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RESUMO

O Sistema Hibrido Fusdo-Fissdo baseado no Tokamak vem sendo estudado com o
propdsito de transmutacdo de transuranicos, 0s quais possuem uma longa meia-vida e alta
radiotoxicidade. O sistema constitui-se de um reator de fusao nuclear acoplado a um cobertor
de fissdo subcritico denominado camada transmutadora. Estudos preliminares indicaram o
melhor posicionamento para a camada transmutadora considerando espectro endurecido e alto
fluxo de néutrons. Nos estudos anteriores, o refrigerante utilizado para a camada
transmutadora foi a liga de litio-chumbo enriquecida em litio-6 a 20%, que além de refrigerar
¢ responsavel pela geragdo de tritio, necessario para suprir as reacoes de fusdo nuclear.

Neste trabalho, partindo do modelo preliminarmente desenvolvido, € com o objetivo
de aumentar a eficiéncia na transmutagdo de transuranicos através de reac¢des de fissdo
nuclear, diferentes refrigerantes foram considerados para a camada transmutadora. Foram
analisados metais liquidos usados como refrigerantes para reatores rapidos, tais como
chumbo, sddio, e ligas de sdédio-potassio, chumbo-bismuto, magnésio-chumbo e logicamente
a liga de litio-chumbo com o viés de comparagdo. Avaliando os parametros neutronicos, tais
como o fator de multiplicagdo efetivo e o fluxo de néutrons, e a capacidade de transmutagdo
de transuranicos, a liga eutética de chumbo-bismuto apresentou o melhor comportamento
considerando a transmuta¢ao de transuranicos.

Entretanto, o uso do refrigerante chumbo-bismuto diminui as taxas de reagcdo para a
producdo de tritio devido a falta de litio no sistema, prejudicando o fornecimento de tritio
necessario para as reacdes de fusdo. Portanto, foi avaliada a insercdo de uma camada
produtora de tritio para diferentes materiais produtores em distintos posicionamentos no
sistema com o novo refrigerante escolhido tendo como finalidade uma maior produgdo de
tritio. A avaliagdo consiste em encontrar o melhor posicionamento € o melhor material a ser
usado na camada produtora de tritio sem afetar de maneira significativa a transmutacdo de
transuranicos. Foram analisadas as probabilidades de producdo e o fluxo de néutrons na
camada produtora e a capacidade de transmutacdo para cada posicionamento da camada e
produtor utilizado. Baseado nos resultados obtidos, a camada produtora de tritio foi
posicionada antes da camada transmutadora, sendo composta por litio enriquecido em litio-6 a

20%.
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Todas as analises foram realizadas utilizando o c6digo MONTEBURNS que executa
de forma conectada os codigos MCNP e ORIGEN. Os dados neutronicos foram obtidos pelo

codigo MCNP e os dados de queima e variagdo da composi¢do do combustivel foram obtidos

pelo ORIGEN.

Palavras-chave: Sistema Fusdo-Fissdo, Tokamak, Transmutagdo, Refrigerante, Tritio,

Produtor de Tritio.



ABSTRACT

The Fusion-Fission Hybrid System based on Tokamak has been studied with the
transmutation purpose of transuranic nuclides, which have long half-life and high
radiotoxicity. The system consists in a nuclear fusion reactor coupled to a subcritical fission
blanket - called transmutation layer. Previous studies indicated the best location to place the
transmutation layer, which should have a harden neutron spectrum allowing to increase the
probability of fission reactions over the transuranic nuclides. The material used for cooling
the transmutation layer in the system was a lithium-lead alloy, which has 20% lithium-6
enrichment on its composition for tritium generation purpose, element necessary to supply the
nuclear fusion reactions.

Based on the previous studies, this work analyzed the use of different coolant
materials for the transmutation layer in the hybrid system with the purpose to increase the
capacity in the transuranic transmutation through fission reactions. Liquid metals are
proposed to be used as coolant materials for fast reactors. The analyzed material for cooling
the transmutation layer was lead, sodium, and sodium-potassium, lead-bismuth, lead-
magnesium and, of course, lithium-lead alloys for comparison purpose. It was evaluated
neutronic parameters, such as the effective multiplication factor, neutron flux, and nuclide
composition after a fuel burnup. Among them, the lead-bismuth eutectic alloy presented the
highest transmutation values. It was analyzed the reaction rates for tritium production, as well
as, the neutron flux and nuclide composition for each breeder location and material.

However, the use of the lead-bismuth as coolant decreases the reaction rates for tritium
production due to the lack of lithium in the system, decreasing the tritium amount required to
supply the fusion reactions. Therefore, it was evaluated the insertion of a tritium breeder layer
at distinct locations in the system for different breeder materials with the purpose to achieve
high tritium production in the system using the chosen coolant. In addition, the evaluation
consists in finding the best location to place the tritium breeder layer and also the most
suitable material to be used as a tritium breeder in the layer that produces a significant amount
of tritium without significantly affecting transuranic transmutation. Based on the results
obtained, the tritium breeder layer was placed before the transmutation layer and was

composed by lithium with 20% lithium-6 enrichment on its composition.



vi
All analyzes were performed using the MONTEBURNS code, which links the MCNP
and ORIGEN codes. The neutronic parameters were obtained from the MCNP code and the

fuel burnup data, which includes the buildup, decay and processing of radioactive materials

were obtained from ORIGEN.

Keywords: Fusion-Fission System, Tokamak, Transmutation, Coolant, Tritium, Tritium

Breeder.
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1. INTRODUCAO

O desenvolvimento de reatores nucleares de poténcia tem sido um importante ponto
em relagdo a geracdo de energia elétrica para suprir a demanda mundial atual de energia. Em
um reator nuclear hd o controle e a liberacdo de energia por meio da fissdo de nucleos do
atomo de uradnio (U) causada pela irradiagdo de néutrons. A maioria das usinas nucleares
comerciais atuais, tais como os Reatores Refrigerados a Agua Leve - Light Water Reactor
(LWR), utilizam de 3 a 5% de enriquecimento de U (aumento na composi¢io de **>U) como
combustivel. A probabilidade de fissdo apos a absor¢do de néutrons ¢ alta para néutrons na

faixa térmica de energia (em torno de 0,025 eV) no 233

s 238
c

U. O is6topo mais abundante no reator
U com aproximadamente 95% da composicao do combustivel ‘fresco’. Além disso, esses
reatores podem usar combustivel nuclear reprocessado, nos quais se recupera o urdnio € o
plutonio para serem reutilizados nos reatores ao invés de serem estocados como residuos
nucleares [1]. Apds as reagdes de fissdo nos nuclideos que compdem o combustivel sdo
gerados os produtos de fissdo. A maioria dos produtos de fissdo ¢ instdvel decaindo e,
portanto, produzindo outros nuclideos. O combustivel nuclear sob irradiacdo também gera
nuclideos por absor¢io de néutrons, especialmente no >'U, os quais possuem alta
radiotoxicidade e meia-vidas muito longas, constituindo uma fonte de radia¢do significativa
por centenas de milhares de anos. Esses nuclideos sdo chamados transuranicos (TRU), como
Neptunio (Np), Plutonio (Pu), Americio (Am) e Cuario (Cm). O Np, Am e Cm sdo chamados
de Actinideos Menores (AM). Os TRU juntamente com U, os produtos de fissdo e também
seus ‘filhos’ integram o combustivel nuclear queimado ou rejeito nuclear.

Os TRU presentes nos combustiveis queimados representam um problema devido a
sua meia-vida longa e alta radiotoxicidade [2]. Por outro lado, eles s3o fissiondveis
dependendo da faixa de energia dos né€utrons incidentes. Os TRUs podem ser recuperados do
combustivel nuclear queimado usando técnicas de reprocessamento, tais como UREX+,
PUREX, DIAMEX, SANEX, GANEX, e sendo entdo reinseridos em sistemas seja para
geracdo de energia, como, por exemplo, o combustivel MOX em reatores do tipo LRW, seja
para serem transmutados com objetivo principal de diminuicdo de sua radiotoxicidade e,

portanto, de seu impacto ambiental. Dentro deste ultimo contexto, propostas tém sido feitas,



tanto usando sistema hibrido ADS-fissdo [3] quanto fusdo-fissdo [4]. A proposta desta
dissertagdo esta inserida na simulagdo de um sistema hibrido fusao-fissao.

O reator de fusdo nuclear baseado em um sistema Tokamak desenvolvido pelo
International Thermonuclear Experimental Reactor (ITER) ¢ a abordagem mais promissora
para alcangar o objetivo de fusdo baseado no confinamento magnético. A fusdo nuclear
realizada no Tokamak, além da possibilidade de gera¢do de energia elétrica, proporciona um
espectro de néutrons mais endurecido e também um elevado fluxo de néutrons, que pode ser
usado para a transmutagdo de actinideos por reacdes de fissdo nuclear [5].

O Departamento de Engenharia Nuclear da Universidade Federal de Minas Gerais
(DEN/UFMG) vem desenvolvendo trabalhos de simulacdo computacionais no tema de
transmutacdo de TRUs em diferentes reatores nucleares e sistemas hibridos como
Accelerator-Driven Systems (ADS) - sistemas subcriticos movidos por acelerador de protons -
e sistemas fusdo-fissdo (Confinamentos Magnético e Inercial). Anteriormente, trabalhos foram
desenvolvidos pelo DEN/UFMG comparando a transmutagdo em dois sistemas diferentes de
fusdo-fissdo: um Tokamak (confinamento magnético) e o outro um confinamento inercial. Os
resultados mostraram que o sistema hibrido baseado em um Tokamak tem taxas de
transmutacao mais altas do que o confinamento inercial, o que o torna a escolha preferida. O
sistema proposto nos trabalhos citados ¢ um Tokamak acoplado a uma camada transmutadora
[4]. Nos trabalhos de (Velasquez, 2013; 2016) [4, 6], foi avaliado o melhor posicionamento
para a insercdo da camada transmutadora no sistema, ou seja, a posicdo onde o fluxo de
néutrons ¢ mais endurecido e suficientemente alto possibilitando uma maior transmutagao de
TRUs. Nestes trabalhos, a técnica de reprocessamento considerada foi a UREX+, com
caracteristicas ndo-proliferantes ja que recupera conjuntamente Pu e os AMs (Am, Cm e Np).
Como refrigerante da camada transmutadora, foi usada a liga de litio-chumbo com
enriquecimento de 20% em Li-6 (Li;7Pbgs) proposta [7]. O uso de litio no refrigerante
aumenta a probabilidade de produgdo de tritio. Entretanto, isto provoca alteragdes sobre o
espectro de néutrons no sistema, uma vez que o Li-6 ¢ um absorvedor de néutrons.

Como o principal objetivo do sistema hibrido fusdo-fissdo € usar os néutrons
provenientes da fusdo para transmutar os TRUs por reacdes de fissdo, o primeiro objetivo
deste trabalho ¢ analisar materiais candidatos a serem utilizados como refrigerante que
potencializem a transmutacdo dos TRU no Sistema Hibrido Fusdo-Fissdo baseado no

Tokamak. Dependendo da escolha do refrigerante, a producao de tritio, necessario para



sustentar as reagoes de fusdo no sistema, pode ser afetada. Para este fim, o segundo objetivo
deste trabalho ¢ analisar diferentes materiais que possam ser usados como produtores de tritio
considerando a inser¢cdo de uma camada produtora de tritio em diferentes locais no sistema
hibrido. O objetivo de tal analise ¢ encontrar qual o melhor material para a producao de tritio,
bem como a melhor localizagdo para a camada produtora, avaliando os parametros

neutronicos de modo a manter uma alta taxa de transmuta¢ao dos TRUs.

Este trabalho est4 dividido na seguinte ordem:

* No Capitulo 2 ¢ apresentada uma revisdo bibliografica sobre o Sistema Hibrido
Fusao-Fissdo baseado no Tokamak. Este capitulo também apresenta a descri¢gdo do sistema
desenvolvido pelo DEN no qual este trabalho foi baseado, onde evidencia o local mais
adequado para a camada transmutadora, o que aumenta a transmutagdo de nuclideos TRUs;
proposta do trabalho;

* No Capitulo 3 sdo descritos dados e propriedades sobre diferentes materiais
refrigerantes, bem como andlises neutronica e de transmutacao ap6s os resultados obtidos para
cada refrigerante no sistema; conclusao sobre o refrigerante mais adequado para o sistema;

* No Capitulo 4 sdao descritos dados e propriedades sobre diferentes materiais
produtores de tritio, bem como andlises neutronica e de transmutacdo apds os resultados
obtidos para cada produtor em diferentes posicionamentos da camada produtora no sistema;
conclusdes sobre o melhor produtor e melhor posicionamento da camada produtora;

* No Capitulo 5 ¢ descrita a analise final sobre o presente trabalho;

* No Capitulo 6 ¢ apresentada a conclusdo final sobre o presente trabalho.



2. SISTEMA HIBRIDO FUSAO-FISSAO BASEADO NO
TOKAMAK

2.1. DESCRICAO DO SISTEMA

O Tokamak ¢ derivado das palavras russas “TOroidal’naya KAmera s MAgnitnymi
Katushkami”, que significa camara toroidal com bobinas magnéticas. A maioria dos
dispositivos de fusdo atual utilizados em todo o mundo baseia-se nesta tecnologia, tais como:
T-15 Tokamak (Russia), Tore Supra (Franga), ADITYA (india), FTU (Italia), ASDEX
(Alemanha), ALCATOR C-mod e DII-D (EUA), JT-60 (Japao), EAST (China), KSTAR
(Republica da Coréia), JET (Reino Unido) e ITER [6, 8].

Os principais componentes do Tokamak baseados no ITER sdo: sistema do cobertor,
sistema do diversor, a cdmara de vacuo e o sistema magnético, formado pelos sistemas de
campo toroidal e poloidal, solenoide central e o criostato. [8]. O recipiente a vacuo ¢ um
recipiente hermeticamente fechado que contém o plasma sem tocar a Primeira Parede. O
cobertor ¢ composto pelas paredes internas do dispositivo, como a primeira parede, dissipador
de calor e bloco protetor. O diversor extrai as cinzas de hélio geradas e calor do dispositivo de
fusdo, estando situado na parte inferior do dispositivo. Os imas, como mencionado
anteriormente, sao compostos pelo sistema de campo toroidal e pelo sistema de campo
poloidal. O ITER tem 18 magnetos de campo toroidais em forma de D rodeando a camara de
vacuo e a sua principal fun¢@o ¢ confinar as particulas de carga no plasma, produzindo um
campo magnético de 11,8 Tesla. Por outro lado, o ITER tem 6 campos poloidais em forma de
anel situados fora da estrutura toroidal, produzindo um campo magnético de 6 Tesla. O
criostato deve fornecer um alto vacuo no sistema e ¢ responsavel pelo resfriamento dos imas
supercondutores e do sistema [8]. O desenvolvimento do Tokamak ¢ uma colaboragdo
internacional e financeira apoiada por diferentes paises: EUA, Russia, Franca, UE, China,
Japdo, Reptblica da Coréia e India, onde o objetivo principal é alcancar a viabilidade
cientifica e tecnoldgica para a fusdo nuclear no planeta.

O Sistema Hibrido Fusdo-Fissao baseado no Tokamak ¢ uma maneira promissora de
gerar energia através da fusdo nuclear e diminuir rejeitos de alta radiotoxicidade, induzindo a

transmutacdo dos mesmos. O proposito do sistema ¢ utilizar o espectro de néutrons



endurecido’ produzidos em reacdes de fusdo para induzir reagdes de fissio em actinideos [9].
O sistema consiste em um reator de fusdo nuclear acoplado a uma camada de fissdo
subcritica, como mostrado na Figura 1. O dispositivo de fusdo ¢ formado por um plasma, que
consiste em particulas carregadas de gés suscetiveis a interagdes eletromagnéticas permitindo

o confinamento do plasma por campos magnéticos.

Fissile Central Toroidal field
material solenoid magnets

Figura 1. Sistema Hibrido Fusdo-Fissdo baseado no Tokamak [10].

A temperatura do plasma varia entre 10° a 10° K, o que é necessario para induzir
reagoes de fusdo entre o Deutério (2H ou D) e o Tritio (*H ou T) [7]. A taxa de reacio de fusio
D-T nesta temperatura ¢ a mais alta e ¢ suficiente para superar a forca de repulsdo

Coulombiana entre os dois nucleos dos respectivos atomos, como mostrado na Figura 2.

1 A . A . ;. .
Espectro de néutrons endurecido: alto fluxo de néutrons na faixa rapida de energia.
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Figura 2. Taxas de reagdo de fusdo nuclear [7].

A reacdo de fusdo entre deutério e tritio, a qual € mostrada abaixo, € capaz de produzir

A . 14 -2 -1 :
um fluxo de néutrons de aproximadamente 10 " n.cm™.s™ [7] com alta energia.

D+ T - a(3.5MeV)+ n (14,1 MeV) (1),

onde o é o nicleo de um atomo de Hélio (3He ).
O plasma do Tokamak ¢ muito menos denso que os sélidos tipicos; entdo pode-se

supor que os néutrons nao colidem dentro do plasma. Assim, os néutrons de 14,1 MeV de
energia produzidos pela reacdo de fusdo entre deutério e tritio saem do plasma depositando
sua energia nos materiais das camadas mais externas do sistema, sendo de maior interesse a
indugdo de reagdes de fissdo nuclear na camada transmutadora.

