), o que permitiu facil manipulacao e transporte do mesmo .

Como ele foi retirado do carogo do reator em 1958, pos-
sibilitou, ainda, a utilizagcao de um detector Nal na realizacao 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

37 137

4,1.1, caracteristico do ! Cs. Este foi o motivo pelo qual o Cs foi

0 unico produto de fissao utilizado nas medidas.

4.2- Descricao do Elemento Combustivel

0 elemento combustivel IEA-14, e do tipo MIR (Material
Testing Reactor), sendo constituido por 19 placas do tipo sanduiche: uma

placa formada por uma liga de Aluminio e Uranio, envolvido por duas ou -

tras placas de Aluminio. Seu desenho & mostrado na figura 4.2.1.

Sao os seguintes os dados fornecidos pelo fabricante, pa

235

ra o elemento IEA-14: massa inicial de U = 157,37 gramas, e massa ini

cfal de Uranio total = 804,26 gramas.
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Figure 4.2.1- Detalhes do elemento combustivel IEA - 14




Esse elemento fez parte do arranjo montado para realizagao
da primeira experiéncia de criticalidade do IEAR-1 , em 1957, porém foi
retirado e depois, em 28/8/1958, foi reintroduzido no carocgo, tends si-
do, finalmente , retirado em 19/12/1958.

350 desse elemento foi calculada, pele metodo

A queima de 2
indireto de energia térmica, como sendo 2,63;(10'3 gramas /comunicagao pes

soal/.

4._3- Arranjo Experimental e Equipamento Utilizado

0 arranjo montado para realizagao das medidas € mostrado na
figura 4.3.1. 0 sistema de contagem & fixo, sendo movel apenas o con-
junto constituido pelo elemento combustivel e a bandeja de lucite. A ban
deja de lucite @ uma caixa na qual se fixa o elemento combustivel e tem
a finalidade de evitar o atrito do elemento com a base do sistema, evitan

do, assim, uma possivel contaminagao.

0 colimador utilizado foi um furo cilindrico , existente na
blindagem entre o elemento e o detector , de diametro 0,5 polegadas e de

comprimento 20 cm .

0 esquema do eguipamento eletronico utilizado & mostrado na

figura 4.3.2.

4.4- Obtengao de Dados

0 elemento combustivel , colocado perpendicularmente ao eixo

do colimador, foi movido tanto na diregao horizontal como na diregao ver
Phd o et Al

tical, de ta) modo que cada circulo eristente na fiqura 4.4.1 representa
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o prolongamento do colimador em cada medida . Em cada linha de medidas

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

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

a primeira placa combustivel.

/
0 equipamento eletronico utilizado foi ajustado de modo

que o contador registrasse apenas os pulsos que caissem dentro do foto

W37, (pulsos com energia entre 565 e 795 KeV), e o

pico relativo ao
tempo de contagem foi fixado em 5 minutos pelo fato de a contagem, in-
tegrada neste intervalo de tempo, apresentar desvios estatisticos da

ordem de 0,7% (a analise de erros esta no capitulo 6) .

As contagens obtidas sao mostradas na tabela 4.4.1 e cor-

respondem a C, da equagao 3.3.5.

Foram realizadas medidas em varios pontos fora da parte ati
va , mas os valores obtidos nao foram significativamente diferentes dos

valores obtidos nas medidas de contagem de fundo .

Realizou-se , periodicamente , medidas da taxa de contagem
da radiagao de fundo, e da fonte de ]37Cs. com a finalidade de verificar:
a influencia do funcionamento do reator nos dados , pois as medidas foram
efetuadas num predio proximo ao do reator, e a estabilidade do sistema de
contagem . Concluiu-se, apos medidas, que: a operagao do reator nao in -

fluiu nos dados obtidos, e o sistema manteve-se estavel.

Foram realizadas 45 medidas da taxa de contagem da radiagao
de fundo e 32 da fonte de ]37Cs, e os valores medios encontrados foram

404 + 17 e 19829 + 157 contagens em 5 minutos, respectivamente.
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Tabela 4.4.1- Contagens obtidas no elemento combustivel IEA-14, inte-
N gradas em 5 minutos , e selecionadas no fotopico do pro-
- duto de fissao Cs-137
Posicao d LINHA
( pol) 1 2 3 4 5
2,5 4646 6829 6268 8515 415]
3,0 12243 16149 15499 15262 10342
3,5 15315 16159 15042 15264 12360
4,0 16923 16668 15657 16075 13670
4,5 18480 18146 16444 16906 15009
5,0 20106 19192 18130 18404 15695
5,5 22081 20761 19306 19493 16670 ?
6,0 23658 22409 20884 21274 17647
6,5 25254 23798 22387 22507 18830
, 7,0 27134 25323 23767 23724 19760 i
! 7,5 28935 26922 25097 24983 20464 '
8,0 30573 27885 26455 26367 21531
8,5 31838 29581 27469 27698 22185
9,0 33654 30503 29123 28851 22991
9,5 34989 31861 29872 29486 23979
10,0 36507 33174 30699 30737 24326
10,5 37260 34119 31807 31631 24855
11,0 38790 35171 32738 32119 25327
11,5 39640 35535 33742 32959 25768
12,0 40110 36713 34220 33376 25635
12,5 41015 37380 34881 34423 26036
13,0 41857 38065 35226 34705 26423
13,5 41698 37553 35548 34896 26694 s
! 14,0 42555 38401 35565 35136 26358 ’
14,5 42425 39278 35954 34875 26236
15,0 42713 38437 36130 35393 26355
15,5 42577 38206 35744 3530, 25930
16,0 41984 37895 35352 34788 26082
16,5 42202 37504 35245 34460 25298
17,0 41524 37519 34644 33813 24429
17,5 40699 36534 34503 33339 23820
18,0 40323 36078 33492 32660 23380
18,5 38927 35353 32754 32282 22625
19,0 38111 34607 32324 30975 21967
19,5 36957 33436 31082 30003 21232
20,0 35857 32084 29996 28769 20551
20,5 34580 30471 29062 28100 19559
21,0 33289 29405 27426 26636 18346
21,5 31655 28253 25993 25466 18012
22,0 29999 26931 25154 23870 16981
22,5 28197 25354 23522 22408 16185
23,0 26569 23591 22120 21036 14915
23,5 24792 22032 20566 19639 13972
24,0 23362 20276 19031 18527 13156
24,5 21927 19444 17862 17467 12094
25,0 21015 18407 17324 16771 10667
25,5 18565 18801 17640 15522 8299
26,0 8120 11186 | 11ien 5620 2811
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5. ANALISE DE DADOS

Como vimos no CapTtule 3, para determinar a queima deve-
mos obter, numa ordem cronclogica , R, Nk e Wi, substituindo, a seguir,

os valores de w; nas equagées de consumo.

i 5.1- Determinagao de R

0 valor de R (densidade atomica do 137¢5 existente no
elemento combustivel quando de sua retirada do carogo) e determinado a

partir das contagens Ct obtidas.
Reescrevendo a equagao 3.3.5 temos:

; c,
R = 3.3.5

_Atc M
£ 2e € fabfclnexr

i-1
if]aiFi(f])

Para cada contagen obtida determinou-se o valor de R. 0s

parametros utilizados foram:

A =4,37 x 1078 min”! /247
t. - 6058 dias

e = 0,808 7109/
f.p = 0,988

foy = 0,992

Nex = 0,68

T =5 min

f; = 0,9

'
i




yy

Os parametros fabs Mgy © Ty, obtidos experimentalmente,
s3p: explicados com mais detalhes, junto com o parametro fegs NO Ape:nd-i-
ce A,

A espessura da parte ativa da placa combystive) (£) nao
foi considerada na analise de dados, pelo fato de as densidades serem

calculadas em atomos/ em ou gramas e,

A area a;, da i-@sima placa que contribui com gamas que
chegam ao detector, foi obtida a partir do estudo da figura 5.%.1, da

qual obtem-se:

a; = [A(1+ e;/L) ]°

LT - OZTRCTOR

I-désima ploco combustivel

Figura 8.1.1- Geometria para cdiculo de o)

Observando esta figura , nota-se que existem gamas que
apos penetrar na blindagem do colimador atingem o detector . Isto faz
com que o valor de R, obtido para a area 2, seja aproximadamente 2% su

perior ao valor real, e por este motivo os valores de R, obtides , foram

divididos por 1,02.




—

0 fator geométrico de cada placa (F1) foi calculado por
meio de integragdo numérica, utilizando-se o método de quadratura de

Gauss. Este calculo & mostrado , em detalhes , no Apéndice B.

5.2- Determinagdo de N,

Para determinar o valor de Ny devemos apenas determinar
o valor de ft .

Considerando que o reator IEAR-1 apresenta um ciclo de
operagdo de 8 horas por dia, 5 dias por semana, e admitindo que a taxa
de formagao de 137¢ seja constante durante os periodos de operagao, po-
demos construir as curvas de concentracao relativa do ]3705 mostradas na
figura 5.2.1.

Para tracar a curva A admitiu-se naoc haver decaimento do

137
Cs durante a permanéncia do elemento no carogo do reator; & para tra-

3

¢ar a curva B admitiu-se o decaimento do i 7Cs durante sua formagao e

nos intervalos de operagao.

A curva A dividida pela curva B fornece o fator de cor-
regao f, em fungao do tempo de permanéncia no carogo. Estes valores sao

mos trados na tabela 5.2.1 e na figura 5.2.2,

.
R
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Figura 8.2.1 - Concentra¢3o relativa de '37Cs em elementos
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At

Foi tragada , ainda, uma curva C admitindo o decaimento
do ]37Cs. porem supondo que o0 reator opere continuamente a uma poténcia
media . Este estudo foi feito para analisar o efeito das interrupgoes do
reator na concentragao do 137¢5. 0s resultados (vide tabela 5.2.1 ) mos
tram que este efeito & inferior a 0,2% para tempos de permanencia infe-

riores a 3 anos.

0 consumo de ‘37Cs » durante os periodos de irradiagao,
foi desprezado pelo fato de sua secgao de choque de absorcao Ser pequena:

0,(2200m/seg) = 0,11 + 0,03b e integral de ressonancia = 0,3+ 0,3b /51/.

Os dados encontrados nos registros do elemento IEA-14,
mostram que ele foi introduzido no carogo do reator em 28/8/58, e reti-
rado em 20/12/58, permanecendo no carogo por um periodo de 114 dias. Nes

te caso ft = 1,002 .




Tabela 5.2.1- Concentragao relativa de 137¢s em elementos combusti-
veis. A- Ciclo normal de operagdo do IEAR-1 sem corre
¢3o para decaimento. B - Ciclo norwal de operagao
IEAR-1 com correcao para decaimento. - C - Dperagdo con
tinua em potenda media com corregido para decaimento
ft - divis3ao dos valores de A pelos valores de B .

Tempo de permanenci al Concentracao de 137(:2'. no caso
no carogo (semanas) A 8 C

10 89981 89973 89807

20 179747 179334 179072
30 269298 268089 267682
40 358634 356239 355713
50 447756 443787 443122
60 536665 530738 529935
70 625360 617094 616168
80 713843 702858 701795
90 802114 788033 786864
890174 872622 871327
978022 956630 955215
1065660 1040060 1038520
1153090 1122910 1121220
1240310 1205190 1203390
1327320 1286890 1284960
1414120 1368040 1365990

5.3- Determinacao de w

A equagao 3.3.2, que permite obter w a partir de N, € uma
~quagao trenscendental, e deve ser resolvida numericamente . 0 uso da
aproximagao 1-exp(-ow) = ow = (ow)?/2 facilita a obtengao de w, e nes
‘e caso a equagdo 3.3.2 passa a ser escrita numa forma mais simples:

u,(w)=[n.(0)acaaf’v2 N,(0)0,G¢ ¥3- Ns(0) G, 0, Y1 Jw?/2

+ [ Ns(0) af5v1 + No(0) afeva 1w




No caso do elemento IEA-14, para o qual w < 10" 7n.cm2 .

essa aproximagdo acarreta erros inferiores a 0,3% nos valores de wobtidos.

As secgoes de choque médias (o) foram calculadas utilizando-
se o programa HAMMER /104/. Este programa analisa a celula de um reator,
em uma dimens3o, condensando os resultados em 4 grupos de energia assim

divididos:

7ev

8.2085)(105 <Grupo 1 < 10
5,5308x10% < Grupo 2 < 8,2085x10° eV
0,6248 < Grupo 3 < 5,5308x10° ev

2,53x10°% < Grupo 4 < 0,7067 ev

A utilizag3o dos parametros do elemento IEA-14 no programa

HAMMER resultou nos seguintes valores {em barns):

Grupo [ ¢ do grupo 239Pu

(relativo) O¢ %, O¢

6,53  |1,2727 | 1,153 [0,4618 | 0,4009 | 2,0655 1,9886
6,760  [2,0851 | 1,6346 [0,2513 | 4,13x107}2,3200] 1,8717
5,942 138,374 | 25,088 [11,605 | <1070 |50,247| 28,993
9,23 486,40 | 416,33 i2,0142 | <107'0 om9,93| 682,57

Substituindo a equacdo 3.1.2 pela equacao

.
g e __ol_%__ (3 =1,2,3,4)

Z¢j




Ha

obteve-se os seguintes resultados(em bams ):

G, = 140,9 G5 = 166.6
Op, = 0,092 G0 = 3,249 Gy = 3,157
G, = 228, 3. = 332,6

5.4- Resultados

As contagens obtidas, junto com os demais parametros,foram
fornecidos como dados de entrada de um programa computacional {vide Apéﬂ
dice C) no qual o valor de w € calculado, para cada medida , e substitui

235U e 238U .

do, a seguir, nas equagoes de consumo de

0Os resultados obtides sao mostrados nas tabelas 5.4.1 e 5.4.2,

2 nas figuras 5.4.1 e 5.4.2.