Em resumo, o dispositivo de fusdo funciona como uma fonte externa de néutrons de
alta energia para a camada subcritica. Quando as reacdes de fusdo sdo interrompidas no
dispositivo de fusdo, as reagdes de fissdo na camada subcritica diminuem até cessarem, o que
permite o controle total do sistema em relagdo a populagdo de néutrons [10]. Portanto, o

controle das reacdes de fissdo ¢ alcancado indiretamente pelo controle da reacdo de fusdo, ndo



necessitando o uso de sistemas de controle de criticalidade, como venenos queimaveis ou
barras de controle [11].

A camada de transmuta¢do, que envolve o dispositivo de fusdo, contém os nuclideos
TRUs produzidos por reatores nucleares convencionais, tais como LWRs. A probabilidade de
fissdo por néutron absorvido (c¢/(cr + oy)) para os TRUs aumenta para néutrons com alta

energia, como mostrado na Figura 3.
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Figura 3. Probabilidade de fissdo por neutron absorvido para TRU [12].

Além de geragdo de energia, as reacdes de fissdo causadas nos TRUs poderiam reduzir
a radiotoxicidade dos residuos nucleares. Nos reatores térmicos comerciais, como os LWRs, o
espectro de néutrons no nucleo do reator ndo € tdo endurecido. Portanto, estes reatores nao sao
eficazes para transmutar TRUs. O Sistema Hibrido Fusdo-Fissdo baseado no Tokamak pode
fornecer um espectro de néutrons mais endurecido e um alto fluxo de néutrons pelas reagdes

de fusdo entre deutério e tritio, aumentando a probabilidade de reag¢des de fissdo em TRUs.

2.2. SISTEMA MODELADO

O Sistema Hibrido Fusdo-Fissdo baseia-se nos materiais ¢ também nas dimensoes
radiais propostos pelo ITER [8]. No entanto, algumas dimensdes foram modificadas nos
trabalhos desenvolvidos no DEN/UFMG [4, 13, 14] para a inser¢do da camada transmutadora

no interior do ITER, considerando a necessidade de estudos complementares quanto a



viabilidade dessas modificacdes. Estes trabalhos mostraram a posi¢ao ideal dentro das
dimensodes do ITER para colocar a camada transmutadora [6, 12-14].

Outros trabalhos sobre este tema analisaram diferentes espessuras para a camada
transmutadora usando Li;;Pbgs (liga de litio-chumbo com 20% de enriquecimento em 6Li)
como material refrigerante da camada transmutadora. Além de se obter altas taxas de
transmutacdo e possibilidade de geracdo de energia elétrica pela retirada do calor gerado pelas
reacdes de fissdo, o Lij;Pbgs produz, concomitantemente, tritio para suprir as reagdes de fusdo
ocorridas no plasma.

A Figura 4 mostra a camada transmutadora dentro do sistema, limitada pelo
Dissipador de Calor - dispositivo responsavel por diminuir a temperatura do sistema ao lado
do plasma e da Primeira Parede que circunda o plasma - e o Bloco Protetor - separa a camada
transmutadora de dispositivos mais externos, como camara de vacuo e as bobinas de campo
toroidal, protegendo estes materiais contra irradiacdo de néutrons. A geometria usa a
intersecdo de cilindros e planos para delimitar os limites do reator de fusdo e da camada
transmutadora no dispositivo de fusdo. Além disso, permite simular parte do dispositivo
individualmente. A Tabela 1 as principais especificagdes dos parametros do plasma do sistema
baseados no ITER. A Tabela 2 mostra as dimensdes do sistema utilizadas nos trabalhos

anteriores [4, 13, 14].
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|

e Camada Transmutadora e Bloco Protetor
== Primeira Parede Refrigerante

Dissipador de Calor e Canais Combustivel

Figura 4. Sistema Hibrido Fusdo-Fissdo baseado no Tokamak [4].

Tabela 1. Parametros do Sistema Hibrido baseado no Tokamak [4].

Parametros Valor
Raio menor, r (m) 2
Raio maior, R (m) 6,21
Alongamento do plasma 1,85
Triangularidade 0,33
Campo magnético toroidal (T) 53
Corrente de plasma (mA) 15
Temperatura do plasma (keV) 10
Tipo de plasma D-T
Volume camara de plasma (m’) 837
Poténcia de Fusao (MW) 250-500
Poténcia de Fissao (MW) 3000
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Tabela 2. Materiais ¢ dimensdes para os diferentes componentes do Sistema Hibrido Fusao-

Fissdo [4, 13, 14].

Distancia

Sistema Componente . Material
Radial (cm)
Médulo de 27% Nb3Sn + 30% Incoloy 908 +
. « 80a90 30% SS316 + 10% resinas +3%
) insercao ALO
Solenoide 2-3
Central Supercondutor e 90 2 180 45% Nb3Sn + 5% Al,O; + 50%
isolantes Incoloy 908
Suporte externo 180 a 200 SS316L(N)IG
Parede da caixa 220 a229,5 SS316L(N)IG
H 0, 0, 0
Bobinas o_|e Supfarcondutor e 229523105 45% Nb3Sn + 5% Al,Os+ 50%
campo toroidal isolantes Incoloy 908
Parede da caixa 310,5a 320 SS316L(N)IG
Protecao Térmica da Parede 320,6 2322,8 $S304L
Camara de Vacuo
. Parede 322,8a328,8 SS316L(N)IG
Cémara de hi T % 0
VACUO Enchimento 328,8 a 350,5 SS304B7, 55 %; agua, 45 %
Parede 350,5 a 356,5 SS316L(N)IG
Bloco protetor 357 a 399 SS316L(N)IG
Cabertor Dissipador 399 a 401 CuCrzr-IG
Primeira parede 401 a 402 W-1,1TiC
Camara do Plasma 402 a 853 Vacuo
Primeira parede 853 a 854 S-Be65
Dissipador 854 a 856 CuCrzr-IG
Cobertor Camada Transmutadora 856 a 896 Transuranl_cos d|IU|d_os em torio +
refrigerante Li;;Pbgs
Bloco Protetor 896 a 898 SS316L(N)IG
. Parede 898,5 a 904,5 SS316L(N)IG
Cémara de . p
VACUO Enchimento 904,5 a 967,5 SS304B7, 55 %, agua, 45 %
Parede 967,5a973,5 SS316L(N)IG
Protecao Térmica da Parede 973,52 975,5 SS304L
Cémara de Vacuo
Parede da caixa 976 a 985,5 SS316L(N)IG
1 0, 0, 0,
Bobinas d_e Supgrcondutor e 10855 a 1165.5 45% Nb3Sn + 5% Al203 + 50%
campo toroidal isolantes Incoloy 908
Parede da caixa 1165,5a 1176 SS316L(N)IG
Criostato Parede 1400 a 1410 SS304L
Blindagem Parede 1455 a 1655 Concreto Br3

biolégica
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A composi¢ao do combustivel na camada transmutadora utilizada nestes trabalhos foi
obtida a partir de combustivel nuclear queimado proveniente do reator nuclear Angra I (PWR)
com enriquecimento inicial de 3,1%, apoés uma queima de 33 GWd/t e mantido durante 5 anos
na piscina de combustivel nuclear usado [15].

Esta matriz de combustivel nuclear queimado foi reprocessada pela técnica de
reprocessamento UREX+. Esta técnica de reprocessamento melhora a tecnologia PUREX
devido a mistura do plutdénio com actinideos menores [16, 17]. Apds o reprocessamento, a
mistura de plutdénio com AMs foi diluida em torio. A composi¢cao do combustivel utilizada em

[4] ¢ mostrada na Tabela 3.

Tabela 3. Composi¢ao do material combustivel com 20% de material fissil [4].

Nuclideo | Fracdo em massa | Nuclideo | Fracdo em massa | Nuclideo | Fragdo em massa
“2Th 5,9773E+01 “*pu 1,712E+00 “*Cm 8,616E-02
“"Np 9,2809E-01 “TAm 9,9483E-01 *Cm 4,5398E-03
“¥py 4,9156E-01 “EMAmM 2,6609E-03 “*Cm 5,843E-04
“py 1,4344E+01 S Am 3,7358E-01 '°0 1,2021E+01
“py 6,0155E+00 “*2Cm 2,157E-05
“Tpy 3,2516E+00 *SCm 1,1461E-03

2.3. PROPOSTA DO TRABALHO

A primeira andlise deste trabalho tem por objetivo o aumento da transmutagdo de
TRUs utilizando diferentes materiais refrigerantes, sem considerar a producao de tritio. Os
candidatos considerados para refrigerar o sistema foram sodio, chumbo, chumbo-bismuto,
litio-chumbo, sodio-potassio e magnésio-chumbo. A segunda analise, depois de encontrar o
melhor refrigerante para a transmutacgao, avalia a melhor posi¢do para a camada produtora de
tritio para diferentes materiais como litio, cloreto de berilio, 6xido de boro e outras ligas
contendo litio. Finalmente, ¢ apresentado um modelo que inclui os melhores materiais para
refrigeragdo e para producdo de tritio, bem como melhor local para posicionar a camada

produtora de tritio no Sistema Hibrido Fusdo-Fissao.
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Neste trabalho, utilizou-se o NJOY [18] para gerar as se¢des de choque dos diferentes
nuclideos considerados a temperatura de trabalho determinada, conforme a metodologia
proposta nos trabalhos desenvolvidos anteriormente [4,13,14]. Para a obtencdo dos resultados
requeridos, foi utilizado o codigo MONTEBURNS [19] que acopla os cédigos Monte Carlo
N-Particle Transport Code - Version 5 (MCNP5) [20] e o ORIGEN2.1 [21].

Os parametros neutronicos, tais como taxas de reacao e fluxo de néutrons, sao obtidos
a partir do MCNP e, em seguida, usados pelo ORIGEN para realizar a queima do
combustivel, o que inclui o buildup, decaimento e processamento de materiais radioativos do
calculo neutroénico colapsado para um grupo de energia. Em seguida, a composi¢do isotopica
obtida no ORIGEN retorna ao MCNP para calcular o fluxo da nova composi¢do que ¢é
submetida a fonte de néutrons, ambas as fontes de fusdo e fissdo no caso, e assim por diante,
até o final de cada ciclo. Ao final de cada ciclo, o MONTEBURNS calcula valores a partir dos
dados obtidos, como energia por fissdo, normalizacdo de fluxo, constantes fisicas do reator,
fator de multiplicagdo efetivo, poténcia, queima, dentre outros.

Todas as simulagdes foram realizadas no MCNPS5 usando o registro de particulas da
interacao de néutrons com a matéria € outros parametros neutronicos, de modo a se calcular as
taxas de reacdo, fluxo de néutrons sobre superficies e volumes utilizando uma fonte fixa de
néutrons provenientes das reagdes de fusdo. Para este fim, o nimero de particulas (nps) foi
definido como 10® utilizando uma fonte externa genérica, devido as dimensdes consideradas
para os devidos calculos serem pequenas comparadas com as dimensdes do sistema, de modo
a atingir um menor erro relativo dos valores calculados, garantindo maior precisdo dos dados
obtidos.

Para a andlise da composi¢do do combustivel durante a queima, bem como para
parametros neutronicos, foi designado como 40 o numero de ciclos internos € o niimero de
etapas foi fixado em 10, onde cada etapa tem um intervalo de 365 dias. Assim, a queima de
combustivel foi realizada por 10 anos (3650 dias), sem interrupgdes e/ou recargas. Devido ao
volume da camada transmutadora, ndo houve a necessidade de um maior niumero de historias

para o calculo de pardmetros neutronicos. Portanto, o nps foi definido como 10°.
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3. REFRIGERANTES

Os reatores nucleares usam um material de refrigeragdo para remover o calor gerado
pelas reagoes de fissao garantindo a seguranga do sistema e também para a geracao de energia
elétrica. Devido ao fato de o Sistema Hibrido Fusdo-Fissdao apresentar um espectro de
néutrons mais endurecido, os materiais indicados para refrigeragdo da camada transmutadora
sdo geralmente metais liquidos. Os metais liquidos possuem altos pontos de ebulicdo, ndo
necessitando que o sistema seja pressurizado, boas propriedades de transferéncia de calor e
conducao térmica. Em relacao as propriedades neutronicas, eles apresentam baixa moderagao
de néutrons, mantendo o espectro de néutrons mais endurecido. Os refrigerantes analisados
neste trabalho foram o chumbo (Pb), s6dio (Na), e as ligas chumbo-bismuto (LBE), s6dio-
potéassio (NaK 1 e NaK 2), litio-chumbo (LiPb 1 e LiPb 2 - material refrigerante usado nos
estudos anteriores sobre o Sistema Hibrido Fusdo-Fissdo desenvolvidos no DEN/UFMG nos
quais este trabalho se baseia) e magnésio-chumbo (MgPb). Estas ligas metalicas sdo eutéticas,
o que significa que o ponto de fusdo da liga metalica ¢ reduzido em comparagdo com o ponto
de fusdo mais elevado dentre os seus componentes, assegurando de maneira mais eficiente
que o refrigerante permaneca no estado liquido. No sistema considerado neste trabalho, a

temperatura média do refrigerante ¢ de 613,15 K (340 °C).

3.1. PROPRIEDADES DOS REFRIGERANTES

3.1.1. Fisico-Quimicas

Os materiais de refrigeracdo propostos e suas propriedades, como porcentagem em
massa da mistura, densidade, pontos de fusdo e de ebulicdo sdo apresentados na Tabela 4. Os
refrigerantes considerados possuem pontos de fusdo abaixo da temperatura meédia do
refrigerante no sistema (340 °C), garantindo sua permanéncia no estado liquido. Como a
porcentagem de litio nas ligas de litio-chumbo ¢ baixa, considerou-se ndo haver alteragdes nas

propriedades fisicas no LiPb 2 em comparacao com LiPb 1.



Tabela 4. Propriedades fisico-quimicas dos materiais refrigerantes [22-29].
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Porcentagem em Densidade (g/cm”) Ponto de Ponto de
Refrigerante
massa a~400°C Fusao (°C) | Ebuligdo (°C)
Na - 0,856 97,8 881
Pb - 10,51 327,5 1740
NaK 1 22%Na - 78%K 0,785 12.6 785
NaK 2 44%Na - 56%K 0,812 6.9 812
LBE 45%PDb - 55%Bi 10,19 125 1670
LiPb 1 0,7%Li — 99,3%Pb 9,33 235 1665
) 0,7%Li — 99,3%Pb
LiPb 2 * 6 9,33 235 1665
(com 20% de "Li)
MgPb 2,5%Mg — 97,5%Pb 9,21 248 1610

3.1.2. Neutronicas

No sistema considerado, o material refrigerante deve apresentar uma baixa secao de

choque de espalhamento elastico (ou também ineldstico) de modo a ndo moderar de maneira

significativa os néutrons, principalmente os de fusdo, diminuindo a probabilidade de fissdo de

TRUs especialmente AMs.

O refrigerante Li;7Pbg; utilizado em [4], nomeado neste trabalho como LiPb 2, contém

20% de °Li em sua composicio de modo a aumentar a produgdo de tritio no sistema. A

composigo isotopica natural do litio ¢ formada por 6,5 wt% de °Li e 93,5 wt% de 'Li. As

reagdes para produc¢ao de tritio por irradiagdo de néutrons nos isdtopos naturais de Li sdo:

onde a probabilidade para a reag@o ocorrer ¢ maior para néutrons térmicos, e

Li+n—>T+o+4,8MeV

Li+n>T+a+n’

(Ex > 2,5 MeV)

),

3),
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sendo que o néutron precisa de uma energia superior a 2,5 MeV para a reagdo ocorrer.

As imagens das secdes de choque para as diferentes reagdes induzidas por néutrons
foram geradas usando o Visual Editor (Vised) para cada material refrigerante a partir das
bibliotecas geradas a partir do NJOY para o MCNP, considerando a temperatura média de
613,15 K.

A Figura 5 mostra as secdes de choque microscépicas (a) total, (b) de absorcdo e (c) de
espalhamento elastico para o refrigerante Na e comparadas com o refrigerante utilizado como
referéncia (LiPb 2). Na Figura 5-a, pode ser visto alguns picos na secdo de choque total do Na
acima do LiPb 2. A se¢do de choque de absor¢ao de Na tem picos mais altos que LiPb 2 em
torno de 10 MeV e na faixa entre 0,1 MeV de energia como mostrado na Figura 5-b. Por outro
lado, para a se¢do de choque de espalhamento elastico (Figura 5-c), Na tem apenas um pico
acima de LiPb 2 a 0,01 MeV de energia. O restante dos valores permanece abaixo de LiPb 2.
Ou seja, o Na tem alguns picos especificos nos quais tem maior probabilidade de interagdo

com néutrons do que o LiPb 2, principalmente na faixa mais endurecida de energia.
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Figura 5. Se¢des de choque microscdpicas dos refrigerantes LiPb 2 Na: (a) total, (b) de absor¢ao e (c)

de espalhamento elastico.
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A Figura 6 mostra a se¢des de choque microscépica (a) total, (b) de absor¢ao e (c) de
espalhamento elastico para os refrigerantes NaK 1 e NaK 2 avaliados e comparados com o
usado como referéncia LiPb 2. A diferenga na porcentagem de potéssio faz com que alguns
picos nas sec¢des de choque ao longo do espectro de energia possam ser vistos claramente na
Figura 6-a. A Figura 6-b mostra que ambos possuem maior se¢cdo de choque de absorcao para
energias acima de 1 MeV. NaK 1 e NaK 2 apresentam maiores picos na secdo de choque de
espalhamento na regido de ressonancia na faixa entre 107 a 0,1 MeV, onde no restante os

valores de se¢do de choque para Na sdo maiores, como mostrado na Figura 6-c,
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Figura 6. Se¢des de choque microscopica total dos refrigerantes LiPb 2, NaK 1 e NaK 2: (a) total, (b) de

absorcdo e (c) de espalhamento elastico.