Nota-se , pelas figuras, que os pontos proximos a 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 seguranca permanecerem na regiao suyperior do carogo, fazendo com
que o fluxo, e consequentemente a queima , sejam menores. Este fenomeno

foi notado, entre outros, por Tzou /107/ e Rasmussen /91/.

Uma vez obtidas as densidades de queima, estes valores foram

multiplicados pela area dos quadrados circunscritos aos circulos mostra-

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

a seguir, a somatoria sobre toda a placa combustivel.




Tabela 5.4.1- Densidade de queima de 235, em 10-bgr/cm?

Posigio LINHA
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




Tabela 5.4.2- Densidade de queima de 238y em 10-7gr/cm?
Posigao LINHA
d(pol) 1 2 3 4 5
2,50 0,132 0,179 0,164 0,22% 0,116
3,00 0,176 0,213 0,204 0,201 0,146
3,50 0,221 0,213 0,198 0,201 0,176
4,00 0,245 0,220 0,206 0,212 0,195
4,50 0,268 0,240 0,217 0,223 0,215
5,00 0,292 0,254 0,240 0,243 0,225
5,50 0,321 0,276 0,256 0,258 0.239
6,00 0,345 0,298 0,277 0,282 0,254
' 6,50 0,368 0,317 0,297 0,299 0,271
7,00 0,396 0,337 0,316 0,315 0,284
7,50 0,423 - 0,359 0,334 0,332 0,295 :
i 8,00 0,447 0,372 0,352 0,351 0,311 k
8,50 0,466 0,395 0,366 0,369 0,320
9,00 0,493 0,408 0,389 0,384 0,332
9,50 0,513 0,426 0,399 0,393 0,347
10,00 0,535 0,444 0,410 0,410 0,352
10,50 0,546 0,456 0,425 0,422 0,260
11,00 0,569 0,47 0,437 0,429 0,367
1,50 0,582 0,476 0,451 0,440 0,373
12,00 0,589 0,492 0,458 0,346 0.371
12,50 0,602 0,501 0,466 0,460 0,377 /
13,00 0,615 0,510 0,471 0,464 0,383
13,50 0,612 0,503 0,475 0,466 0,387
14,00 0,625 0,514 0,476 0,469 0,392 \
t 14,50 0,623 0,526 0,481 0,466 0,380 !
' 15,00 0,627 0,515 0,483 0,473 0,382 -
15,50 0,625 0,512 0,478 0,472 0,375
16,00 0,616 0,508 0,473 0,465 0,378
16,50 0,620 0,502 0,47 0,460 0,366
17,00 0,610 0,502 0,463 0,451 0,353
17,50 0,597 0,389 0,461 0,445 0,344
18,00 0,592 0,483 0,448 0,436 0,338
18,50 0,571 0,473 0,438 0,431 0,327
19,00 0,559 0,463 0,432 0,413 0,317
19,50 0,542 0,447 0,115 0,400 0,306
20,00 0,526 0,429 0,400 0,383 0,296
20,50 0,507 0,407 0,388 0,374 0,282
21,00 0,488 0,393 0,366 0,354 0,273
21,50 0,463 0,377 0,346 0,339 0,259
22,00 0,439 0,359 0,335 0,317 0,243
22,50 0,412 0,338 0,3 0,297 0,232
23,00 0,388 0,314 0,294 0,279 0,213
23,50 0,362 0,293 0,273 0,260 0,200
24,00 0,340 0,269 0,252 0,245 0,188
24,50 0,319 0,258 0,236 0,231 0,132
25,00 0,306 0,244 0,229 0,221 0,151
25,50 0,269 0,249 0,233 0,204 0,116
26,00 0,235 0,296 0,297 0,126 0,077
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Figure 8.4.1 - Deneldode de queima de 2%y (x10® gr 7cm2 ) ,
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0 resultado final encontrado foi:
massa de 23% consumida = 3,3 + 0,8 miligramas
massa de 238!.! consumida = 0,27 + 0,07 miligramas

massa de 239Pu existente = 0,26 + 0,12 miligramas.

A analise de erros sera efetuada no proximo Capitulo.

v




6. ANELISE DE ERROS

Na analise de dados obtivemos, numa ordem cronoldgica, os va
lores de R, "x » W e finalmente as densidades de queima. Com o intuito de
facilitar a compreens3o esta sera a mesma ordem com que faremos a analise

> de erros.

0 modelo de propagacao de erros adotado foi o de Martin /70/:
0 desvio padrdo Af de uma funcao f(Xys%ps...3) de quantidades x; possuin

do desvios padroes Ax;, & dado por:

N ooaf .
Af =\| £ ( —)? (Axi)z 6.1
i=1 8)('i

5 6.1- Determinacao do Desvio em R

Como pode ser visto pela equagdo 3.3.5 , R @ uma fungdo dos
parametros Cirdatees ab'fcz’"ex'r'ai Fyefp. N3o foi assumida a depen-
déncia em £ pelo fato de as densidades serem obtidas em gr'amas/cm2 s Isto

e , utilizamos, implicitamente, o produto RR.

Para determinar o desvio em C,, contagem obtida, devemos con
siderar a natureza estatistica do processo de desintegragdo rgdioat*iva .
Neste processo , a probabilidade de que um atomo se desintegre dprante um
tempo t, (tomado entre t = Oet,) € dado por p = 1- exp(-kt]). onde

€ a constante de decaimento do elemento.
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Por analogia com a distribuigao binomial /39/, o numero medio

(ﬂ) de atomos que se desintegram durante o %=mpo t] é daﬁo por:

Y =-At

M= Mo [1-e"**1] 6.1.1
(onde M, € o numero inicial de atomos radioativos), com variancia dada por:

[a@) ]2 = m, [1 - et h 6.1.2

Contudo, o0 que se determina na pratica nao € M, e sim C=n.A ,
onde a eficiencia global n representa a probabilida@e de que uma desinte -
gragdo resulte em uma contagem. Entao, a probabilidade P, de que um atomo ,
radicativo resulte numa contagem durante o tempo t, é P1=n[l-eXp('ltII]£

as equagoes 6.1.1 e 6.1.2 sdo substituidas por:

- _ a=At
C=nM[1-e] 6.1.3

.
H

[A(C)]% = C | 1- n(1-e*t1y 3 6.1.4

Para os casos em que n << 1 ou t; << Tllz » 4 equagao 6.1.4

reduz-se a :

sc)= Ve 6.1.5

Como o ]37Cs apresenta T-”2 de 30,17 anos 724/, e o tempo de
contagem foi de 5 minutos, os desvios nas contagens foram calculados uti-
lizando-se a equagdo 6.1.5. As contagens obtidas foram superiores a 10.000,

logo o desvio em Ct foi sempre inferior a 1%.