A Figura 7 mostra a secoes de choque microscopicas (a) total, (b) de absor¢ado e (c) de
espalhamento elastico para os refrigerantes Pb e LBE avaliados e comparados com o de
referéncia LiPb 2. A Figura 7-a mostra que LiPb 2 possui uma maior se¢do de choque total do
que Pb e LBE nas energias térmicas, mas menor na faixa rapida. LiPb 2 também possui uma
maior secdo de choque de absor¢do no espectro térmico e na maior parte da regido de

ressonancia do que Pb e LBE; entretanto, LiPb 2 possui secdo de choque de absor¢do de
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néutrons ligeiramente menor do que LBE e Pb na faixa de 14,1 MeV de energia como
mostrado na Figura 7-b. Além disso, o espalhamento elastico mostrado na Figura 7-c do

refrigerante LiPb 2 ¢ relativamente menor sobre todo o espectro de néutrons do que LBE e Pb.
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Figura 7. Se¢des de choque microscopica dos refrigerantes LBE, Pb e LiPb 2: (a) total, (b) de absorcao

e (¢) de espalhamento elastico.

A Figura 8 mostra as secdes de choque microscopicas (a) total (b) de absor¢do e (c) de
espalhamento eléstico para os refrigerantes MgPb e LiPbl avaliados e comparados com o
usado como referéncia LiPb 2. A Figura 8-a mostra que o LiPb 2 possui uma maior se¢do de
choque total do que LiPb 1 ¢ MgPb nas energias térmicas até aproximadamente 10 MeV. Em
relacdo a secdo de choque de absor¢do (Figura 8-b), MgPb possui menores valores do que
LiPb 1 e LiPb 2 na regido de energias térmicas, mas para energias em torno de 10 MeV de
energia, o valores de se¢ao de choque de absor¢ao sao maiores que ambas. Em contrapartida,
o espalhamento elastico ndo mostrou diferenca significativa, como pode ser visualizado na

Figura 8-c.
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Figura 8. Sec¢des de choque microscopica dos refrigerantes LiPb 2, LiPb 1 e MgPb: (a) total, (b) de

absor¢ao e (c) de espalhamento elastico.

Aparentemente, os refrigerantes que t€ém chumbo em sua composi¢ao podem ser bons
candidatos para a refrigeragdo da camada transmutadora do sistema hibrido, levando em
consideragdo suas menores secoes de choque de absor¢do no espectro mais endurecido,
mantendo uma maior populagcdo de néutrons no sistema e, portanto, na camada transmutadora.
Embora a secdo de choque de espalhamento seja maior nesses refrigerantes, a perda de
energia da colisdo de néutrons com atomos de chumbo ¢ menor devido & maior massa nuclear.
Assim, também ¢ esperado que a moderagao de néutrons seja menor nesses refrigerantes.

Os refrigerantes da camada transmutadora foram escolhidos de acordo com suas
propriedades favordveis para uso em reatores rapidos. As misturas de metais tornam a
composicdo eutética, isto €, a temperatura de fusdo da mistura ¢ inferior a temperatura de
fusdo de pelo menos um de seus elementos. Esta ¢ uma vantagem porque uma menor
quantidade de calor retirada do reator seria necessaria para manter o refrigerante no estado
liquido. Por exemplo, a mistura LBE tem um ponto de fusdo de 125 °C, enquanto chumbo e

bismuto t€m pontos de fusdo de 327,5 °C e 271,3 °C, respectivamente.
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3.2. GEOMETRIA DO SISTEMA

O esboco do Sistema Hibrido Fusdo-Fissdo utilizado para andlise do material
refrigerante foi o mesmo que aquele utilizado no trabalho de referéncia, tanto quanto aos
parametros de geometria do sistema quanto aos materiais utilizados [4, 6], de acordo com as
diretrizes do ITER [30] e o artigo da Fusion Engineering and Design [31]. W-1,1TiC [32] foi
utilizado como material interno para a Primeira Parede e S-Be65 como material externo da

Primeira Parede.

3.3. COMBUSTIVEL NUCLEAR

As simulagdes do Sistema Hibrido Fusdo-Fissdo para a analise do material refrigerante
foram realizadas de tal forma que a composi¢do do combustivel foi de apenas 10% de
material fissil, pois os efeitos da troca do material refrigerante poderiam causar um aumento
de reatividade dependendo da quantidade de material fissil na camada transmutadora, o que
poderia levar o sistema a criticalidade ou até mesmo a super criticalidade. Portanto, os baixos
niveis de material fissil no combustivel (em comparagdo com o trabalho de referéncia),
reprocessado pela técnica UREX+, neste caso, implicam em uma maior seguranga para
manter o sistema na condi¢do de subcriticalidade devido a menores se¢des de choque de
espalhamento elastico e de absor¢do para determinados refrigerantes. A composicdo de
combustivel utilizada ¢ apresentada na Tabela 5. Esta composi¢ao foi utilizada para todas as
simulagOes realizadas em relagdo a andlise do material refrigerante. Para cada analise, foi
alterado apenas o material refrigerante, mantendo os parametros de composi¢do do

combustivel e as caracteristicas geométricas do reator.



20

Tabela 5. Composicao do material combustivel com 10% de material fissil.

Nuclideo | Fragao em massa | Nuclideo Fracao em massa | Nuclideo | Fracao em massa
“>Th 7,3836E+01 “2py 8,5552E-01 #Cm 4,3057E-02
“"Np 4,6379E-01 “TAm 4,9714E-01 “BCm 2,2687E-03
“¥py 2,4565E-01 “EMAm 1,3297E-03 “*Cm 2,9199E-04
“Pu 7,1683E+00 “Am 1,8669E-01 '°0 1,2068E+01
“py 3,0061E+00 “*Cm 1,0781E-05
“lpy 1,6249E+00 ““Cm 5,7274E-04

3.4. RESULTADOS E ANALISES DOS REFRIGERANTES

A Figura 9 apresenta a evolugdo temporal do ker para diferentes materiais
refrigerantes. Inicialmente, pode ser observado que a porcentagem de material fissil no
combustivel foi adequada devido aos valores de kesr, 0s quais se mantiveram bem abaixo de
condigdes criticas em razdo da baixa porcentagem de material fissil proposta para as
simulagdes. Por outro lado, se fosse aplicado 20% de material fissil no combustivel como foi
realizado em [4], o sistema poderia atingir valores criticos ou até supercriticos devido a
mudanca do material refrigerante. O fator de multiplicag@o efetivo do sistema para diferentes
refrigerantes apresentou comportamento similar durante a queima, apesar de ser observada
uma diferenga significativa nos valores de ks para cada material refrigerante. Além disso, a
simula¢do realizada mostrou que o sistema com o refrigerante (Li;7Pbsgs) usado em [4], aqui
denominado como LiPb 2, apresentou menores valores de ket do que o sistema com os
refrigerantes LBE, Pb, MgPb e LiPb 1.

O sistema com o refrigerante NaK 1 apresentou os valores de ke mais baixos devido a
concentracdo de potdssio, que aumenta a probabilidade de absor¢do de néutrons, como
mostrado pela se¢do de choque microscopica de absor¢cdo. Os valores de ks apresentados
pelo sistema com o refrigerante Na foram maiores do que com os refrigerantes NaK 1 e NaK
2, devido a alta absorcao de néutrons do potassio, principalmente em se tratando de um

espectro de néutrons mais endurecido. O sistema hibrido usando o refrigerante LiPb 2
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apresentou valores de kegr maiores em relagdo ao sistema com refrigerantes com sddio em sua
composi¢ao.

O sistema com o refrigerante LiPb 1 apresentou maiores valores de ke do que com os
refrigerantes a base de sddio e também do que com LiPb 2, devido a sua menor absor¢do de
néutrons pela menor concentragdo de °Li em sua composic¢io. Foi observado na Figura 10 que
o sistema com o uso de outros refrigerantes apresenta valores de kegsuperiores aos do sistema
com o LiPb 1, os quais foram LBE, Pb e MgPDb, respectivamente. Esses materiais apresentam
baixa secdo de choque de absor¢do de néutrons na faixa térmica, o que permite uma maior
probabilidade de fissdo de nuclideos fisseis no combustivel, resultando no aumento da
populagdo de néutrons do sistema. O sistema hibrido usando o refrigerante MgPb apresentou
menores valores de kesr do que Pb e LBE, devido a alta probabilidade de absor¢ao de néutrons
em torno de 10 MeV de energia no MgPb. Em rela¢do ao sistema com aos refrigerantes Pb e
LBE, os valores de ke tiveram uma evolucdo similar ao longo do tempo, assim como o
comportamento de suas se¢des de choque, exceto para a secao de choque total do LBE que

apresentou um pico de ressonancia em aproximadamente 1 keV de energia.

0 365 730 1095 1460 1825 2190 2555 2920 3285 3650
Tempo (dias)

Figura 9. Evolugao temporal de ks no sistema com diferentes refrigerantes.

O fluxo de néutrons na camada transmutadora em fun¢do do tempo ¢ mostrado na
Figura 10 para o sistema com cada material refrigerante em diferentes faixas de energia. A
Figura 10-a mostra o fluxo de néutrons para E<100 eV. O fluxo diminui devido a absor¢ao de

néutrons térmicos no sistema. A Figura 10-b apresenta o fluxo de néutrons na faixa
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epitérmica, onde o sistema com os refrigerantes compostos por sédio reportaram valores
maiores. Considerando a faixa de energia entre 100 eV<E<I00 keV o maior fluxo
corresponde ao sistema com o refrigerante Na, o que provoca aumento na probabilidade de
captura radioativa no toério, reduzindo a populacdo de néutrons do sistema e,
consequentemente, os valores de kes. O espectro de néutrons mais endurecido, como
mostrado na Figura 10-d, favorece a transmutacao de transuranicos, dado a alta probabilidade
de fiss@o. O sistema com os refrigerantes LiPb 1 e LiPb 2 apresentaram alto fluxo de néutrons
com espectro endurecido. Apesar disso, os valores de ke ndo foram maiores do que o sistema
com outros refrigerantes, devido a alta absor¢cdo de néutrons térmicos nestes refrigerantes pela

presenga do litio, diminuindo a probabilidade de reagdes de fissio em nuclideos fisseis - *>°U,

235U 239Pu e 241Pu
, .
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Figura 10. Espectro de néutrons na camada transmutadora para o sistema com cada refrigerante:

a) E<100 eV; b)100 eV<E<100 keV; ¢) 100 keV<E<1 MeV; d) 1 MeV<E<20 MeV.
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A Figura 11-a representa a diferenga de massa entre a composicao do combustivel
ap6és a queima e a composicao inicial. Os isdtopos acompanhados na composi¢do do
combustivel apds 10 anos de queima foram: 232Th, 233Th, 231Pa, 232Pa, 232U, 233U, 233U, 235U,
26y, 237y, B3y, 27Np, 2¥Np, 2°Np, 2Py, 2Py, 2Py, 24Py, 22Py, 21 Am, 22Am, 23 Am 2"
Cm, **Cm, ***Cm, **Cm e ***Cm. Estes isotopos foram acompanhados devido ao propoésito
do trabalho de se obter uma maior transmutacdo de TRUs otimizando o sistema a partir do
uso de diferentes materiais refrigerantes para a camada transmutadora. O comportamento
apresentado por cada elemento analisado foi similar independentemente do refrigerante
considerado. Os valores apresentam um aumento da quantidade de massa do americio e
principalmente do uranio. O plutdénio e tdério apresentaram alta reducdo de massa em
comparagdo com a quantidade inicial. O clrio apresentou um aumento na quantidade de
massa em relacdo a quantidade inicial irrelevante em comparagdo com o0s outros elementos
analisados. Dentre os AMs, o americio apresentou o maior valor de aumento de massa em
comparagdo com a quantidade inicial; apenas o neptinio teve uma redug¢do de massa em
relagcdo a sua composicao inicial.

A Figura 11-b apresenta os nuclideos que, dentre os analisados, tiveram as maiores
variacoes de massa em cada caso, representando quase a variagao total da massa do respectivo
elemento. Como ja apresentado, o americio influenciou mais na variagdo de massa dos AMs
do que o neptunio e o cirio, sendo o **'Am o isétopo predominante no crescimento de
americio e também na variacdo da massa dos AMs. Embora o **’Pu tenha tido uma maior
influéncia na reducdo de massa do plutonio devido a sua transmutagdo, também houve uma
grande contribui¢do na redugio da quantidade de massa do pluténio causada pelo **'Pu. O

233 . - 5 s ~ A ,
U foi o is6topo predominante em relagdo a producdo de uranio no combustivel.
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Figura 11. Variagdo da massa de actinideos ap6s a queima do combustivel para o sistema com cada

refrigerante: a) elemento e b) iso6topo.

A Figura 12 representa o percentual de reacdes de 22Th apos a absorcdo de néutrons,

de acordo com as secdes de choque das reagdes. Considerou-se a razdo entre a producdo dos

232

isotopos *>Th, ***Pa e **U e a partir da reducio da quantidade de massa do ***Th. As reagdes

~ 232
de fissdo no *

Th também foram acompanhadas. Os produtos de fissdo ndo foram
acompanhados durante a queima do combustivel em nenhuma etapa neste trabalho. A captura
radioativa pode ser considerada insignificante devido a baixa formagio do **Th (cerca de

23U ¢ predominante

-4 ~ . ~
5x10™% das reagdes consideradas para todos os casos). A producdo de
. . . ~ 233
no sistema para todos os materiais refrigerantes. Houve uma pequena formacao de “"Pa no
sistema sendo similar para todos os refrigerantes utilizados. O *’Pa tem uma meia-vida de

. . 233
aproximadamente 27 dias e se converte em

U pela reacdo de decaimento f. O sistema com
. . ‘1 . N 233

os refrigerantes a base de sodio apresentaram maior percentual de produgdo de 77U,

principalmente para o sistema com o refrigerante Na, comparados ao sistema com o0s

refrigerantes a base de chumbo.
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Figura 12. Percentual de reagdes do **Th apés a absorgio de néutrons no sistema para cada refrigerante.

Por outro lado, como resultado de alta probabilidade de reacdes de fissdo do ***Th em
um espectro de néutrons endurecido, como mostrado na Figura 13, os percentuais de fissdo no
sistema com os refrigerantes a base de sddio sdo menores do que o sistema com os
refrigerantes a base de chumbo, devido a um menor fluxo de néutrons rapidos na camada

transmutadora com o uso de refrigerantes a base de sodio (Figura 10-d).
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Figura 13. Se¢des de choque de captura radioativa e fissdo do **Th.

A Figura 14-a mostra o aumento do is6topo 2**U apds a queima de combustivel para o
sistema com cada refrigerante. O sistema com o refrigerante Na apresentou maiores valores
de producdo de **U que os demais refrigerantes devido ao seu elevado fluxo de néutrons na
faixa de energia 100 eV<E<100 keV, o que favorece reagdes de captura radioativa no ***Th,

levando a produgio de ***U. O sistema com os refrigerantes NaK 2 e o NaK 1 também
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apresentaram alta producdo de “*U pelo mesmo motivo - alto fluxo de néutrons epitérmicos
favorecendo a geracdo de “*U por meio do ***Th. Apesar desta vantagem, eles ndo
apresentaram valores de ke tdo altos quanto o sistema com os refrigerantes a base de chumbo,
0 que também pode ser explicado pelas maiores reacdes de decaimento B do que reacdes de
fissdo apos a absorcdo de néutrons pelo **Th em refrigerantes a base de sédio.

A Figura 14-b indica um aumento de 33U apés a queima para o sistema considerando
todos os materiais refrigerantes. A quantidade produzida de **’U ¢é insignificante em

~ 2 ~ - ~ o+ 7 . N
comparagdo com “*U, mas ambos sdo importantes porque sdo isotopos fisseis de urdnio que

podem ser usados como combustivel em reatores de agua leve (LWR), principalmente pelo
233

fato de que a quantidade de “”U produzida estd em ordem de grandeza de toneladas.

a)

b) 20

19+
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©
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massa de *°U (t)
massa de **U (kg)

-
=2
T

16

Figura 14. Quantidade total produzida no sistema de: a) °U e b) **°U.

A Figura 15 mostra a quantidade de uranio nao fissil produzida. A analise considerou a
soma da quantidade de massa gerada dos is6topos 23 2U, 2 4U, 236U, 27U e 28U. Dentre eles,
24U foi o isdtopo que mais contribuiu para crescimento do urdnio néo fissil. Os refrigerantes
a base de sodio induziram uma maior produgdo desses isotopos de urdnio do que os
refrigerantes a base de chumbo. Isso poderia indicar que ha mais nuclideos absorvedores no

sistema, diminuindo a populagdo de néutrons e sua capacidade de transmutacdo do sistema

para estes refrigerantes.
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Figura 15. Produg@o total de U ndo fissil no sistema para cada refrigerante.