0 desvio apresentado na meia vida do 137¢ & de 0,1% 724/, e

faz com que o desvio em A também seja de 0,1%.
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0 desvio em t.» tempo de resfriamento , foi assumido como
iy

sendo o tempo necessario para obtencao das medidas , 7 dias, e correspon

de a 0,1% de t. -

0 desvio em T, tempo de medida, & inferior a 1 seg. , ou se

Ja, inferior a 0,3%.

137Cs, e de

0 desvio em ¢ , gamas emitidos por decaimento do
0,6% J109/.

0s parametros f], fab e Ngy foram calculados utilizando-se a
media de 5 contagens (vide Apéndice A) , e o desvio da contagem média ob-

tida foi calculado por meio da relagdo /70/:

- 1 5
5C = \|— £ (aC,)?
20 j=1 Y
Para o fator de atenuacao de uma placa, f1, obteve-se um

desvio de 0,3%.

Para calcular o desvio em fab’ fator de auto-absorg¢ao , €
necessario conhecer o desvio de fci' fator de atenuagao do revestimento

de aluminio.

0 desvio em fcl’ assumirdo um desvio de 0,001" na espessura
do revestimento (o fabricante especifica que a espessura & 0,015"), e
de 0,4% no coeficiente de atenuagdo do aluminio /18/, & inferior a 0,1 %.

Deste modo concluiu-se que o desvio em fab € inferior a 0,2%.

0 desvio em Pex foi calculado como sendo de 6,03 ., e deve-

se , principalmente , 3 imprecisdo apresenta:a no fator geométrico.

)
!




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

metros ay, Fy e (fl)i'] que aparecem reunidos na somatoria.

0 desvio em a, foi calculado atraves da analise da figura
6.1.1 .

Na analise de dados, a area que contribui com gamas, que
atingem o detector, foi assumida como sendo a area do circulo de raio A]
(perpendicular ao eixo do colimador e a distancia e + & do colimador),
quando na realidade , a area que contribui & uma elipse deformada com ei

xo0 maior dado por r(6: -0,.).

Numa analise superestimada, o desvio em 3; e dado pela di-
ferenga entre as areas dos circulos de diametros r(8,- 65 ) e 2A1. Deste
modo obteve-se os seguintes desvios para a;: 4% nas linhas 1 e 5; 1,5%

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

Como fi = (fl)i'], o desvio em fs deve-se ao desvio em f1,

e varia de 0,3% ( para f,) até 5,5% (para fig)-

Como € explicado no Apendice C, o fator geométrico foi cal
culado como sendo o valor medic do fator geometrico sem considerar o efei
to do espalhamento Compton, na parede do colimador , e o fator geometrico

superestimando esse efeito.

Adotou-se como desvio no fator geometrico a diferenga entre
o valor medio obtido e um dos casos extremos. Este desvio varia de

8% , para a primeira placa, até 267 , para a ultima placa.
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Numa analise superestimada , considerando o desvio na somatd
ria como a somatoria dos desvios , cbteve-se os seguintes desvios para a
somatoria: 22,6% nas linhas 1 e 5, 19,9% nas 1inhas 2 e 4 . @ 19,0% na li-
nha 3.

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

vios para R: 23,5% nas linhas 1 e 5, 21% nas linhas 2 e 4 e 20% na linha 3.

6.2- Determinagao do Desvio em N,

Repetindo a equagao de N, temos:

6.2.1

Seyuindo o nosso modelo de propagacao de erros, temos:

6.2.2

&N, af, ®
( -TEZ——)Z = ( i Y+ ()

Determinamos, no Capitulo anterior, que ft = 1,002. Num es
tudo superestimade podemos considerar o desvio em ft como sendo 0,002, que

e desprezivel quando comparado com o desvio de R.

Deste modo, o desvio percentual em Nx € iqual ao de R que foi

calculado no Ttem anterior.

6.3- Determinacao do Desvio em w

A equagao 5.3.1, utilizada no calculo dos valores de w,
pode ser esc~ita como:

2 - =
w:A + wB Nx 0




onde A= [N,(O)Gc.uf,

Y- u,(u)&aaaﬂn - NS(O)aasafsn Jr2
B = [Ns(0)og,Y1 + Ne(0)o,,¥3 ]

Da solugdo da equagdo 6.3.1 resultam dois valores para w:

*

2
B* + 'Mﬂx

” 6.3.4

e uma analise dos dados obtidos permite-nos dizer que a raiz que serye e:

. . |
-B + V‘B‘ +4ANX
W= 6.3.5
2A

pois a outra resulta em valores incompativeis com a realidade ( w maiov

que 1022 néutrons/cmz).

Seguindo nasso modelo de propagagao de erros, temos:

-1+B(B2+4ANX)

-1/2 4,
] (4B)2+ (B2+4AN )" (AN, )?

ZA

172 1721 12
AN, (B114AN, ) / - 2[-Be(o2eann )% (oA)?

an? 6.3.6

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

seccoes de choque e nas taxas de formagao por fissao,

Foram adotados os seguintes desvios para as secgoes de cho-

235l e 239

que: 5% para as secgoes de choque do J U, e 10% para as secgoes de

38U

choque do 2




0 desvio de 5% foi assumido porque calculos realizados pelo
programa HAMMER, utilizando secgOes de chogue, levam a resultados que apre
sentam diferengas inferiores a 5% quando comparados com resulfados expe -

rimentais /83/.

Esse mesmo trabalho mostra que as integrais de ressonancia

238

do U , calculadas pelo programa HAMMER, apresentam desvios inferiores

a 10% quando comparadas com valores experimentais .

Os desvios nas taxas de formagao por fissdao , Y1, Y2 e Y3,

sao 1%, 1% e 4%, respectivamente /72/.

Fazendo uma analise, em todas as 1inhas, nos pontas de conta
gem maxima e minima , obteve-se , para w, 0s seguintes desvios: 24% nas

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

6.4- Determinacao dos Desvios nas Densidades de Queima

Utilizando a expansdao 1l-exp(-ow) = ow - (ow)?/2 , a densi-

235

dade de queima de U, dada na equagao 3.2.1, passa a ser escrita como:

- W 2
(Gas ) ] 235 6.4.1
K

Qs(w) = Ns(0) [0, w -

Onde K & o numero de Avogadro.

Como os dades fornecidos pelo fabricante, referentes a com-

posigao das placas combustveis apresentam desvios inferiores a 1%, assu-

miu-se que os desvios em Ns(0) e N,{0) sdo de 1% .

Demonstra-se que o desvio no tevrio de segunda ordem € des-
prezivel ccaparado com o desvio apresentado pele termo de primeira ordem.

Assim podemos assumir




1

a0y = 200" \J( O e Saye s (2
Ns(ﬂ) Uas W

6.4.2

0o mesmo modo, conclui-se que:

L

sy = el \,( P g Sy s &
K Ns(0) o .

ae
6.4.3

239

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

expans3o da exponencial , que resta apenas o termo de segunda ordem:

Na (W) = 23Ma(0)5¢4 (% * Fgo10° 6.4.4

K

e o desvio fracional de No(w) sera dado por:

- )2+(-C° )2

T Na( 0) ey Gy * 50 ) W

)2

[ &No (w) ]2 ANy (0) &g . (85,,)2+(85,,)? . (ZAw

Ng( W)
6.4.5
0s desvios percentuais nas densidades sao mostrados na ta-

bela 6.4.1.

Tabela 6.4.1- Desvios percentuais nos resultados das densidades obtidas
Desvios em:
Linha Qs Qs No

leb 25 26 . 50
2ed 23 24 45
3 22 23 . 43




6.5- Determinacdo do Desvio no Resultado Final

Podemos superestimar o desvio final no consymo de ?350 nas

19 placas (80;,) . utilizando a sequinte relacao:

a8
PSS

Q. = 19
Ts j=1

onde Qij € a densidade de consumo no ponto 1 da linha j, e A. & aarea
dos quadrados circunscritos aos circulos mostrados na figura 4.4.1. Coma
A, @ constante, podemos reescrever a equacao 6.5.1 como:
5 48 AQij
8Qr, =19 A I (-2 . Qij 6.5.2
Jj=11i=1 Qij

8Q; .
Como ——11) e constante para cada linha J» a equagdo

ij

5 AQ.

M =19 A & (—d
Ts j=1 Q.
J

4

L Q.
i1 W
Deste modo concluiu-se que

8Qy; = 0,8 miligramas (202 ) .

De um modo analogo obtém-se

8Q¢, = 0,07 miligramas (25% )

AN, = 0,12 miligramas (47% )

Te




A tabela a seguir apresenta o resumo dos desvios obtidos para

os parametros utilizados e calculados:

Parametro Desvio percentyal no parametro

Contagem obtida ( Ct) <]

Constante de decaimento (A) 0,1

Tempo de resfriamento (t ) 0,1

Tempo de medida (1) 0,3

Fragao de gamas emitidos por

decaimento do ]3705 (c) 0.6

Fator de atenuagao do revestimento

para gamas de 661,6 KeV( fcz) 0,4

Fator de auto-absorg¢ao (fap) 0,2

Eficiéncia (n,,) 6,0

Area da i-esima placa que contribui §
com gamas que chegam ao detector (a;) entre 1 e 4 §
Fator de atenuagao para a i-ésima i

placa (f;) entre 0,3 (f,) e 5,5 (f]g)f

1
)

Fator geométrico (Fj) entre 8 e 26
Densidade de ]37Cs (Nx) entre 20 e 23,5
Secgdes de choque do 235U e do 23%,, 5

Secgoes de choque do 238y 10

Yield de fissdo do 235y e do 239y 1
Yield de fissdo do 238y 3
Exposigdo { w) . entre 21 e 24
Consumo de 235y 24
Consumo de 238y 25

Pu existente 47




7. CONCLUSOES E RECOMENDACUES

235U no elemento combusti-

A determinagao da queima de
vel 1EA-14, atraves da wedida da atividadg do ]3725, apresentou um
desvio de 24%. As principais fontes que contribuiram para o desvio fi
nal foram os desvios apresentados nos seguintes parametros: fator geo
metrico, fator de atenuagao para a i-esima placa (fi) e secgoes de cho
que,

0 desvio apresentado no fator geométrico pode ser reduzi

do de 3 maneiras diferentes:

1- Utilfzando uma fonte padrao, em forma de disco e com
diametro maior do que o diametro do colimador. Neste caso, ao inves de
determinar a eficiéncia intrinseca do detector ( gama registrado por ga_
ma que atinge o detector), determina-se a eficiéncia 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 desprezivel. Deste modo re

duz-se , tambem, o desvio na eficiéncia intrinseca do detector. Um co-

Jimador sugerido &€ mostrado na figura 7.1.

3- Desmontando o elemento combustivel e fazendo a deter-
minagdo da dueima em cada placa. Esta solugdo evitaria a utilizagao do
narametro f,, porem nao & viavel devido as condigdes de salvaguarda com

ue -foram adquiridos os elementos combustTveis.




—

DETECTOR

e 0

\._ PLACA COMBUSTIVEL

Figuro 7.1~ Tipo de colimador sugerido.

Como o desvio apresentado no fator de atenuagao (fi) de-
pende apenas dos desvios apresentados nas contagens cbtidas, para redu
zir seu valor basta aumentar o tempo de contagem, cbtendo , assim, uma

melhor estatistica e um desvio final menor.

A utilizagdo de uma fonte plana, que possa ser colocada
entre as placas combustiveis , permite, ainda, obter o fator 1-'1 sem

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

cdo de comosigao,




Quanto aos desvios apresentados pelas secgoes de choque,
podem ser reduzidos fazendo-se a calibragao do sistema de medidas.
determinagao da queima de um elemento amostra, por meio de espectrome-

tria de massa, permite a calibragao do sistema.

Aconselha-se, tambem, a utilizagdo de um detector Ge(li),
que apresenta melhor resolugao , e que a queima seja determinada

meio da medida de algumas razdes isotopicas, tais como ]34Cs/]37Cs

]44Ce/]37Cs, que, segundo Brand /8/, fornecem melhores resultados.

Com relacao ao resultado obtido para a queima de 235U {

3,3 4 0,8 miligramas), ele & comparado com dois resultados obtidos por

outros metodos.

0 primeiro foi obtido pelos operadores do veator, utili-
zando o método indireto de énergia térmica conforme descrigao no Jtem
1.4 , que determinaram a queima do elemento IEA-14 como sendo 2,63 mili

gramas /comunicagao pessoal /.

0 segundo baseia-se em calculos neutrdénicos realizados
por 0jima /comunicagio pessoal/. Segundo esses calculos, o fluxo tér
mico medio nas posigbes 63 e 76 do carogo ( posigoes ocupadas pelo ele

-

mento IEA-14 durante Sua permanéncia no carogo) e 8,38 x 10]2 e

1,1 x 1013 ncm'?seg'1. respectivamente, para elementos enriquecidos a
20% em 2350 (enriquecimento do elemento IEA-14) , e poténcia de opera-
Gao 1 MW, Admitindo que o fluxo apresente a mesma distribuigao para pa
téncias inferiores , calcula-se a queima do elemento IEA-14 em 3,4 mi-

ligramas.

" Pela comparagao dos resultados obtidos, conclui-se que




o metodo utilizado na realizacdo deste trabalho, embora nac scja o mais
preciso, pode ser utilizado para determinar 3 quelma dos elementos do
IEAR-1; desde que sejam efetuadas algumas modificacoes no sistems , 2

fim de melhorar a precisdo dos resultados.