A Figura 16 mostra a diminui¢do da quantidade de plutdnio fissil para cada

refrigerante. Independentemente do sistema com cada refrigerante analisado, houve uma

239

consideravel reducdo de plutonio fissil, especialmente para o “"Pu. Os sistema com os

referidos refrigerantes apresentaram valores de redugcdo de massa semelhantes tanto para o

241

2 ~ . . ~
**Pu quanto para o **'Pu, com excegio do sistema com o Na que apresentou maior redugio

. ., . 2 o ..
dos referidos isdtopos, principalmente para o *’Pu. Como os valores de ke sdo distintos entre
o sistema com os refrigerantes, a probabilidade de fissdo apds a absor¢do de néutrons ¢

239 .o 241 1
Pu foi maior do que de “" Pu devido a

diferente entre eles. A reducdo de massa de
suscetibilidade de reagdo de captura radioativa no **’Pu, que poderia levar a formacio de

241
Pu.
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Figura 16. Reducao total de Pu fissil no sistema com cada refrigerante.
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A Figura 17 mostra o aumento da quantidade de massa gerada de plutonio ndo fissil
para cada refrigerante. A analise considerou a soma de massa final dos isotopos **Pu, ***Pu e
*2py. Embora o refrigerante Na tenha apresentado a maior redugdo de **’Pu no final da
queima do combustivel, houve maior produg¢do de plutonio ndo fissil no sistema com
refrigerantes a base de sodio do que com refrigerantes a base de chumbo, especialmente para

o Na, representando menor probabilidade de fissdo de plutonio em refrigerantes a base de

sodio do que refrigerantes a base de chumbo.
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Figura 17. Quantidade total de Pu néo fissil produzida no sistema com cada refrigerante.

A quantidade de AMs ap6s a queima de combustivel para cada material refrigerante ¢
mostrada na Figura 18. A andlise considerou a soma das quantidades de massa gerada e
reduzida dos isétopos 23 7Np, 23 8Np, 239Np, 241Am, 242Am, 243 Am, 242Cm, 243 Cm, 244Cm, Cm
e *Cm. Dentre eles, o isotopo **'Am é o que mais contribuiu no montante final de AMs,
como ja foi mostrado neste trabalho. Os refrigerantes a base de sodio tiveram menor
contribuicdo na quantidade de AMs produzidos do que os refrigerantes a base de chumbo,
principalmente em Na, devido ao alto fluxo de néutrons epitérmicos, o que indica que hd mais

233 .
U em maior

absor¢des de néutrons nas regides de ressondncia do tdrio, produzindo
quantidade do que contribuindo para a formacao de AMs. As maiores producdes de AMs
foram apresentadas pelos sistemas com refrigerantes a base de chumbo devido ao fluxo de
néutrons térmicos mais elevado do que os refrigerantes a base de sddio, o que contribui para a

formag¢ao de americio (principalmente 21 Am) por decaimento f3.
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Figura 18. Quantidade total de actinideos menores produzidos no sistema com cada refrigerante.

A Figura 19 apresenta a diferenca de massa em relagdo a composi¢do do combustivel
apés a queima e composi¢ao inicial de AMs, actinideos maiores ¢ também do protactinio
(is6topos mencionados anteriormente, acompanhados durante a queima) no sistema com cada
refrigerante, ndo sendo considerado o tério. O sistema com o refrigerante Na apresentou um
valor positivo na variagdo da massa dos transuranicos, o que indica uma baixa transmutagao
de TRU em relacgao as reagoes de fissdao. Embora o sistema com o Na tenha o menor valor no

aumento da quantidade de AMs, ele teve uma maior producdo de 233

U pela absorcao de
néutrons no torio. Assim, o sistema com o refrigerante Na poderia ser um bom candidato para
refrigerar a camada transmutadora do Sistema Hibrido Fusdo-Fissdo se o proposito fosse a
producdo de material fissil e também transmuta¢do de AMs. Isso também ocorre, em menor
escala, para os refrigerantes NaK 1 e principalmente NaK 2, o qual possui maior fracdo de
massa de soédio em sua composicdo do que NaK 1. Por outro lado, o sistema com os
refrigerantes a base de sddio aumentam a quantidade de uranio e, principalmente, de plutonio
ndo fissil por absor¢do de néutrons, causando menos reagdes de fissdo se comparado ao
sistema com os refrigerantes a base de chumbo, como pode ser observado nos valores de kes
durante a queima do combustivel. Como resultado, a diferengca de TRUs transmutados por
reacoes de fissdo no sistema com o Na atinge quase 750 kg a menos do que o sistema com o
refrigerante LBE. Resumindo, o sistema com os refrigerantes a base de sodio ndo sdo efetivos
para transmutar os TRUs por reagdes de fissdo, principalmente no plutdnio fissil, em
comparagdo com o sistema com os refrigerantes a base de chumbo, que apresentaram a maior

reducao de TRUs.
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O sistema com os refrigerantes Pb ¢ LBE apresentou os maiores valores de reducao da
quantidade de massa de TRUs, sendo ambos os valores similares. O sistema com o MgPb, que
tem o valor mais proximo ao sistema com o Pb e LBE, tem uma diferenca de
aproximadamente 48 kg em relacdo a eles, uma quantidade considerdvel de massa,
principalmente levando em consideragao os requisitos de nao-proliferacdo de armas nucleares
devido ao Pu fissil ndo transmutado. Portanto, Pb ¢ LBE representam as escolhas mais
adequadas para resfriar a camada transmutadora do Sistema Hibrido Fusdo-Fissao baseado no

Tokamak devido a maior transmutagdo do TRUs do que os outros refrigerantes analisados.
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Figura 19. Variagao total de massa dos TRUs para cada refrigerante no final da queima do combustivel.

Um fator importante a ser analisado ¢ a taxa de reagdo para produgdo de tritio para
cada refrigerante, como mostrado na Figura 20. Os valores foram obtidos através do codigo
MCNPS para o calculo da taxa de reagdo total para a produgao de tritio, considerando o fluxo
de néutrons caracteristico na regido do material refrigerante. Os célculos foram realizados
para o estado estacionario antes da queima do combustivel. Os refrigerantes que contém litio
em sua composicdo apresentam as maiores taxas de producdo de tritio, principalmente o
refrigerante LiPb 2 devido a sua alta quantidade de °Li. Os refrigerantes a base de sodio néo
apresentaram taxas de reagcdo para a producdo de tritio, o que representa uma grande
desvantagem em relacdo aos demais refrigerantes que o produzem. Por outro lado, o LBE
apresenta o maior valor de taxa de reagdo para a produgdo de tritio do que os refrigerantes

MgPb e Pb (quase cem vezes a mais), o que mostra ser a melhor escolha para refrigerar a
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camada transmutadora do Sistema Hibrido Fusdo-Fissdao tanto em relagdo a transmutacao de
TRUs quanto na produgdo de tritio dentre os materiais refrigerantes estudados. Uma

compara¢do mais detalhada entre os materiais refrigerantes ¢ apresentada na Tabela 12 no
ANEXO - 1.
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Figura 20. Taxas reacdo para a produgdo de tritio para os refrigerantes.

3.5. CONCLUSAO

Como primeira andlise, o melhor material refrigerante considerado neste trabalho foi
aquele que induzisse maiores reagdes de fissdo nos actinideos e, portanto, maiores valores de
kesr. As secOes de choque e andlise do fluxo de néutrons foram enfatizadas para a faixa do
espectro de néutrons mais endurecida. O sistema com o refrigerante Na produz uma maior

quantidade de ***

U, que pode ser utilizado como material combustivel em reatores térmicos
comerciais como os LWRs. No entanto, uma maior geragio de U implica uma menor
capacidade de transmutagdo de TRUs por reacdes de fissdo, diminuindo a populagdo de
néutrons e, assim, os valores de k. O sistema apresentou os maiores valores de fator de
multiplicag¢do efetivo durante a queima do combustivel com os refrigerantes LBE e Pb. O
sistema com refrigerantes que apresentaram os maiores valores de ke também apresentaram
as maiores quantidades de TRUs transmutados. O sistema com o refrigerante LBE apresentou

transmutacao de actinideos por reagdes de fissao de aproximadamente 175 kg a mais do que o

refrigerante LiPb 2 utilizado em trabalhos anteriores. Portanto, o chumbo ou o chumbo-
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bismuto sdo as melhores escolhas para o material de refrigeragdo da camada transmutadora no
Sistema Hibrido Fusdo-Fissdo baseado no Tokamak dentre os analisados neste trabalho,
devido a sua maior transmutagdo de actinideos por reagdes de fissdo. O uso desses
refrigerantes otimizaria o sistema em relacdo aos pardmetros neutronicos e as quantidades
finais de nuclideos transmutados por reagdes de fissdo. Os altos valores de transmutagdo sao

239 241
Pue

causados pela transmutacao de plutonio, principalmente plutonio fissil ( Pu), o que
mostra que o sistema representa uma boa op¢do em favor a ndo proliferagdo de armas
nucleares.

O LBE possui um ponto de fusdo muito menor do que o Pb, sendo necessario uma
menor quantidade de calor para manter este refrigerante no estado liquido. Logo, a liga de
chumbo-bismuto eutética ¢ a melhor escolha de material para refrigeracio da camada
transmutadora em comparacdo com o chumbo. Entretanto, o problema da escolha desse
refrigerante ¢ a diminuicdo da produ¢do de tritio necessdrio para as reagdes de fusdo no
sistema devido as baixas taxas de reacdo para produgdo de tritio nesse refrigerante em

comparagao com LiPb 2.
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4. PRODUTORES DE TRIiTIO ANALISADOS

Deutério e tritio sdo dois iso6topos de hidrogénio usados como combustivel para a
reacdo de fusdo no ITER. Enquanto deutério poderia ser extraido da agua do mar -
aproximadamente 33 miligramas por metro cubico (mg/m’), o fornecimento de tritio
disponivel ¢ muito limitado. Na natureza, o tritio é encontrado apenas em quantidades muito
baixas. Os efeitos dos raios césmicos nas camadas externas da atmosfera terrestre produzem
poucos gramas (g) por ano (estimativas essas que podem variar). Poucos quilogramas também
sdo dissolvidos nos oceanos como resultado de testes nucleares realizados entre 1945 e 1980.
O tritio também ¢ produzido por reatores nucleares do tipo CANDU, cerca de 100 g por ano
para um reator de 600 MW ou cerca de 20 kg por ano globalmente, o que poderia ser
combustivel suficiente para abastecer o ITER durante quinze anos de operacao. No entanto, €
necessario desenvolver solucdes para a produgdo de tritio em larga escala. Estima-se que cada
reator de fusdo requer da ordem de 100 a 200 kg de tritio por ano. Na verdade, estima-se que,
nas condi¢des operacionais do ITER, a capacidade maxima de producao de cada um dos
modulos de teste seja da ordem de 20 mg/dia [33].

Em resumo, a producdo externa de tritio ndo € suficiente para auto sustentar o
desenvolvimento de reagdes de fusdo em larga escala além do ITER. Portanto, o
desenvolvimento bem-sucedido da producdo de tritio ¢ essencial para o futuro da energia
baseada na fusdo nuclear. O tritio pode ser produzido dentro do Sistema Hibrido Fusdo-Fissao
baseado no Tokamak quando os néutrons que escapam do plasma interagem com o litio ou
outro material contido no cobertor. Este material deve conter em sua composi¢ao nuclideos
que possam produzir tritio a partir da irradiagdo de né€utrons. O conceito de produgdo de tritio
durante a reagdo de fusdo ¢ importante para as necessidades do proprio sistema [9].

Com base nos resultados ja obtidos neste trabalho, a escolha do melhor material para
refrigerar a camada transmutadora, de modo a melhorar a eficiéncia na transmutacdo de
TRUs, afeta diretamente a produgdo de tritio no sistema, a qual era desempenhada pelo
refrigerante Li;7Pbg; considerado em trabalhos anteriores. Portanto, com o proposito de
produgdo de tritio, foi analisada neste trabalho a inser¢do de uma camada produtora de tritio
com diferentes produtores em dois locais diferentes no Sistema Hibrido Fusao-Fissao baseado

no Tokamak. Foi avaliado no sistema o uso de diferentes produtores de tritio. O sistema foi



34

analisado para cada caso separadamente utilizando o material refrigerante LBE escolhido no
primeiro objetivo do presente trabalho, melhorando a eficiéncia na transmutagdo de TRUs a

partir da escolha do refrigerante para a camada transmutadora.

4.1. PROPRIEDADES DOS PRODUTORES

4.1.1. Fisico-Quimicas

Os materiais escolhidos para serem utilizados na camada produtora de tritio foram
fluoreto de litio - fluoreto de berilio (FLiBe 1 e FLiBe 2), cloreto de berilio (BeCl,) , 6xido de
boro (B;03), litio-chumbo (LiPb 1 e LiPb 2), litio-estanho (LiSn 1 e LiSn 2), litio-magnésio
(LiMg 1 e LiMg 2) e litio (Li 1 e Li 2), sendo Li a mais promissora fonte de tritio. Os
materiais que possuem litio em sua composi¢ao foram testados tanto com litio natural quanto
com enriquecimento de 20% de °Li devido as suas grandes se¢des de choque microscopicos
para produgdo de tritio principalmente para néutrons térmicos, como serd apresentado neste
trabalho. Os materiais com 20% de enriquecimento de °Li em sua composi¢io foram todos
nomeados com o numero 2. A liga LiPb também foi usada como produtor de tritio e ja foi
descrita na se¢ao anterior.

A Tabela 6 mostra algumas propriedades dos materiais produtores de tritio analisados.
Eles foram escolhidos devido a produgdo de tritio por absor¢do de néutrons nos ntcleos de
litio, boro e berilio. Todos os materiais estdo em estado liquido nas temperaturas em torno de
400 °C (671,15 K) e 450 °C (723,15 K), onde sdo analisadas a camadas produtoras no sistema.
A importancia de estarem no estado liquido é a possibilidade de uséd-los também para a
refrigeracdo do sistema. Além disso, danos estruturais no material por meio de deslocamentos
por atomo (dpa) pela irradiagdo de néutrons sdo desconsiderados no material quando em

estado liquido.



35

Tabela 6. Propriedades fisico-quimicas dos materiais produtores [34-55]

Produtor de Densidade média (g/cm’) | Densidade (g/cm’) Ponto de Ponto de
Tritio [400-450°C] a~340°C Fusdo (°C) | Ebuli¢ao (°C)
Lil 0,474 0,495 180,54 1347
Li2 0,466 0,486 183,8 1350,3
FLiBe 1 2,22 2,27 430 N/A
FLiBe 2 2,19 2,248 439 N/A
B,0; 1,67 2,46 447 1860
BeCl, 1,54 1,9 399 520
LiMg 1 - 1,51 210 N/A
LiMg 2 - 1,496 210,7 N/A
LiSn 1 - 6,28 320 N/A
LiSn 2 - 6,274 320 N/A

N/A: Ndo Avaliado

4.1.2. Neutronicas

Em relacdo as caracteristicas neutronicas, o material produtor deve possuir uma alta
secdo de choque que favoreca a reacao (n,T) apos a irradiacao de néutrons, com a finalidade
de producdo de tritio. Por outro lado, a economia de néutrons também deve ser levada em
considerac¢do devido a principal finalidade do sistema, que ¢ a transmutacdo de TRUs. Um
bom material produtor deve contemplar estas duas caracteristicas, ou seja, produzir tritio sem
influenciar de maneira significativa o fluxo de néutrons (principalmente na faixa de energia
mais endurecida) na camada transmutadora.

Reagoes do tipo (n,T) poderiam ocorrer em alguns nuclideos especificos, tais como:
6Li, Li, B ¢ 9Be, onde o litio ¢ o material mais promissor quanto a produgdo de tritio. As
reacoOes para a producdo de tritio a partir da irradiagdo de néutrons no litio foram descritas nas
analises dos refrigerantes deste trabalho por meio das Equacdes (2) e (3). A secao de choque
para a reacdo (n,T) no litio tem duas contribui¢des como mostra a Figura 21: a de °Li, sendo
mais alta na faixa térmica de energia e possuindo um pico aproximadamente em 0,5 MeV, e a

de "Li, possuindo valores de secdo de choque apenas numa faixa de energia mais endurecida,
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contendo um unico pico em torno de 12 MeV de energia. Entdo, ambos Li 1 e Li 2 foram

utilizados nos graficos para comparagao com os demais produtores de tritio considerados.
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Figura 21. Secdo de choque microscopica para a reacio (n,T) para °Li e 'Li.

Além da probabilidade de produgdo de tritio a partir da absor¢do de néutrons no litio, o
tritio poderia ser produzido a partir da irradiacdo de néutrons no berilio e também no boro.

O berilio (Be) ¢ usado como moderador de néutrons em reatores nucleares de
pesquisa. E um material importante para reatores tipo LWR e de fusio, sendo usado neste
ultimo como material de revestimento do plasma; também pode ser usado como um
multiplicador de néutrons. Sob irradiagdo de néutrons, Be poderia produzir tritio, assim como

seus precursores, como mostrado nas reagdes abaixo [44]:
Be+n—-2n+2%He (E,>2,7MeV) (4)
onde E, ¢ a energia do néutron incidente;

Be+n— Li+T (E,>10,5MeV) (5)

Li+n->T+*He+n

’Be +n— ‘He + T (E, > 0.6 MeV)  (6)
He — °Li + B~ + antineutrino

*Li+n—*He+T
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Quando exposto a irradiagao de néutrons, o boro poderia sofrer as seguintes reagdes

[51]:
10 Ty : 4
B+n-Li+*He+2,6 MeV (7)

onde "Li pode produzir tritio absorvendo néutron de alta energia, bem como o B pela

seguinte reagao:
"B+n— 2%He+T (8)

As segoes de choque microscopicas para a reacdo de producdo de tritio para os
produtores de tritio com Li em sua composicdo sdo mostradas na Figura 22. Todos os
compostos apresentados para producao de tritio tém como predominancia a se¢ao de choque
para a reacao (n,T) do litio. A maior producao de tritio em todo o espectro de energia € para o
litio enriquecido a 20% com °Li (Li 2), depois o litio natural (Li 1), em seguida o produtor
LiSn 2 juntamente com o LiMg 2; LiPb 1, com litio natural em sua composi¢do, apresenta as

secdes de choque para a producdo de tritio mais baixas dentre estes citados.
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Figura 22. Se¢des de choque microscopicas para a reagdo (n,T) dos produtores de tritio a base de Li.

A Figura 23 apresenta as se¢des de choque para a produgdo de tritio para os produtores

BeCl,, B,0Os, FLiBe 1 e FLiBe 2, em comparagdo com Li 1 e Li 2 a partir da irradiagao de
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néutrons. Para todos eles, a se¢do de choque para a produgdo de tritio ¢ menor do que Li 1
e/ou Li 2. O cloreto de berilio produz tritio apenas para energias acima de 14 MeV e o 6xido
de boro tem producao de tritio em todo espectro de energia, mas a probabilidade de produgao
de tritio apos absor¢ao de néutron ¢ maior na faixa rapida de energia.

A maior probabilidade de produgdo de tritio ¢ para néutrons térmicos devido a
presenca de litio em alguns materiais produtores. Em relacdo aos néutrons rapidos, as figuras
apresentam dois picos caracteristicos, um a 0,5 MeV e outro a 12 MeV causados pela
presenca de °Li e 'Li respectivamente, o que representa alta probabilidade de produgio de

tritio para néutrons com alta energia, na faixa de 0,1 a 20 MeV.
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Figura 23. Se¢des de choque microscopicas para a rea¢do (n,T) dos produtores de tritio Li 1-2,

FLiBe 1-2, BCC12 (& B203.

4.2. GEOMETRIA DO SISTEMA

A andlise dos produtores de tritio levou em consideragao algumas modificagdes no
sistema devido a adi¢do da camada produtora. A Tabela 7 apresenta as novas dimensdes do
sistema apoOs a inser¢do da camada produtora de tritio antes da camada transmutadora, de
2 cm de espessura, fazendo com que todas as paredes externas seguintes também fossem
descoladas 2 cm, reajustando o sistema a 2 cm maior que no sistema de referéncia [4], de
modo a manter as espessuras dos diferentes componentes no sistema. As outras dimensoes

especificadas no sistema de referéncia [4] ndo foram alteradas. A Figura 24 mostra a
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representacdo do Sistema Hibrido Fusao-Fissdo baseado no Tokamak apds a inser¢ao da
camada produtora de tritio entre o dissipador de calor e a camada transmutadora, com um

volume de 5,13 m’>.

Tabela 7. Materiais e dimensdes para os diferentes componentes do Tokamak alterados com a

inser¢do da camada produtora de tritio antes da camada transmutadora.

Sistema Componente Distancia Radial (cm) Material
L tﬁ){tci)gutora de 856 a 858 Material a ser estudado
Cobertor Camada transmutadora 858 a 898 Transuranicos diluidos em toério
Bloco Protetor 898 a 900 SS316L(N)IG
R Parede 900,5 a 906,5 SS316L(N)IG
Cémara de . —
VACUO Enchimento 906,5 a 969,5 SS304B7, 55%; agua, 45%
Parede 969,5 a 975,5 SS316L(N)IG
Protecdo Térmica da Parede 975,52 9775 SS304L
Céamara de Vacuo
Parede da caixa 978 2 987,5 SS316L(N)IG
i 0, 0, 0,
Bobinas d_e Supgrcondutor e 1087.5 a 1167.5 45% Nb3Sn + 5% Al,O; + 50%
campo toroidal isolantes Incoloy 908
Parede da caixa 1167,5a 1178 SS316L(N)IG
Criostato Parede 1402 a 1412 SS304L
Blindagem
biologica Parede 1457 a 1657 Concreto Br3

=== Primeira Parede
Dissipador de Calor

= Bloco Protetor

e Camada Transmutadora

e Camada Reprodutora de Tritio
Refrigerante

e (Canais Combustivel

Figura 24. Camada produtora de tritio inserido antes da camada transmutadora no Sistema Hibrido

Fusao-Fissdo.
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A espessura ¢ o volume da camada produtora neste segundo local foram de 2 cm e

5,37 m’, respectivamente, considerando o posicionamento da camada produtora de tritio entre

a camada transmutadora e o bloco protetor. As paredes delimitadoras das camadas mais

externas a camada produtora inserida foram deslocadas em 2 cm. E importante ressaltar que

em ambos os casos nao houve alteracdo no volume da camada transmutadora. A Tabela 8

apresenta as dimensdes do sistema quando a camada produtora ¢ inserida apds a camada

transmutadora e a Figura 25 mostra a representacdo esquematica desse sistema.

Tabela 8. Materiais e dimensdes para os diferentes componentes do Tokamak com a inser¢ao

da camada produtora de tritio ap6s a camada transmutadora.

Distancia Radial

Sistema Componente (cm) Material
Camada transmutadora 856 a 896 Transuranicos diluidos em tério
Camada produtora de tritio 896 a 898 Material a ser estudado
Bloco Protetor 898 a 900 SS316L(N)IG
Parede 900,5 a 906,5 SS316L(N)IG
Cémara de N p
VACUO Enchimento 906,5 a2 969,5 SS304B7, 55%; agua, 45%
Parede 969,5 a 975,5 SS316L(N)IG
Protecdo Térmica
da Parede 975,5a977,5 SS304L
Camara de Vacuo
Parede da caixa 978 a 987,5 SS316L(N)IG

i 0, 0, 0,
Bobinas o_Ie Supgrcondutor e 1087.521167,5 45% Nb3Sn + 5% Al,O3 + 50%
campo toroidal isolantes Incoloy 908
Parede da caixa 1167,5a 1178 SS316L(N)IG
Criostato Parede 1402 a 1412 SS304L
Blindagem Parede 1457 a 1657 Concreto Br3

bioldgica
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e Camada Transmutadora
e Primeira Parede e Camada Reprodutora de Tritio
Dissipador de Calor Refrigerante

e Bloco Protetor

Canais Combustivel

Figura 25. Sistema Hibrido Fusdo-Fissdo com camada produtora de tritio inserida apos a camada

transmutadora.

4.3. COMBUSTIVEL NUCLEAR

A composicdo do combustivel - obtida por meio de combustivel nuclear queimado
reprocessado pela técnica UREX+ e, em seguida, diluido em torio - para as simulagdes do
Sistema Hibrido Fusao-Fissdo com andlises dos produtores de tritio e do posicionamento da
camada produtora esta representada na Tabela 9. A porcentagem de material fissil considerada
foi de 11,5% de modo a atingir k.s~0,95. Este valor representa a margem do limite de
seguranca estabelecido para o sistema hibrido fusdo-fissdo assegurando a subcriticalidade do
sistema; outro fator a ser considerado ¢ que o buckling geométrico do sistema sera sempre
maior que o buckling do material, permitindo uma maior concentracdo de TRUs no sistema e
que possiveis inser¢des de reatividade positiva na camada transmutadora ndo tornem o

sistema critico [7, 52].
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Tabela 9. Composicao do material combustivel com 11,5% de material fissil.

Nuclideo | Fragao em massa | Nuclideo Fracao em massa | Nuclideo | Fracao em massa
“2Th 7,1734E+01 “2py 9,8402E-01 ““Cm 4,9524E-02
“"Np 5,3345E-01 “TAm 5,7182E-01 “BCm 2,6094E-03
“¥py 2,8254E-01 “EMAm 1,5294E-03 “*Cm 3,3585E-04
“Pu 8,2449E+00 ““Am 2,1473E-01 '°0 1,2053E+01
“py 3,4577E+00 “*Cm 1,24E-05
“lpy 1,869E-+00 ““Cm 6,5876E-04

4.4, RESULTADOS E ANALISES DOS PRODUTORES DE TRIiTIO

4.4.1. Camada Produtora de Tritio inserida apés a Camada Transmutadora

A andlise dos produtores na camada produtora de tritio posicionada ap6s da camada

transmutadora levou em consideracao os produtores Li 1, Li 2, FLiBe 1, FLiBe 2, B,0O; e

BeCl,. A Figura 26 mostra o percentual de reacdo de néutrons para todos os produtores de

tritio. A reagdo predominante € o espalhamento elastico. O percentual de produgdo de tritio é

grande para os materiais que possuem litio em sua composi¢do, principalmente para o Li 2 e

Li 1. Entretanto, as taxas de reacdo para o FLiBe 1 e o FLiBe 2 sdo muito semelhantes aos do

Li 1 e Li 2 para esta configuracdo, como mostrado na Figura 27; mesmo com Li 1 e Li 2

apresentarem um maior percentual de reagao para a produgdo de tritio.
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Figura 26. Reagdes nucleares para os produtores de  Figura 27. Taxa de reago para a produgdo de tritio

tritio Li 1-2, FLiBe 1-2, B,O; ¢ BeCl.. para Li 1-2, FLiBe 1-2, B,O3 ¢ BeCl,.

As taxas de reacdo para a produgdo de tritio igualitarias entre os produtores Li 1-2 e
FLiBe 1-2 pode ser explicada devido ao espectro de néutrons na camada produtora, como
mostrado na Figura 28. Os picos do fluxo de néutrons na faixa de energia entre 0,01 e 1 MeV
sdao maiores para os produtores FLiBe (principalmente FLiBe 1). Esses picos coincidem com
os picos nas secdoes de choque para a produgdao de tritio (Figura 23), aumentando a

probabilidade de produgao de tritio para estes produtores.
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Figura 28. Espectro neutrdnico sobre a camada produtora de tritio para Li 1-2, FLiBe 1-2, B,O; e BeCl,.

A influéncia da inser¢do da camada produtora apds a camada transmutadora na

populagdo de néutrons ¢ consideravel, como apresentado na Figura 29. A insercao da camada
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nesta configuracao diminui os valores de ke em comparagdo com os valores sem a camada
produtora, por estarem proximos a 0,95 no inicio da queima do combustivel. FLiBe 1
apresentou os maiores valores de ks durante o tempo, indicando que o sistema com este
produtor alcanga valores mais criticos. Li 2 apresentou os menores valores de kg, devido ao

fato de um uso maior de néutrons térmicos para a producao de tritio.
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o84 bl 0
0 365 730 1095 1460 1825 2190 2555 2920 3285 3650

Tempo (dias)

Figura 29. Valores de k. durante a queima do combustivel para Li 1-2, FLiBe 1-2, B,05 ¢ BeCl,.

O espectro de néutrons sobre a camada transmutadora para o sistema com cada
produtor de tritio ¢ mostrado na Figura 30. O fluxo de néutrons na faixa térmica de energia
(Figuras 30-a) ¢ baixo para o sistema com o B,0O; e alto para o sistema com os produtores
BeCl, e Li 1. O sistema com os produtores FLiBe 2 e B,O3 apresentou alto fluxo de néutrons
na faixa epitérmica (Figuras 30-b), contribuindo para a producio de **°U a partir do torio.
Embora o fluxo de néutrons na faixa térmica de energia seja baixo para o sistema com o
produtor Li 2, ele apresentou alto fluxo de néutrons na faixa de energia de 1 MeV<E<20 MeV
durante o tempo (Figuras 30-d) assim como o sistema com o produtor B,Os, 0 que poderia

aumentar a transmutacdo de TRUs, especialmente para os AMs.
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Figura 30. Espectro de néutrons na camada transmutadora para o sistema com os produtores Li 1-2,
FLiBe 1-2, B,O; e BeCl,: a) E<100 eV; b) 100eV<E<100keV; ¢) 100 keV<E<I MeV,
d) 1 MeV<E<20 MeV.

. ~ . ~ A 232 =
Os percentuais de reagdes apds a absor¢do de néutrons no ~“Th s3o apresentados na

Figura 31. A captura radioativa para producdo de

233

Th pode ser considerada insignificante

comparando com as outras reacdes analisadas, sendo, portanto, negligenciada nesta analise. A

produgdo de ***U a partir do

no sistema.

232

Th ¢ predominante para todos os materiais produtores de tritio

Como resultado da diminuigdo do espectro de néutrons na faixa rapida de energia,

A s . ~ 2

houve um aumento no fluxo de néutrons epitérmicos, o que favoreceu a producio de **U,

como apresentado na Figura 32. Devido ao maior fluxo de né€utrons na faixa epitérmica de
) . ~ 233 .

energia, B,O; apresentou os maiores valores de producdo de “°”U, seguidos pelos produtores

FLiBe 2 e FLiBe 1, respectivamente.
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Figura 31. Percentual de reagdes para o 2**Th ap0s Figura 32. Quantidade total de **U produzida apds
absorcdo de néutrons para Li 1-2, FLiBe 1-2, B,04 a queima do combustivel para Li 1-2, FLiBe 1-2,
(& BeClz. B203 (& BeClz.

A Figura 33 mostra a redugdo da quantidade de TRUs na camada transmutadora para o
sistema com cada material produtor. A soma levou em consideragdao a diferenga entre a
composicao final e inicial de AMs, actinideos maiores e também do protactinio (237Np, 238Np,
29Np, 2 Am, 22Am, 2*Am, 22Cm, *2Cm, 2Cm, 2Cm, 26Cm, 2Py, 2°Pu, 2Py, 2Py,
22py, #'Pa ¢ **Pa). A camada produtora de tritio inserida apds a camada transmutadora tem
uma influéncia significativa na transmutacdo de TRUs. O sistema com o produtor BeCl,
apresentou uma maior transmutagdo de TRUs. Entretanto, ele apresentou baixa produgdo de
tritio. Os produtores Li 1 e FLiBe 1 exibiram altos valores de transmutagdo de TRUs,

juntamente com alta produ¢do de tritio. Uma comparagdo mais detalhada entre os materiais

produtores nesta configuracdo ¢ apresentada na Tabela 13 no ANEXO — L.
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Figura 33. Quantidade total de reducdo de massa dos TRUs no final da queima do combustivel para o

sistema com os produtores Li 1-2, FLiBe 1-2, B,0; ¢ BeCl,.
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4.4.2. Camada Produtora de Tritio inserida antes da Camada Transmutadora

A seguinte analise comparou alguns materiais para a producdo de tritio na camada
produtora inserida antes da camada transmutadora devido ao nimero de produtores avaliados.
Nesta andlise, considerando o LBE como refrigerante da camada transmutadora, foram
considerados os produtores de tritio LiMg 1, LiMg 2, LiSn 1, LiSn 2, LiPb 1, LiPb 2, Li 1,
Li 2, FLiBe 1, FLiBe 2, B,0; e BeCl,.. O produtores nomeados com o nimero 2 contém em
sua composicio litio enriquecido a 20% em °Li. As analises foram dispostas de tal maneira
que facilitasse a compreensdo e entendimento dos resultados obtidos.

E possivel verificar na Figura 34 as porcentagens de espalhamento elastico, produgao
de tritio e outras reacdes para cada material produtor de tritio. O espalhamento elastico é a
reacdo predominante para todos os materiais na camada produtora, induzindo mudangas no
fluxo de néutrons, especialmente em um espectro de energia mais endurecido. As ligas de
litio-estanho exibiram maiores valores percentuais para outras reagdes nucleares, o que nao ¢
interessante do ponto de vista de produgdo de tritio. Por outro lado, Li 1 e Li 2 apresentaram
altos valores percentuais para produ¢do de tritio, principalmente para Li 2. Por outro lado, a
reacdo (n,n’T) € alta para os produtores FLiBe, o que ndo causa uma diminui¢do na populagao

de néutrons.
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Figura 34. Reagdes nucleares causadas pela irradiacdo de n€utrons nos produtores: a) Li 1-2, LiMg 1-2, LiSn 1-2

e LiPb 1-2; b) Li 2, FLiBe 1-2, B,0O; e BeCl,.

A taxa de reagdo para a producgdo total de tritio na camada produtora de tritio ¢

mostrada na Figura 35. Em primeiro lugar, os materiais produtores de tritio com °Li
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enriquecido a 20% em sua composicao apresentaram maiores valores de taxas de reacdo para
producao de tritio do que seus respectivos analogos (com litio natural em sua composi¢do). O
produtor Li 2 apresentou o maior valor de taxa de reacdo para a producgdo de tritio, que ¢
quase o dobro do valor da taxa de rea¢do do Li 1. Dentre eles, LiPb 1 apresenta o menor valor
de taxa de reagdo para a producao de tritio, material ja estudado neste trabalho como material
refrigerante da camada transmutadora no sistema. Embora o percentual de producdo de tritio
seja mais alto para o Li 2, sua taxa de reacdo para a produgdo de tritio é quase a mesma
comparada com a do FLiBe 2, devido as maiores reagdes de espalhamento elastico para os

produtores FLiBe, causando uma maior moderagao de néutrons.
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Figura 35. Taxas de reagdo para a produgao de tritio na camada produtora para os produtores: a) Li 1-2,

LiMg 1-2, LiSn 1-2 e LiPb 1-2; b) Li 2, FLiBe 1-2, B,0O; e BeCl,.