A figura 7.2 mostra o arranjo experimental que deverd ser

utilizado na obtengao de novas medidas. Estas medidas serao obtidas com
os elementos combustTveis dentro da piscina do reator, e serio medidas
relativas. Para calibrar o sistema sera utilizado o elemento JEA-14, cu

Jja queima sera determinada, novamente, utilizando-se , desta vez, um

detector Ge(Li).

A utilizacdao de um colimador semelhante ao da figura 7.1,
na medida de calibragao, permitira determinar a queima de 235U. sofrida

pelo elemento 1EA-14, com um desvio da ordem de 10% .




1 - detector Ge{Li)

2 - colimadores de
chumbo

J - tudbo de aluminio

4 - borre pare firo-
¢do dos calimade
(1]

cobo pare movi
mentagdo do ele
mente combustivel

guia pers movi-
mentagde do e-

femente combus-
tivel

T - elemente combus
tivel

flguro 7.2 - Arranjo experimental para obtencdo de
medidas #e piscina do reotor .
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APENDICE A- DETERMINACKO DOS PARAMETROS EXPERIMENTALS

Os parametros f1 » fab e Ngyo fator de transmissao de uma
placa , fator de auto-absor¢do e eficiéncia intrinseca do sistema de con
tagem, respectivamente, foram determinados experimentalmente , apos 0

mapeamento da atividade relativa do 137Cs no elemento combustivel.

0 arranjo experimental e o equipamento eletronico utilizado
foram os mesmos mostrados nas figuras 4.3.1 e 4.3.2, respectivamente, e
a hipotese assumida foi que todas as 19 placas tivessem a mesma distribui
¢ao de composicao . Isto equivale a assumir que as 19 placas tenham sofri

do a mesma queima.

1. Determinagao ¢~ f

ROy

0 parametro f; foi determinado com o auxilio da fonte de
3¢,

As medidas foram realizadas em 3 pontos distintos do elemen
to , do seguinte modo: inicialmente mediu-se a taxa de contagem devido
apenas a fonte de 137(:s (Contf). depois a taxa de contagem, em cada pon
to, devido a8 fonte mais o elemento (Contﬂe) » € finalmente a taxa de con-
tagem devido apenas ao elemento (Cont, ).

Corrigindo as medidas com a contagem da radiagdo de fundo ,

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

(Conte ) - (Conty) = (Cont() x F-IQY AN

e




Y

onde e ' & o fator de transmissio de uma placa.

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

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

Eonff = 19809 + &

Posicao d Cont1=+e t:c)nte
6 30578 + 185 21222 + 16
14 45008 + 284 35823 + 221
23 31068 + 101 21851 + 1M

Todas as medidas foram efetuadas na 32 1inha (linha central),
e a posigao d representa a distancia , em polegadas, do ponto onde foi

efetuada a medida ao topo do elemento( vide fig. 4.4.1).

A contagem de fundo utilizada foi a obtida durante todn ]

periodo de medidas : 404 + 17 conts/5 minutos.

Substituindo as contagens obtidas na equagao A.1, chegou-se

ao sequinte resultado:

Posigio d Y e’ (fy)
6 0,038 + 0,002 0,962 + 0,002
14 0,039 + 0,003 0,961 ¢ 0,003
23 0,039 # 0,002 0,961 + 0,002

!

| .
"0 valor escolhido foi f, = 0,961 + 0,003 .
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2. Determinagao de fab

Seja uma placa emissora de radiagao gama, de espessura xo,
com atividade especifica constante (independente da posigdo). Se o nime
ro total de contagens registradas para uma fonte fina de mesma intensida
de € C, ent3o a contagem devido 3 fatia de espessura dx (vide figura

A.1) sera:

dc, = L dx eH¥oHa) A2
L
) |
L
i &

h f
o

Figure A-1.

L

Integrando a equagdo A.2 no intervalo 0 < X < X;» temos

,ue a contagem total obtida sera:

X o L oew ,
c"..c..“"xo foo M ax - E_{‘___Lf_ol A3

% — uXo




0 fator de auto-absorgao & dado por:

C 1-e" W

sz-..!l_- A_4

a c uk,

Para determinar o valor de u)fo. devemos lembrar que o fator

de transmiss3ao de uma placa , ja obtido, pode ser escrito como:
fi = (f )2 ™o A.5

onde fcy & o fator de transmissio de uma des faces do revestimento da par

te ativa.

Para o revestimento de aluminio temos:

espessura = 0,015" (especificagao do fabricante)

“NL( 661,6 KeV) = 0,07436 + 0,00025 cm?/gr. 718/
Pag, = 2,702 gr/cm®
Entao: f., = 0,992 + 0,007 .

cL

Utilizando este valor na equagdo A.5, uma vez que ja co-
ithe cemos f1. podemos determinar o valor de uxo. que substituido na equa-

¢30 A.4 resulta:

fop = 0,988 + 0,002

DRI




.

3. Determinag3o de

n'ex

A eficiéncia intrinsica (nex) do sistema de contagem {gama
contado por gama que atinge o detector) foi determinada com o auxilio de

uma fonte solida , circular, de ' /Cs, de atividade 10,42 uCi, calibrada

7

em 10 de janeiro de 1968, de diametro 0,30 + 0,01 cm, e espessura inferior

a um milimetro.

0 arranjo experimental foi o mesmo utilizado nas medidas de

queima , com a fonte posicionada

tra a figura A 2.

a 0,4 cm do colimador, conforme

0 it

OETECTOR

/e

000

fonte sirculer
ds 137,

0,4 em

Figura A-2 - Arranjo utilizado pare

determinar a eficidncia

slstemo de contaogem.

inteinseco de

ilus-




A media de cinco contagens , de cinco minuto cada, resultou:

Cont(fonte) = Cont(total) - Cont (fundo) = 12004 + 76 Conts/5 min.

A relagdo entre a contagem  da fonte e a atividade da fon

te @ dada por:

Cont(fonte ) = Ativ.c. Nay * Fg. T

onde:
¢ = fragao de gamas emitidos por decaimento do ]3765;
Nex = eficiencia do sistema de contagem;
Fg = fator geometrico;
T = tempo de contagem.

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

foi de 5 minutos.

0 fator geometrico foi calculado utilizando-se a formula de
Burtt /14/. Devido a baixa resolugao dos detectores Nal, houve a necessi-
dade de considerar os gamas que, resultantes de espalhamento Compton no

Colimador, tém energia suficiente para ser detectados no fotopico.

0 valor obtido fot Nex = 0,68 + 0,04




78

APENDICE B - CALCULO DO FATOR GEOMETRICO

1. Introdugdo

Para cada placa do elemento combustTvel , podemos assumir a
geometria existente como sendo definida por um colimador cilindrico, de
comprimento L e didmetro d, e uma placa infinita situada a uma distancia e;

do colimador, conforme ilustrado na figura B.1

DETECTOR
— \\\ 7 d
COLIMADOR X L
/ ‘\
Y
\ I e
{ Y i i- ¢sima placa
v A T combustivel

’

Figura B-1 - Geometria utilizada na obtengdo
das medidas .

Desprezando o zspalhamento Compton na parede do colimador.o

fator geometrico & dads por:

] ‘)
F: = —ornr fA ISI d::ds 8.1

! dnA
onde A € a area que. contribui com gamas que atingem o detector, e Qéo

angulo solido definido por um elemento de area ds e a extremidade do coli




mador proxima ao detector.
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A 3rea A pode ser dividida em duas partes: uma definida pelo

prolongamento do colimador , que vamos chamar regi'a'o ci1Tndrica (Ac), e ou

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

breada (A;) , conforme mostra a figura B.2.

L

\ ’
. ’
\\,
/N

/ \

\

L/

1
/ N
/)

A | BN
=—_v.—_-——_._=$-—-—=—!===—————-—

Figura B- 2 - Separagdo da drec A em duas
regides distintas.

0 fator geometrico, agora, pode ser escrito como:

1
F, = fa fodds + [, S, dQds 8.2
i 4nA { A "8 As " }

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

e outra da regiao sombreada.
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2 . Calculo da Regido Cilindrica

Na regiao cilindrica temos a geometria mostrada na figura B.3.

Figura B-3- Geometria da regifo clilndrica .

Como
d? = senodody
e ds = rdrdy’

e como 8 integragdo em y' nio depende de outrgs parametros , temos que:
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fAc fndnds = 2n IR fef r send dydedr 8.3

r=o v

Para angulos de 0 < 6 < 6_ a integral emy € de 0 a 2w, e
para angulos 0, <8 <6, aintegral em y deve ser feita no intervalo de

a a 2n- a, entdo:

< 3
- R
fAc fn dqds = 2n fr=°r {Zn 16=°sened9+ 2(m-ar) Ib(senede }dr _ B.4

Fazendo a mudanga de variavel

Y = - cosd
du = senoedo
R ) 1 €0S0¢
temos: Sy [odds = 2n I}-o r {Zn i) du + 2(n-a)/S dubde. B.5
c - cos8_ cos0,
Analisando a figura B.3 temos que:
cos 6, = ¢ B.6
[(R-r)?+ C2] /2
cos 6, = ¢ B.7

[(Rer)2+ C2]2/2

Substituindo estes valores na equagdo B.5, resulta:

R? C
[ Jdds = 472 | =+ CR AN [ ———=—u—T- €2+ C V RZ4(2

R+V R24C?

R €0s0,

s8n s S (n- a)r du dr ' 8.8
peo €080,
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Ainda na figura B.3 temos as seguintes relagoes:

2 M
cos (m -a) = IEHER 8.9
2rb
bz = CZ!]' uz 2 B.]O
2

Entdo nossa equagdo B.8 pode ser escrita como:

2
Iy, Totnds = an? {"ék" +CRan ______c_____]_ e w1

RV R2+C?

R CO0S0¢
+4n S f f(r,u)du dr B.1N
0 coso,

onde f(r,u) = arCcos {r2u2+cz(]_u2)_R2 2 }
2u r C Y 1-?

A integral na equacao B.11 foi resolvida numericamente para

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

expressao:
cosé N (cosb_-coso, ) M
Ry fradudr = 2 3 ry W] = I fluyur ey P B.12
o cos8, 2 3=1 2 {=] '
cosé, - coso, cosf, + cosé,
onde ui = ( 2 ) xi + 2
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N e M s3o as quantidades de pontos de gquadratura , X e X5 s3o os pontos
de quadratura no intervalo -1 a + 1, e Wi e wj sao os seus respectivos

pesos /1/.

3.- Calculo na Regido Sombreada

A geometria para a regido sombreada @ mostrada na figura B.4.
Nesta geometria note-se que vista do ponto r, a fragac que atinge o de -
tector e definida pela intersecgao de dois circulos , definidos pelas cir -

cunferéncias superior e inferior existentes no colimador.

Tambem nesta regiao como
dQ = senodody

e ds = r dr dy'
e como a integragdo em ' n3o depende de outros parametros , temos:

R
1
= B8.13
fAS fﬂdnds 2r fR fe fw r sené dydedr
S
I & oyt
/ \ \ g
Y \ \ ’ '
by \ \‘ ? )
\‘ \ L ]
11
A \‘ (W} '
1 \ i, :
[}
LY PR :
LY T ] ) ]
\‘ N0 ) ]
\vl(\ “‘< =
¢ SN L L
A
S “he> -’
’ L]
¢
Y3 LYY 1 N
! S\ \Omy et
P AR
\‘\\
B
{
S ] ) L]
] .
B R —
H o5 gd
1 4 ]
I R

Figura 8-4 - Geometria da regido sombreada
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Analisando a figura B.4, percebemos que existem dois angulos
diferentes para integracao em {. Para angulos 8. <@ <6y 2 integral em
y & feitade - a, ateé + a,, e para angulos 8, < © < 8, a integragdo em v

e feita de - a, ate + oz .
. ///

Fazendo a mudanga de variavel

H - cos@

du send do

a equacgao B.13 torna-se:

R Icose< fcosem
= 1 o dy + .
Ipg Iq dds = 4m !R r cose,, cosG,azuu dr

Da figura B.5 tiramos a seguinte relagao:

R? = b%+ P2~ 2bP cos oa

onde P =R+ C tang 0,
-2
e b = C tangd, ou b=-c-E
u
2,.2.02/01_.2Y.02,2
entio a1= arc cos & —HACT(1-u7)-R%u
2ub CVI- p?

Da figura B.6 tiramos gque

R2 = b2 + r2 - 2b v coso:

- ué
e como b= LV1-wu
H
Entao 02 = arc cos Jr2u2+c2t(]_u2)_Rz ]J2
2ur CV]-uz
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Os valores de a; e «p foram substituidos na equagdo B.14,
que foi resolvida numericamente , pelo método de quadratura de Gauss, uti-

lizando-se a seguinte expressao:

(R,-R) N (coso_-cos6_) M
So. fod0ds = 4w L Py ¢ e 5 Wioq (s )
As @ 2 j=1 37 2 4 1
(cosem~cose>) M
1+ '——2—-———— R’f] w!’ﬂg (].lz ,rj) } B.19
(R]'R) R1+R
onde r. = X; +
J 2 J 2
- (cose<-cosem ) - (coso_+ cosem)
' 2 L 2
L (coso,-cose, ) . (cos6, + coso,)
L 2
2 2
Xis Xj & Xp sap os pontos de quadratura , Wi wj ew, $ao 0s respact1vﬁ§

pesos, e N e M s3o as quantidades de pontos de quadratura utilizados na

integragao numerica.