Na Figura 36 ¢ mostrado o espectro de néutrons antes da camada transmutadora, ou
seja, na camada produtora de tritio para os diferentes produtores. Os materiais produtores de
tritio que utilizam litio natural apresentaram um fluxo de né€utrons maior do que aqueles com
enriquecimento de °Li devido ao espalhamento de néutrons pelo 'Li. O Li 2 apresentou um
menor espectro de néutrons na faixa de energia apresentada pela figura, ocorrendo menores
reacdes de espalhamento dos néutrons de 14,1 MeV de energia provenientes das reacdes de
fusdo. O fluxo de néutrons ¢ alto para FLiBe 2 e especialmente para FLiBe 1 considerando o
intervalo de energia entre 0,01 e 1 MeV. Isso promove uma alta produgao de tritio devido aos

picos nas se¢des de choque microscOpicas para a producdo de tritio na mesma faixa de
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energia. O FLiBe 2 tem valores de taxa de reacdo mais altos do que o FLiBe 1 por apresentar

maior quantidade de °Li em sua composi¢io.
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Figura 36. Espectro neutrdnico sobre a camada produtora de tritio para os produtores: a) Li 1-2,

LiMg 1-2, LiSn 1-2 e LiPb 1-2; b) Li 2, FLiBe 1-2, B,0; e BeCl,.

A Figura 37 mostra os valores de kes ao longo do tempo durante uma queima de
combustivel no sistema, considerando a camada produtora antes da camada transmutadora. O
uso de néutrons térmicos para producdo de tritio na camada produtora com Li 2 causa
menores reagoes de fissdo nos nuclideos fisseis devido aos menores valores de keg. No
entanto, os valores de ke de Li 2 ndo foram tdo baixos em relagdo ao ke para o sistema
considerado [56]. O produtor LiPb 1 apresentou os maiores valores de keg ao longo do tempo,
considerando a Figura 37-a. Entretanto, ele apresentou a menor quantidade de producao de
tritio porque tem uma menor concentragdo de litio em sua composicao.

Considerando a Figura 37-b, o sistema com o BeCl, e o FLiBe 1 apresentaram os
maiores valores de criticalidade devido a menor absor¢ao de néutrons térmicos para produgao
de tritio, aumentando o espectro de néutrons térmicos e, consequentemente, as reagdes de
fissdo em nuclideos fisseis. Entretanto, estes produtores apresentaram valores de ke maiores
que 0,95, representando certa desvantagem quanto a seguranca do sistema. Os menores

valores de ks foram para os produtores B,O;3 e Li 2, respectivamente.
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Figura 37. Valores de k. durante a queima do combustivel para o sistema com os produtores: a) Li 1-2,

LiMg 1-2, LiSn 1-2 e LiPb 1-2; b) Li 2, FLiBe 1-2, B,0O; e BeCl,.

O espectro de néutrons sobre a camada transmutadora para o sistema com cada
produtor de tritio ¢ mostrado na Figura 38 e também na Figura 39. O fluxo de néutrons na
faixa térmica de energia (Figuras 38 e 39 - a) ¢ baixo para Li 2, devido a alta absorcdo de
néutrons térmicos para a producdo de tritio na camada produtora. O LiMg 1 apresentou alto
fluxo de néutrons no intervalo epitérmico (Figuras 38 e 39 - b), contribuindo para a produgdo
de U a partir do torio. Embora o fluxo de néutrons térmicos seja baixo para o Li 2, ele
apresentou alto fluxo de néutrons na faixa de energia de 1 MeV<E<20 MeV durante o tempo

(Figuras 38 e 39 - d), o que poderia aumentar a transmutacao de TRUs, especialmente para os
AMs.
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Figura 38. Espectro de néutrons na camada transmutadora para o sistema com os produtores Li 1-2,

LiMg 1-2, LiSn 1-2 e LiPb 1-2: a) E<100 eV; b) 100 eV<E<100 keV.
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Figura 38. Espectro de néutrons na camada transmutadora para o sistema com os produtores Li 1-2,

LiMg 1-2, LiSn 1-2 e LiPb 1-2: ¢) 100 keV<E<I MeV; d) 1 MeV<E<20 MeV.
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Figura 39. Espectro de néutrons na camada transmutadora para o sistema com os produtores Li 2,
FLiBe 1-2, B,0; e BeCl,: a) E<100 eV; b) 100 eV<E<100 keV; ¢) 100 keV<E<1 MeV;
d) 1 MeV<E<20 MeV.
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A porcentagem de rea¢des apds a absorcdo de néutrons no °Th ¢ apresentada na
Figura 40. A captura radioativa para producdo de **Th nio foi considerada devido aos valores
percentuais insignificantes. As porcentagens sdo muito semelhantes para todos os materiais
produtores de tritio analisados no sistema. A producio de >**U ¢ predominante para todos os

materiais produtores de tritio.
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Figura 40. Percentual de reagdes para o **Th apos absorgdo de néutrons para os produtores no sistema:

a) Li 1-2, LiMg 1-2, LiSn 1-2 e LiPb 1-2; b) Li 2, FLiBe 1-2, B,0; ¢ BeCl,.

A Figura 41 mostra a produgio de ***U proveniente do **

Th apds a queima do
combustivel. Considerando a Figura 41-a, a produgdo de ***U ¢ alta para o sistema com os
produtores LiMg 1 e LiMg 2 devido aos seus altos fluxos de néutrons na faixa epitérmica de

. . ~ A 232
energia (Figura 38-b), o que favorece a absorgdo de néutrons no

Th. Por outro lado, o
produtor Li 2 apresentou a menor produgdo de **°U devido ao seu baixo espectro de néutrons
na faixa de energia epitérmica. Considerando a Figura 41-b, o sistema com os produtores
FLiBe 1 e FLiBe 2 apresentaram a maior produgio de ***U devido aos seus maiores fluxos de
néutrons na faixa de energia epitérmica (Figura 39-b), aumentando a absor¢ao de néutrons no

#2Th. Logo, os produtores FLiBe no sistema sio os mais adequados para a produgéo de ***U.
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Figura 41. Quantidade total de **U produzida apés a queima do combustivel para o sistema com os

produtores: a) Li 1-2, LiMg 1-2, LiSn 1-2 e LiPb 1-2; b) Li 2, FLiBe 1-2, B,O;3 ¢ BeCl,.

A transmutacdo total de TRUs ap6s a queima de combustivel é mostrada na Figura 42.
Para o caso da Figura 42-a, embora o sistema com o produtor LiPb 1 tenha apresentado altos
valores de transmutagdo de TRUs, ele ndo apresentou uma consideravel producao de tritio em
comparacio com os demais, principalmente com Li 2. A diferenca de produgio de **U entre o
sistema com LiPb 1 e Li 2 ¢ de 50 kg e a transmutacdo de TRU para o sistema com o LiPb 1 ¢
quase 65 kg a mais que Li 2. Por outro lado, a produgdo de tritio no sistema com o Li 2 ¢
quase dez vezes maior do que para o sistema com o LiPb 1.

Em relagdo a Figura 42-b, apesar do sistema com o produtor FLiBe 1 apresentar os
maiores valores de kes, ele ndo apresentou uma alta transmutagdo de TRUs devido tanto ao
seu baixo fluxo de néutrons em um espectro mais endurecido, quanto a producio de **U. O
sistema com o Li 2 apresentou valores ligeiramente superiores do que o sistema com o B,0;
na transmutacdo de TRUs, mesmo sendo similares os fluxos de néutrons no espectro mais
endurecido. O sistema com o produtor BeCl, apresentou uma maior transmuta¢ao de TRUs do
que os demais devido ao seu elevado fluxo de néutrons térmicos sobre a camada
transmutadora aumentando as reagdes de fissio em nuclideos fisseis, principalmente no **°Pu
e **'Pu. No entanto, essa caracteristica diminui a produgio de tritio causada pela ndo absor¢io
de néutrons térmicos. O sistema com o BeCl, apresentou, aproximadamente, 44 kg a mais na
transmutagdo de TRUs por reagdes de fissdo do que o sistema com o Li 2. Uma comparacao
mais detalhada entre os materiais produtores nesta configuracdo ¢ apresentada na Tabela 14

nos ANEXO — 1.
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Figura 42. Quantidade total de reducdo de massa dos actinideos no final da queima do combustivel para

o sistema com os produtores: a) Li 1-2, LiMg 1-2, LiSn 1-2 e LiPb 1-2; b) Li 2, FLiBe 1-2, B,O3 ¢ BeCl,.

4.5. CONCLUSAO

A produgdo de tritio foi estudada com o objetivo de ter uma quantidade aceitavel de
tritio como combustivel para reacdes de fusdo no Sistema Hibrido Fusdo-Fissdo baseado no
Tokamak. A andlise do fluxo de né€utrons mostrou a influéncia dos produtores de tritio no
sistema Tokamak devido a moderagao dos néutrons de 14,1 MeV de energia, especialmente
considerando a camada produtora de tritio apds a camada transmutadora. Nessa situacdo, o
sistema com o Li 1 e o FLiBe 1 apresentou alta produgio de ***U e principalmente de tritio
para auto sustentar as reagdes de fusdo no sistema. Por outro lado, os valores de keg durante o
tempo para sistema com o Li 1 sd3o menores do que o sistema com os produtores FLiBe e
BeCl,. Apesar do sistema com outros produtores de tritio terem maior eficiéncia quanto a
finalidade de transmutagdo, o sistema com FLiBe 1 apresentou alta reducao de nuclideos
transuranicos. Por este motivo, ele ¢ a melhor escolha para ser utilizado na da camada
produtora posicionada apds a camada transmutadora.

Em relacdo a camada produtora de tritio posicionada antes da camada transmutadora,
o sistema com o produtor de tritio Li 2 apresentou as maiores taxas de reagdo para a producao
de tritio. Embora o sistema com o Li 2 ndo tenha os maiores valores de k., ele apresentou
alta transmutacdo de actinideos. Assim, considerando todos os parametros analisados, a
melhor escolha para o produtor de tritio na camada produtora posicionada antes da camada

transmutadora € o Li 2. Além disso, a camada produtora de tritio posicionada antes da camada
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transmutadora (entre o dissipador de calor e a camada transmutadora) ¢ o melhor local para a
inser¢ao da mesma no sistema.

De fato, quando a camada produtora est4 posicionada apds a camada transmutadora os
valores de kg durante a queima de combustivel sdo diminuidos. As taxas de reacdo para
producao de tritio sdo similares considerando os diferentes posicionamentos da camada
produtora. Isso pode ser explicado devido ao fato do espectro de néutrons térmicos ser maior
na camada produtora posicionada depois da camada transmutadora, aumentando a
probabilidade de produgao de tritio devido as maiores se¢des de choque para a reagdo (n,T) na
faixa térmica de energia. A transmutacdo de actinideos ¢ reduzida quase pela metade na
camada produtora posicionada depois da camada transmutadora em comparagdo com a
camada produtora posicionada antes, o que ¢ completamente adverso em relagdo ao propodsito
de transmutacdo. Esse fator pode ser explicado pela ndo reflexdo dos néutrons na camada
produtora de tritio posicionada depois, ndo os fazendo retornar para a camada transmutadora
para induzir reagdes nucleares no combustivel.

Na configura¢do original do sistema [4], o Bloco Protetor, formado pelo material
SS316L(N)IG, era o delimitador externo a camada transmutadora. O Bloco Protetor pode
possuir uma taxa de reflexdo de néutrons maior do que na camada produtora (independente do
material produtor). Portanto, este resultado instiga novos estudos para avaliar esse
comportamento neutrénico na camada transmutadora devido ao material delimitador externo
por meio das analises das secoes de choque dos materiais do Bloco Protetor e da camada
produtora, bem como do fluxo de néutrons na devida regido.

Embora o sistema com o Li 2 na configura¢do da camada produtora posicionada antes
da camada transmutadora tenha apresentado valores de ke, By e transmutacdo de TRUs
pouco menores em relagdo ao sistema com outros produtores, ele representa a melhor escolha
em relagdo ao propodsito da producgdo de tritio, devido ao fato de possuir uma taxa de reagdo
para a produgdo de tritio extremamente maior do que os demais, questdo importante que deve
ser levada em consideracdo para o futuro do Sistema Hibrido Fusdo-Fissdo que, neste caso, ¢
um fator determinante. Assim, o material produtor Li 2 foi escolhido para preencher a camada

de produtor de tritio posicionada antes da camada transmutadora.
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5. ANALISE FINAL

Esta secdo tem por objetivo analisar os pardmetros neutronico e de transmutag¢do de
TRUs para os sistemas sem a camada produtora de tritio e o sistema com a camada (inserida
antes da camada transmutadora). O refrigerante LBE foi utilizado para ambos os sistemas.
Para a configuragdo com a camada produtora de tritio, foi usado o produtor Li 2. Os valores
de ke durante a queima do combustivel sdo mostrados na Figura 43 para ambos os casos.
Considerando o sistema com a camada produtora de tritio contendo o material Li 2, houve
uma inser¢do de reatividade negativa de 1000 pcm (por cem mil) em comparagdo com o
sistema sem a camada produtora de tritio. Para o sistema com os demais produtores de tritio,
os valores de ke no inicio do ciclo sdo ainda maiores do que o sistema sem camada produtora
(considerando-a na regido antes da camada transmutadora), o que poderia resultar em

condicdes desfavoraveis em relacdo aos parametros de seguranca.

—&—Li2
0,95 '
l\. —e— Sistema sem a camada produtora

keff

0,89

0,88

0,87

086 b——_t 1
0 365 730 1095 1460 1825 2190 2555 2920 3285 3650

Tempo (dias)
Figura 43. Valores de k ¢ durante a queima do combustivel para Li 2 e o sistema sem a camada

produtora.

Em relagdo ao fluxo de néutrons sobre a camada transmutadora, houve apenas uma
diferenga apreciavel considerando os extremos do espectro de néutrons - espectro de néutrons
térmico e rapidos - como mostrado na Figura 44. A diferenca entre espectro térmico para os
dois sistemas como mostra a Figura 44-a deve-se a producdo de tritio pela absor¢cdo de

néutrons térmicos para o sistema com a camada produtora. A diferenca no fluxo de néutrons
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na faixa de energia mais endurecida pode ser explicada pela menor moderagao de néutrons na

camada produtora de tritio do que considerando o sistema sem a camada produtora, como

mostrado nas Figuras 44-c e 44-d.
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Figura 44. Espectro de néutrons na camada transmutadora para o sistema com o Li 2 e o sistema sem a

camada produtora: a) E<100 eV; b) 100 eV<E<100 keV; ¢) 100 keV<E<1 MeV; d) 1 MeV<E<20 MeV.

A Figura 45 apresenta o percentual de reagdes apods a absorgdo de néutrons no >°Th

para os dois sistemas analisados. Uma vez mais, a formagdo de *3Th foi negligenciada por

apresentar valores insignificantes em comparacdo as outras reacOes analisadas. As

percentagens das quantidades geradas foram muito semelhantes. Como o fluxo de néutrons na

faixa epitérmica ¢ mais alto para o sistema com a camada produtora em alguns intervalos

. - 233 Lo . . . .
(Figura 44-b), a produgdo de “”U ¢ ligeiramente maior considerando o sistema com a camada

transmutadora, como mostrado na Tabela 10. De fato, a quantidade de ***U produzida para o

sistema com a camada produtora de tritio foi de 20 kg a mais do que o sistema sem a camada
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produtora, 0 que nio ¢ muito em comparacio com as quantidades absolutas de U

produzidas.
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0

Li2

= .

Sistema sem a camada produtora

Figura 45. Percentual de reagdes para o 2**Th apos absorgdo de néutrons para Li 2 e o sistema sem a

camada produtora.

Tabela 10. Produgio de *’U a partir do ***Th para Li 2 e o sistema sem a camada produtora.

Li2

Sistema sem a camada produtora de

tritio

Producao em
7,87
toneladas (t)

7,85

Com relacdo a composicao do combustivel no final na queima, a transmutacao de

TRUs para os sistemas sem a camada produtora de tritio e o sistema com a camada ¢ exibida

na Tabela 11. Embora o sistema com a camada produtora tenha apresentado um fluxo de

néutrons um pouco mais endurecido durante a queima do combustivel, ele alcancou valores

de transmutacao mais baixos do que o sistema sem a camada produtora.

Certamente, isso ocorre devido ao maior fluxo de néutrons térmicos sobre a camada

transmutadora para o sistema sem a camada produtora, contribuindo para o aumento das

reacdes de fissdo em nuclideos fisseis, principalmente no **’Pu e no **'Pu. Obviamente, a

camada produtora de tritio diminui as reagdes de fissdo nestes nuclideos fisseis devido a

absor¢do de néutrons térmicos na camada produtora para a produ¢do de tritio. A diferenca

entre os valores de transmutacdo de TRUs atingiu um valor de 58 kg, representando uma
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reducdo na transmuta¢do de TRUs de aproximadamente 3% para o sistema com a camada

produtora de tritio posicionada anteriormente a camada transmutadora.

Tabela 11. Quantidade total de reducdo de massa de TRUs apoés a queima do combustivel para

Li 2 e o sistema sem a camada produtora.

Li2

Sistema sem a camada produtora de tritio

Reducao de
TRUs em
toneladas (t)

1,65

1,708
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6. CONCLUSAO FINAL

Além de representar uma promissora alternativa para a geragao de energia, o Sistema
Hibrido Fusdo-Fissdo baseado no Tokamak também diminui os rejeitos de alta
radiotoxicidade ao induzir reagdes de fissdo nos nuclideos transuranicos, os quais representam
um desafio quanto ao seu gerenciamento e armazenamento nos dias atuais.