0 numero de pontos de quadratura fol fixado em 20 para to-

dos os calculos.

Artigos escritos por Burtt /14/ e Masket /71/ fornecem equa
¢oes que devidaménte tratadas (no caso do artigo de Masket deve-se fazer
uma integragdo analitica), permitem calcular o.fator geométrico na parte
cilTndricﬁ. cujos valores podem ser comparados na tabela B.1,para um co-

limador de 20 cm de comprimento , didmetro 1,27 em. e placas a@ distdn

cla ey do colimador.
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Tabela B.1~ Comparagio do fator geombtrico na regidio ci1fndrice cal-
culado _por diversos  métodos B
Fator geomstrico calculado pelc witodo de:(x lo"")
o( cm) Burtt Masket lntnun;,ic;;;iy:—lj
g g:;!gundutun
0,740 2,329 2,%29 2,320
_ 1,154 2,210 2,270 2,2708
1,568 2,1844 2,1844 2,180
’ 1,982 2,1026 2,102 2,004 |
2,396 2,058 2,0254 2,025
. 2,810 1,9623 1,9523 1,9520
3,224 1,8831 1,8831 1,8529
3,638 1,8175 1,8175 1,8173
4,052 1,7553 1,7553 1, 7581
4,466 1,6962 11,6962 1,6960
4,880 1,6401 1,6401 1,698
5,294 1,5866 1,5866 1,5864
5,708 1,5358 1,5358 1,5356
6,122 1,4874 1,4874 1,4872
] 6,536 1,4412 1,4812 1,410
5,950 1N 1,37 1,399
* 7,34 11,3551 1,3551 1,3549
| 7,778 " 1,3148 1,3148 1,347
k 8,192 1,2764 1,2764 1,2762
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4, Fator Geometrico Utilizado

Como o detector Nal apresenta baixa resolugao, devemos , num
calculo 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 @ dada por

Ey

E' =

Y
1+ EY

— {1-cos¢) B.20

mc?’

onde E, € a energia do gama incidente , 6 £ o0 angulo de espalhamento, e

me® = 0,51084 MeV /23/.

Como o equipamento eletronico utilizado foi ajystadg para
registrar os gamas com energia superior a 505 KeV, conclui-se que quan-
do o angulo de espalhamento & inferior a 409, o gama resul tante possui

energia suficiente para ser registrado.

Devido a dificuldade em se fazer um calculo exato do efeito
de espalhamento Compton na parede do colimador, foi feita uma estimati-

va procurando-se superestimar esse efeito.
A figura B.7 auxilia a compreansio da estimativa feita.
Um elemento de volume (dV) localizado em  emite gamas que

incidem na superficie do colimador , formando , com a mesma, .um angulo

mdio 6,. A probabilidade de gque essec gamas sofram espalﬁamento Compton,
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Figura 8-7- Geometria utilizoda para estimor o

efeito de espalhamento Compton na parede do
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resultando gamas que saem num angulo entre 9, e 6, + 0, 723/ , assoclada
ao fator geoméirico , definido pelo ponto de interacio e a extremidade do
colimador proxima ao detector, perwite-nos estimar o efeito do espalhamen

to Compton no calculo do fator geométrico.

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

dire¢ao da parede do colimador sofrem intera¢do na superficie da mesma.

Sejam:

fator geometrico para os gamas que sdo emitidos e

g
vao direto para o detector ;
= area da qual os gamas emitidos vao direto para o de-

>
-
1

tector;
fragdo de gamas que emitidos da Zrea A, sofrem espy-
Thamento Compton na parede do colimador e resultam em

N‘ﬂ
]

gamas que chegam ao detector com energia acima de

505 KeV.

0 fator geometrico considerando o efeito de espalhamento

Compton foi definido como:

F1 A1+F2 Az

F
c A

* o valer adotado na analise de dados foi o valor médio entre FieF. .
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APENDICE C - PROGRAMA UTILIZADO PARA ANKLISE DOS DADOS

_ Fel escrito um programa, em linguagem FORTRAN, no qual
as contagens obtidas s3ao fornecidas como dados de entrada, e que forne

ce , como dados de sada, os seguintes parametros:

densidade de queima de 230U

densidade de queima de 2%y
consumo total de 235&3
consumo total de 2380
massa de 239?« existente .

0 programa calcula, numa ordem cronelogica, a densidade
de l37(:s existente, a exposicdo (w) e os parametros acima , sem anali-

se de erros.

A seguir & dada uma listagem do programa que € auto-ex-

plicativo.
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. FURTRAN IV G LEVEL 21 PALN DATE = 77153 10/16/4>
¢
0011 READIS,2C0L)YL4V24Y3,4SIGFS9SIGAS
C
C
c
C Y1=FRACAU DE C5=137 FORMADC PGR FISSAU OU U-23%
C YZ=FRACAQO Dt C53-137 +URMALC PCR FISSAG DO PU-239
C V3=FRACAO DE (S~-137 FUGRMALC PCk FISSAO DU U-238
C S1uF5=SECCAU Dt CHLGWUE MECIA BE FISSAuU DO U-235 N
C SILAS=SECCAG D CHUQUE MEDIA DE ABSCRCAQ 00 uU-235 )
C
C
c
ouvle Keaul592CC1)SIGFd e SILAESIGCB 9S1GFYySIGAT
0013 ¢Oul FuKMAT{5ul0.5)
C
¢
C
C SloF8=5ECCAC bt CHLCLE PEL]IA DE FISSAL 00 vU-238
C SleAd=SECCAG vt (HUGUE MEUTA DE ABSCGRCAD vl U-238
C SloLd=SeiLdl Ll UdCLE MELES DFE CAPTURA 1) U-2233
C S51uF9=SECCAU U Cilale MEGIA Dt FISSAG DU PU~239
G S310AI=SELC AL, ur CHLGUL M LIA OE ABSLRCAD DO PU-239
C
C
C
Osla PRL=AMBUAZFATAG 1 GAMA* TMcUPFTCULAFEXP
00ts Pl=2.*DAGSINCLl.UT)
Nuls SPACE=.414
71317 A=q6 15
ol wr=19
19 xitl1)=n,
Oudl D3 2019 [=245%
9021 ¢dlu ALETD=n1t1=10+:e)
C
C
C
C L1 TURA DAS CUNTAGENS
C
c
c
0022 vl 2020 J=1,55
0323 READ(S9¢233C(CLLT 4ddol=145)
Qu24 2130 FORMAT(9FLG,. 2) N
025 2029 LUNTINUE
c
C
C
. [ LURRELAU PARA £S5 CUONTAGENS UAS EXTREMIDADES
C
C
C
0326 J=6
0az27 QU 2N36 1=14%
3323 2036 CUlLed)=2e%(LI1+J)
0029 : J=53 .
0930 V0 2037 1:=1,%

0031 2037 CULL+J)=2e%CL14d)
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