Este estudo mostrou-se muito relevante em relagdo a melhoria do Sistema de Fusao-
Fissdo baseado no Tokamak, pois a escolha do material refrigerante tem impacto direto nos
pardmetros neutronicos e na transmutacdo de nuclideos transurdnicos. Considerando os
resultados de produgdo de uranio fissil para o sistema escolhido, houve uma produg¢ao média

de oito toneladas de ***

U em um periodo de dez anos no sistema, uma consideravel
quantidade de material fissil que poderia ser utilizada em reatores LWRs, resultando em uma
diminui¢do consideravel na quantidade necessaria de urdnio minerado e também nas
necessidades de enriquecimento de uranio. Entretanto, essa produ¢do depende do uso do torio
que também deve ser minerado. Logo, estudos com outras composicdes de material
combustivel (como, por exemplo, o uso de urdnio empobrecido para diluir os transuranicos)
se fazem necessarios.

Embora a camada produtora afete os parametros de transmutagdo, ¢ importante suprir
a necessidade de tritio necessario para as reacdes de fusdo. Considerando o sistema sem a
camada produtora e com o uso do refrigerante LBE, a produgdo de tritio ¢ bastante reduzida.
Portanto, a importancia da inser¢cdo da camada produtora de tritio no Sistema Hibrido Fusao-
Fissao pela escolha do refrigerante ¢ muito importante.

Embora a escolha do refrigerante afete a producdo de tritio, os resultados obtidos pela
insercdo de uma camada produtora de tritio antes da camada transmutadora sdo bastante
encorajadores. Ao selecionar o litio com vinte por cento de enriquecimento em °Li, obteve-se
um fornecimento de tritio de vinte e trés gramas por dia, o qual ¢ mil vezes superior as
estimativas de producdo pelo ITER, mostrando a relevancia deste trabalho no que compete ao
fornecimento de tritio necessario para as reagcdes de fusdo no proprio sistema. Entretanto, o
uso do produtor FLiBe poderia ser uma alternativa para ser utilizado na camada produtora de
tritio ao invés do litio (Li 2). O FLiBe apresentou altas taxas de reagdo para a producao de

tritio e também alta transmutag@o de transuranicos, além de possuir uma quantidade menor de
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litio em sua composi¢do, e que poderia ser um fator determinante para o sistema devido ao
preco do litio no mercado.

Portanto, outros estudos necessitam ser realizados de modo a avaliar a viabilidade
econdmica do projeto devido a escolha dos materiais estudados neste trabalho, principalmente
para o caso do litio como produtor de tritio. Outro ponto seria o estudo da viabilidade factivel
de engenharia do sistema considerando as alteragdes na geometria do sistema proposto tanto

para a transmutacao de transuranicos quanto para a producao de tritio.
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ANEXOS

I. TAXAS DE REACAO, PRODUCAO DE TRiTIO ANUAL E
TRANSMUTACAO DE TRU NO SISTEMA HiBRIDO PARA OS MATERIAIS
REFRIGERANTES E PRODUTORES DE TRITIO

Tabela 12. Transmutagdo de TRUs e taxas de reacdo para produgdo de tritio no sistema com cada

refrigerante.
Refrigerante | Transmutacio de TRUs (kg) Taxas de reagao paraSprlodug:ﬁo de tritio

(T.em™.s7)

Na 144,14 0
Pb -578,94 1,30095E+07
LBE -578,19 6,8758E+08

NaK 1 -182,99 0

NaK 2 -24,76 0
LiPb 1 -496,68 1,78321E+12
LiPb 2* -459,48 4,26809E+12
MgPb -530,58 9,52373E+06

Tabela 13. Transmutacdo de TRUs e taxas de reacdo para produgdo de tritio no sistema com cada

produtor de tritio para a camada produtora de tritio posicionada apds a camada transmutadora.

Produtor de Transmutac¢io de TRUs Aproximacao de producio de tritio anual

Tritio (kg) (kg/ano)
Lil -834,67 9,03
Li2 -741,71 10,19
FLiBe 1 -796,16 10,15
FLiBe 2 -723,98 10,51

B,0; -650,27 1,33E-02

BeCl, -881,96 2,38E-05




Tabela 14. Transmutagdo de TRUs e taxas de reagdo para producao de tritio no sistema com cada

produtor de tritio para a camada produtora de tritio posicionada antes da camada transmutadora.
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Produtor de Transmutacio de TRUs Aproximacao de producio de tritio anual
Tritio (kg) (kg/ano)
Lil -1,66E+03 3,79
Li2 -1,65E+03 8,47
FLiBe 1 -1,60E+03 4,22
FLiBe 2 -1,59E+03 8,04
B,0; -1,64E+03 4,11E-02
BeCl, -1,69E+03 3,65E-03
LiMg 1 -1,67E+03 1,49
LiMg 2 -1,67E+03 3,49
LiPb 1 -1,71E+03 8,69E-01
LiPb 2 -1,70E+03 2,17
LiSn 1 -1,70E+03 1,30
LiSn 2 -1,69E+03 3,12
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ABSTRACT

Different materials were used for cooling a fission-fusion system during a fuel burnup simulation, including
the reference coolant, which was used a lithium-lead alloy. The goal is to compare them and see what has a
more properly behaves considering the transmutation purpose of high level wastes. It was made by the
comparison of neutronic parameters, such as the effective multiplication factor and the final transuranic
amounts in the transmutation layer after the fuel burnup for each coolant used, to find the most suitable
coolant material(s) to be applied in the system under consideration. The results indicate that lead and lead

bismuth coolants are the most suitable choices to be applied to cool the system.

Keywords: Fusion-Fission, Coolant, Transmutation

1. INTRODUCTION

The energy generation by nuclear fission reactions in nuclear power plants has been an
important point of current development. A nuclear plant has several advantages compared to
other power plants, such as non-emission of polluting gases, requires small construction area,
less of fuel material amount than, for example, to thermoelectric plants that use coal for the
same amount of energy generated, among others. Nevertheless, like any other, this power
generation option has disadvantages. One of them is the spent nuclear fuel management; spent
fuel can be reprocessed to separate uranium and plutonium from it for reuse in conventional
reactors. However, the waste will still contain transuranic nuclides, especially major and

minor actinides, which are a currently problem due to the potential risk of this waste, which
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has a long half-life and high radiotoxicity. New processes which use this waste as fuel are
being proposed; one of them is a fusion-fission hybrid system (FFS).

This work was developed continuing to the work Fusion-Fission Hybrid Systems for
Transmutation [1], developed by the Nuclear Engineering Department - UFMG, where the
lithium-lead eutectic alloy is considered as the coolant material in a fusion-fission system
based on Tokamak. The transmutation layer, where occurs the fission reactions, was designed
with a spent nuclear fuel matrix, obtained from a Pressurized Water Reactor (PWR) standard
fuel — with initial enrichment of 3.1%, burnup of 33.000 MWd/T and left 5 years in the pool.
The spent fuel was reprocessed by UREX+ techniques — uranium, plutonium and actinide
extractions. Then, the transuranic nuclides (Neptune, Plutonium, Americium, and Curium)
were spiked with thorium - due it is a fertile and fissionable nuclide and can be easily found in
nature - forming the fuel material composition used, with 20% of fissile material. Also, was
verified that the transmutation layer is located in the most suitable place, allowing a greater
number of fission reaction [1], as showed in Fig./.

Fig.1 shows a 3D fusion—fission reactor, called here as FFS, with the transmutation layer
based on a Tokamak system. The geometry uses the intersection of cylinders and planes to
delimit boundaries of fusion reactor and the transmutation layer on the fusion device.
Moreover, it allows simulating part of the device individually [2, 3]. The parameters used in

the hybrid system are presented in 7able 1.

Transmutation layer ===

Fuel Rod

Coolant

== First Wall
Heat Sink
== Block Shield

Figure 1: Tokamak hybrid system [1]
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Table 1: Parameters of the hybrid system based on Tokamak [1]

Parameters Value
Minor radius, r (m) 2
Major radius, R (m) 6.21
Plasma elongation 1.85
Triangularity 0.33
Toroidal magnetic field (T) 5.3
Plasma current 15
Plasma temperature (keV) 10
Type of plasma D-T
Volume plasma chamber (m°) 837
Fusion power (MW) 250-500
Fission power (MW) 3000

FFS consists in a nuclear fusion reactor coupled to a fission blanket. The fusion reactor uses
deuterium (D) — tritium (T) resource, which produces after the product generated decay high-
energy neutrons and high neutron flux by the D-T plasmas. These neutrons are used as an
external source to drive a subcritical fission blanket with fertile and/or fissionable materials.
The neutrons produced in fusion reactions — those with 14.1 MeV energy produced by D-T
fusion - increase the probability to induce transmutation in transuranic nuclides due to the
probability of fission per neutron absorbed being greater for all the actinides in a hard neutron
spectrum [1].

FFS operates in the sub criticality condition, resulting in a number of potential positive
attributes, such as no reactivity insertion can have potentially catastrophic consequences;
when the fusion source is shutdown, the neutron population eventually decreases inside the
fission blanket. In addition, the fission blanket geometry is favorable for neutron leakage,
which would contribute to sub criticality conditions [4]. Such systems, due to reaction
induction with great energy release, uses as coolant liquid metals, mainly due to their low
moderation, which allows to obtain a hardness neutron spectrum and they have low neutron
absorption cross section so as not to reduce the neutron population in the reactor core, which
would reduce fission reactions in transmutation layer. Thereby, different coolant materials in
FFS were suggested for comparison between them through neutronic parameters and final
actinide amounts, including that used in reference work, to show what is (are) the most

suitable coolant(s) to be used in that system.
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1.1. Coolants

Nuclear reactors must use a coolant material to remove the heat generated by the fission
reactions and by the decay of radioactive isotopes in the core, assuring system safety. This
removed heat by the primary coolant is used for the energy generation in a second cooling
system. Coolant materials for a FFS usually are liquid metals, mainly for their low moderation
— which is favorable due the greater induction of fission reactions in transuranic materials in a
harder neutron spectrum - high boiling points and good heat transfer and conduction

properties, which were chosen according to these favorable properties.

1.1.1. Na

Sodium (Na) is a very common and abundant element on the nature but not found free in
nature, so it is obtained by sodium chloride igneous electrolysis (most abundant sodium
compound). Na has high thermal conductivity, large availability, is cheap and it does not
presents toxicity. It is liquid at relativity low temperatures and has a high boiling point. Na
shows disadvantages, as violent chemical reactions with oxygen and water, requiring a
secondary coolant circuit - also because possible sodium-neutron reactions, making sodium
radioactive; and it could be crystallized, causing impurities formation and undesired corrosion
in the reactor. Zircaloy alloy reacts with sodium, thus stainless steel cladding is indicated to

use with sodium cooler [5, 6].

1.1.2. Pb

Lead (Pb) is a heavy metal with a high density. It can be extracted from mined lead ore or
recovered from recycled products. Pb is malleable and resistant to corrosion; presents a
significant high boiling point, meaning that the reactor can be operated without boiling risk at
higher temperatures, improving thermal efficiency; low neutron moderation due to your high
mass; no significant reactivity with water, not requiring a secondary coolant material circuit;
excellent radiation blocker (alpha, beta and gamma radiations) and virtually transparent to
neutrons. The high lead melting point can be a problem when the reactor is operated at lower
temperatures due the coolant solidification. Lead and lead oxide are highly toxic substances,
representing a health risk. Pb density demand high pumping power even presenting good
capability to circulate under natural convection. Some disadvantages of the Pb are, it might

has potential damage impact on structural integrity in case of earthquakes, is necessary to
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limit the lead velocity to reduce structural material corrosion. Therefore, it is recommended to

use stainless steel cladding due to high corrosion [5, 6].

1.1.3. PbBi

Lead-Bismuth is a eutectic alloy, heavy metal and has a high density. The considered alloy
proportion was 45 wt% Pb — 55 wt% Bi (PbBi). The alloy is an excellent radiation shielding
as good as lead. It has a significant high boiling point, low moderation and it has not reaction
with water or oxygen. However, it has a lower melting point in comparison with their
constituents, representing an advantage to keep it in liquid state. Lead-Bismuth is a toxic
mixture, very corrosive even for steel. It is necessary to coat the stainless steel structures with
aluminum. The bismuth is not easy to find due to its abundance in earth crust mass - 10~ %.
Furthermore, polonium-210 (*'°Po) is produced from neutron irradiation in bismuth, which is
a potent alpha emitter, being lethal if internal contamination occurs. The radioactive polonium
demands special precautions to control alpha contamination during reactor refueling and

handling coolant components [7].

1.1.4. NaK

Sodium-Potassium is a eutectic alloy, liquid at room temperature due to your low melting
point, which represent a great advantage in nuclear reactors. NaK has low price, no toxicity
and good heat transfer characteristics. Stainless steel can be used to clad the NaK coolant
reactor. However, NaK ignite spontaneously with air and react violently with water, this could
have some safety concerns. The considered sodium-potassium ratios were 22 wt% Na — 78
wt% K (NaK 1) and 44 wt% Na — 56 wt% K (NaK 2). NaK I melting and boiling points are

lower than NaK 2 due the higher potassium concentration [7].

1.1.5. LiPb

Lithium-Lead (Li;7Pbs3) is an eutectic alloy proposed as coolant for fusion systems, due to the
trittum (T or “H) generation for neutron-lithium reaction. LiPb eutectic permits the use of
enriched or natural Li and has a relatively low cost in comparison with other trititum
generation. The natural lithium isotopic composition is formed by SLi (7.5%) and "Li (92.5%).
The lithium reactions for tritium production, from the natural lithium, are 6Li(n,oc)T mainly for

thermal neutrons, and 'Li(n,a)n’T, which needs a neutron energy bigger than 2.5 MeV to



75

reaction happens. Further, °Li neutron reaction is an exothermic reaction, releasing 4.8 MeV.
LiPb toxicity varies with the lead concentration (being higher with greater lead amount). The
most suitable clad considered for this alloy was stainless steel with aluminum coating to avoid
trittum and lithium leakage. The considered lithium-lead ratios were 0.7 wt% Li — 99.3 wt%
Pb with natural lithium (LiPb 1) and 0.7 wt% Li — 99.3 wt% Pb with 20% °Li ‘enrichment’
(LiPb 2) to increasing the tritium production, which LiPb 2 is the coolant material used in

Ref.1 [8, 9].

1.1.6. MgPb

Magnesium-Lead is a eutectic alloy that has recently evaluated as coolant for fusion systems.
It presents toxicity due to lead, has a lower melting point than their constituents have. It is
possible to use electromagnetic pump due to high magnesium electrical conductivity; good
heat conductor. On the other hand, little information was found for MgPb alloy, which more
researches are required in the material compatibility aspect to confirm the possibility to use
MgPb in practical reactor conditions. The considered magnesium-lead proportion was 2.5

Wt% Mg — 97.5wt% Pb [10, 11].

Figures 2-4 show the neutron cross sections (total, absorption and scattering respectively) to
each coolant materials for proper analysis of the neutronic parameters - mainly for the hard
neutron spectrum range - all in comparison with the reference coolant LiPb 2. Their cross
sections were generated for each nuclide at 613.15 K (340 °C). The nuclides with several
isotopes were produced referent to its natural abundance (except for LiPbh 2 which has 20%
‘enrichment’ of °Li) and each one was processed taking in consideration neutrons produced by
fusion reactions and their possible cross sections. Therefore, each material has its own
composition with different nuclides and mass fraction. Thus, the cross sections plotted for
each coolant material represent the combination of the different nuclides with their respective
weight contribution to the material. Through the cross sections showed below, is expected that
the neutronic behavior be different for each coolant. Apparently, the coolants that have lead in
your composition can be good candidates to cooling FFS taking in to account the less
absorption cross sections, which maintain a greater neutron population in the system and
hence in transmutation layer. Although the scattering cross section is bigger in these coolants

too, the loss of energy from the neutron collision with lead atoms is smaller due the higher
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nuclei mass of lead. Thus, is also expected that the neutron moderation is less in these
coolants. Fig. 5 shows the cross sections of the coolant materials for the (n,2n) reaction. It is
plausible to analyze them because the neutron population is important to the system, which
your increase or decrease can be influenced by this reaction. As can be seen, all the coolants
that have lead in your composition are more favorable to (n,2n) reaction at the energy

spectrum band worked, increasing the neutron population in the system.

Neutron total cross section

1 0+4

-~ 3 F
w ] C
E o | =
P
..g =3 E
- E
s C
g ] N
N
o =
g =3 E
@ = =
@w C
=] | =
-
© 25 E
i TIRNIr vrmmn voramm vivwmmm vyryer vyeomm virnn virnm rrrnnrorrrnmmorrran LA N I AN R IR LA
1011 10° 107 10-5 1073 0.1 10 1000

Energy (MeV)



Cross section (barns) Cross section (barns)

Cross section (barns)

1043 10% 1 10 100 10+3 10+
Lt

100

10

100 1043 10*

10

Neutron total cross section

T T T

LILBLLLLLL

101 10° 107 105 103 0.1 10 1000
Energy (MeV)

Neutron total cross section
—LiPb2* [
—Pb B
--—-- PbBi 3
E
L == J |
. E
10-1 10° 107 10-5 1073 0.1 10 1000
Energy (MeV)
Neutron total cross section
3 — LiPb 2% =
1 —— LiPb 1 B
g -—-— MgPb E
E| E
3 E
101 10° 107 105 103 0.1 10 1000

Energy (MeV)

Figure 2 — Neutron Total Cross Sections of coolant materials

71



Neutron absorption cross section

) 10+3 10+4

10

Cross section (barns)
0.1

103

105

101 10° 107 105 103 0.1 10 1000
Energy (MeV)

Neutron absorption cross section

10+ 10+

10

Cross section (barns)
0.1

103

103

10-t 10° 107 105 103 0.1 10 1000
Energy (MeV)

78



Cross section (barns)

103

Cross section (barns)

103

Neutron absorption cross section

—Pb
——PbBi
-—-—LiPb 2*

10 10+ 10*

0.1

105

101t 10° 107 105 103 0.1 10 1000
Energy (MeV)

Neutron absorption cross section

10+ 10*

10

0.1

105

10-11 10° 107 105 103 0.1 10 1000
Energy (MeV)

Figure 3 — Neutron Absorption Cross Sections of coolant materials

79



Cross section (barns)

Cross section (barns)

Neutron elastic scattering cross section

T
=
- - —
= —LiPb2* [
7
< - -
2 g =
-3 E
=g E
"5 E
= C
= 1011 10° 107 108 103 0.1 10 1000
Energy (MeV)
T Neutron elastic scattering cross section
=
]
3 —LiPb2* E
] NaK1 [
g E
3= ——NaK2 E
=] C
k| E
] _
" E
-
—
S
10-11 10° 107 10° 103 0.1 10 1000

Energy (MeV)

80



Cross section (barns)

Cross section (barns)

Neutron elastic scaterring cross section

1 0+4

: ——PbBi 3
7] —---Pb i
=t E
—3 -—LiPb2* E
o =
=3 E
- -
Lol

1
L
T TTTIm

v
c‘ TN T o morr oy voaroenm vryvvey virynm varymw vrrey vryvvey vivnymm vwrwn vayrnygw o vnv v vy nmnov ey
10-1 10° 107 103 103 0.1 10 1000

Energy (MeV)

3 Neutron elastic scattering cross section

=

@

=

Ll

=

=

-

=

L)

i

b

= 101 107 107 108 103 0.1 10 1000
Energy (MeV)

Figure 4 — Neutron Elastic Scattering Cross Sections of coolant materials

81



Cross section (barns)

Cross section (barns)

107 105 103 0.1 10

10°

107 105 10° 0.1 10

10°

Neutron reaction cross section

—LiPb 2%
( -----Na
i L) L) L) L] LB i(l) L) L)  ; L) LI L] L] L) L) L) iOIOIO
Energy (MeV)
Neutron reaction cross section
—LiPb 2*
= ——NaK 1
--—-NaK 2
i L) L) L) li(l) L) L) L) L) L) ilo(') L) L) L) L) L) i(l)olo

Energy (MeV)



83

Neutron reaction cross section

(—} " " PR ST WY " X " " n PR S S WY
—
—— LiPb 2*

o S === Pb
»n D
z -—-- PbBi
“ L]
e ¢
: —
2
® 2
o =2
2
g <
g =

>

—

i L) L) L] L) L) L) lil L) L) L) L) LI L) L] L) L] L) L) '10'(')0
Energy (MeV)
" Neutron reaction cross section
—— MgPb

v p— .
~Z LiPb 1
E ----- LiPb 2*
ﬂ L]
£33
: —
=
i
23
2 ~
5s

>

-

1 10 100 1000

Energy (MeV)

Figure 5 — (n,2n) cross sections of coolant materials

The materials for cooling the reactor core were chosen according to their favorable properties
for use in a fast reactor. Metals mixtures make the eutectic composition, i.e., the blend melt
temperature is less than the melt temperature of each blend element. This is an advantage
because a smaller heat would be withdrawn from the reactor to keep the coolant in the liquid
state. For example, the lead-bismuth mixture has a melting point of 125°C (degrees Celsius),
while lead and bismuth have 327.5°C and 271.3°C, respectively. The proposed coolant
materials and their properties, such as the mixture mass percentage, density, melting and
boiling points are presented in 7able 2, which shows that all the considered coolant materials
have melting points below the temperature chosen, ensuring that the coolant remains in the

liquid state.
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Table 2: Coolant materials features for FFS [5 - 11]

Coolant | Mass percentage Density Melting Boiling
(g/lcm® at | Point (°C) | Point (°C)
~400°C
Na - 0.856 97.8 881
Pb - 10.51 327.5 1740
NaK 1 22%Na - 78%K 0.785 -12.6 785
NaK 2 44%Na - 56%K 0.812 6.9 812
PbBi 45%Pb - 55%Bi 10.19 125 1670
LiPb1 | 0.7%Li - 99.3%Pb 9.33 235 1665
LiPb2* | 0.7%Li - 99.3%Pb 9.33 235 1665
(with 20% of °Li)
MgPb | 2.5%Mg - 97.5%Phb 9.21 248 1610

This work aimed to analyze mainly the effective multiplication factor (keg) values during time
and other parameters as well, such as the total transuranic (minor and major actinides)
amounts in the transmutation layer after a fuel burnup simulation using MONTEBURNS [12]
(MB) for FFS utilizing different coolant materials. These factors were analyzed to check what
coolant would favor a larger neutron population in the system and consequently causes a
greater transmutation of the transuranic nuclides, still maintaining the sub criticality
condition. The MB links the Monte Carlo N-Particle [13] (MCNP) with the ORIGEN2.1 [14]
depletion code. The neutronic parameters are obtained from the MCNP and then used by the
ORIGEN to perform the fuel burnup, which includes the buildup, decay and processing of
radioactive materials from one-group neutronic calculation. Then the isotopic composition
obtained from the ORIGEN goes back to the MCNP to calculate the flux of the new
composition that is submitted to the fusion neutron source, and so on, until finishing each
cycle. At the end of each cycle, the MB makes some calculations from the data obtained, such
as energy per fission, flux normalization, reactor physics constants, effective multiplication

factor, power, and the fractional importance.

2. METHODOLOGY

The FFS simulation was performed such that the fuel composition used was not 20% of fissile
material as in [1]. The imposed fissile material was only 10% since it was not known how the
effective multiplication factor behavior during fuel burnup for the different coolant materials,
but is expected that it can be higher due the non-lithium presence in some coolants, which
could cause a reactivity increase depending on the fissile material amount. The ke values
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could be very high, being able to reach the criticality or super criticality condition. Therefore,
the use of low fissile material on the reprocessed fuel by UREX+ technique in this case
implies a greater assurance to maintain the desirable system sub criticality condition. The fuel
composition used is presented in Table 3, being the same for all simulations performed. It was
changing only the coolant material for each analysis, remaining the fuel composition and
geometry features of the reactor.

Table 3: Fuel material composition spiked with thorium

Isotope | Nuclear Fuel 10% | Isotope | Nuclear Fuel 10% | Isotope | Nuclear Fuel 10%
“2Th 7.3836E+01 22py 8.5552E-01 “4Cm 4.3057E-02
“'Np 4.6379E-01 “TAm 4.9714E-01 “5Cm 2.2687E-03
28py 2.4565E-01 22MAm 1.3297E-03 “®Cm 2.9199E-04
“py 7.1683E+00 BAm 1.8669E-01 %0 1.2068E+01
“Opy 3.0061E+00 “2Cm 1.0781E-05
2py 1.6249E+00 *2Cm 5.7274E-04

The geometry parameters were the same as those used in [1], based on a Tokamak system.
The materials used for the Tokamak system were almost the same, according to the ITER
guidelines [15] and the article of Fusion Engineering and Design [16]. W-1.1TiC [17] is used
as inboard First Wall (FW) and S-Be65 as outboard FW material. The only changed material
was for the vacuum vessel, filled with 55 % of stainless steel SS304B7 and 45 % of water
[18].

The MCNP code was modeled to the flux calculation, where the number of particles (nps)
was designated 10°. For the temporal evolution calculation to neutronic parameters in MB, the
number of cycles was 40 and the number of steps was fixed in 10 where each step has a range
of 365 days. The fission power used for the burnup was 3000 MW. The utilized fusion source
was D-T. The simulation performed takes into account the use of different coolant materials
for FFS, including the Li;7Pbgs coolant which used in [1] for comparison purposes.

The analyzed variables after burnup were the ke, and the final transuranic amounts, mainly
the major actinides [Plutonium (Pu) and Uranium (U)] and minor [Neptunium (Np),
Americium (Am) and Curium (Cm)], obtained from the simulation. These variables were
taken into account for more suitable material choice for reactor cooling so that the neutron
parameters were the most desired possible, that is, the transmuted actinide amounts were as
large as possible (therefore higher kes values), which represent certain current challenges in
relation to the management of these nuclear wastes [19]. The calculations provided the time
evolution of ke, as well as the actinide amounts after burnup. The negative values in the
tables mean depletion of the material and buildup for positive values.
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3. RESULTS AND DISCUSSIONS

Fig. 6 shows the time evolution of ke for all different coolant materials. In the first analysis,
the fuel enrichment proposed was adequate because the ks values remained slightly smaller
than the criticality condition, which was in agreement with the low fuel enrichment proposed
for the simulation. On the other hand, the system could be critical if the 20% of fissile
material as in [1] depending on the used coolant. The k. values using different coolants
present similar behaviors during burnup. Nevertheless, a significant difference was observed
in the kg values for each coolant material used, where each one has its own properties that
influence on the system criticality, showing consistency the different coolant materials study
for the system analysis. Furthermore, the performed simulations showed that the coolant
(Li;7Pbgs) used in [1] called here as LiPb 2 presented lower ke values compared to other

analyzed coolants.
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Figure 6 - k¢ for different coolant materials in a FFS during burnup

NaK 1 presented the lowest values of ke, due the potassium concentration, which increases
the neutron absorption probability through cross section analysis. The ket values for the Na
coolant were higher than the sodium mixtures - NaK 1 and NaK 2, which presented the lowest
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Kesr Values, due to their high neutron absorption, and high resonance structure by the
potassium presence, mainly at the hard spectrum and for NaK 1. The ket values of the referent
coolant LiPb 2 just remained above of the sodium coolants.

LiPb 1 presented higher values than coolants based on sodium due to less neutron absorption
and for LiPb 2 too owing the lower °Li concentration. Above LiPb 1, as observed in Fig. 6,
three coolants stood out (Pb, PbBi and MgPb), presenting the highest ke values. They have a
low neutron absorption cross section in the thermal range, which allows a greater fission
probability of the fissile nuclides in the fuel, ensuring a higher neutron population in the
system. MgPb presented lower ke values than Pb and PbBi, due to the higher neutron
absorption possibility. In relation to Pb and PbBI, the time evolution values of ke were
similar, as well as the cross sections, unless at a smaller resonance peak at PbBi in
approximately 1 keV energy and in (n,2n) cross section at MgPb for energies above 20 MeV.

Fig. 7 shows the ®H atoms production per volume units per second for each coolant. It is an
important factor to be analyzed, such that the FFS needs tritium for the D-T fusion reactions.
The values was obtained through the reaction rate in MCNP code, which was considered the
sum of the (n,T) and (n,n’T) reactions. As already expected, the coolants containing lithium
have the greatest tritium productions, mainly LiPb 2 due the higher °Li amount. The coolants
that contain sodium did not have any tritium production, which represents certain
disadvantage to the others. PbBi has a greater tritium production than MgPb and Pb, showing
be a more suitable choice for tritium breeder among them.

Fig.8 presents the temperature coefficient of reactivity for each coolant material at different
temperature variations, where the considered temperature coefficient was for the fuel material.
The temperature coefficient of reactivity (ar) calculation was performed through Eqg. (1)
below

_9p

= 57

(1)
where p is the reactivity given by Eq. (2):

p=totizkn g Jm 01,23, (2

kn+1 kn+1

and kn+1 and kj, are the effective multiplication factors.

The considered fuel temperatures were 300, 600, 900, 1200 and 1500 Kelvin (K). The 300 K
temperature was taken as reference for the calculation of temperature variation (AT). Since
there is an increase in the temperature, its variation will have positive values. Wherefore, the
reactivity variations should have negative values since ot must be negative for safety criteria
[20]. The ket values for each temperature were obtained through the criticality calculation
provided by MCNP code for each coolant material. Since the reference temperature was 300
K, the reference kes value also was taken for this temperature; in other words, this value is kp.
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In first analysis, can be seen that oy values are negative for each temperature variation and for
all coolant materials, which is in accordance with imposed criteria. The reference coolant
LiPb 2 presents high ot values, mainly at AT = 600 K. LiPb 1 and PbBi present the lowest ar
values for 300, 600 and 900 K of AT. Na presents the lowest ar value for de AT = 1200 K.
However, for the other AT’s, it present higher values than PbBi and LiPb 1. The FFS fuel
work temperature is about 1200 K, which represents a temperature variation of 900 K at this
analysis. The lowest ar value at this point is represented by PbBi coolant, which has also
lower mean o Values for temperature variations, representing more suitable results in relation
on safety criteria.
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Figure 7 — Reaction rate of tritium CH) production for each coolant
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Regarding the actinides transmutation at end of the ten years burnup, the total amount for
each actinide is shown in Fig. 9. Actually, the nuclides presented in Fig. /0 evidently cause
the largest amounts of depletion or buildup in each case, which represent almost the totality of

the final amount.
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Figure 10: Isotopes that most contributed to depletion or buildup amounts

On the one hand, a larger hard neutron spectrum is more suitable due the higher probability of
actinide transmutation. On the other hand, the thermal neutron spectrum is important due to

greater probability of thermal neutrons inducing fission reactions in fissile materials. Figures
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11-14 present the neutron flux over the transmutation layer for each coolant material in
different energy ranges.

Fig. 11 shows the neutron flux for E<100 eV. The flux decreases because thermal neutrons
were being absorbed, causing fission reactions that release neutrons in a harder spectrum.
Therefore, the flux of the fast neutrons increases during the burnup. Fig. /2 shows the neutron
flux for the epithermal range, where the sodium-based coolants presented the greatest values.
It represent a higher probability of neutron capture due the higher resonance cross sections at
this energy range, which decrease the neutron population in the system and consequently the
kegr values. The coolants that present a higher neutron flux as showing mainly in Fig. /4 have
more capacity to transmute transuranic nuclides, because of the greater probability of them
(mainly minor actinides) being transmuted in the hardness spectrum. Although LiPb 2 shows
a high hard neutron flux, it has not greater ks values in relation to other coolants due to its
higher neutron absorption mainly in the thermal range by the lithium presence, which is
directly related with the capacity to transmute fissile materials — 2°U, >*°U, ***Pu and **'Pu.
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Figure 11 — Neutron flux over transmutation layer to E<100 eV
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Figure 14 — Neutron flux over transmutation layer to 1 MeV<E<20 MeV

The results showed in Fig. 9 and Fig. 10 were fragmented to make the visualization and
understanding of them in a clearer way. Fig. 15 shows the fissile uranium buildup amount
after fuel burnup for each coolant. The U generated amount is insignificant in comparison
with 233U generated, but both are import. This generated fissile uranium can be used in Light
Water Reactors (LWR’s) as fuel material to supply them, mainly by the fact that the 23y
generated amount be in order of tons. It is evident that the fissile material production by FFS
would result in a considerable decrease in the required amount of mined uranium and also in
the uranium enrichment necessity. Therefore, in addition to transmuting transuranic nuclides
from conventional reactors, FFS also produces fuel material for them and also for itself. Na
presented higher values of fissile uranium produced. In addition, systems with sodium-based
coolant had the highest production values of *U. It can be explained through Fig. 12. It
shows that Na, NaK 2 and NaK 1 presented the greater epithermal neutron flux
(100eV<E<100keV), respectively, and thorium has a great resonance cross sections at this
energy range, as can be seen in Fig. 16 [21]. Fig. 16 also shows the fission cross sections for
2%2Th, which has a greater fission cross section in a hard neutron spectrum. Despite this
advantage, they did not present such high ke values, which conclude that there were more
radioactive capture reactions than fission reactions, both in >**Th. Therefore, the 23U buildup
amount for lead-based coolants, mainly for Pb and PbBI, is lower because of the larger fission
reactions in ***Th than neutron capture. Moreover, Fig. 17 shows the non-fissile uranium
buildup amount. As can be seen, the sodium-based coolants had a greater buildup than lead-
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based coolants. This could imply that there are more absorber nuclides in the system,
decreasing the neutron population and its capacity to transmutation.

Fig. 18 shows the fissile plutonium depletion for each coolant. Regardless of the coolant,
there had a considerable depletion of fission plutonium, which shows that FFS based on
Tokamak represents a good option against the proliferation of nuclear weapons. The coolants
presented similar depletion values for both 2°Pu and ?**Pu, except for Na that presented larger
%9py, depletion. As there were differences in the effective multiplication factor values among
the coolants, there were larger capture reactions than fission reactions among the different
coolants analyzed. So, the **Pu depletion was higher than ?**Pu due the susceptible neutron
capture in **Pu, which could to transform in *'Pu through another neutron capture. Fig. 19
shows the non-fissile plutonium buildup amount for each coolant. It shows that there was
higher non-fissile plutonium buildup in sodium-based coolants than in lead-based coolants,
especially for Na, representing a lower plutonium fission capacity in sodium-based coolants.

Fig. 20 shows the minor actinide (Np, Am, Cm) amount after fuel burnup. The sodium-based
coolants had a lower increase in minor actinides than lead-based coolants, mainly in Na. This
is due to the high epithermal neutron flux, which indicates there is more neutron absorption in
resonance regions at thorium in this case, producing a higher amount of ?**U and making hard
the formation of minor actinides. Figures 21-23 present the amounts of Np, Cm and Am,
respectively, to evidence Fig. 20 in a clearer way. On one hand, Fig. 21 shows that Na
presented the higher depletion of Neptune amount, representing an advantage in relation to
the others. On the other hand, Na presented the greater buildup of Curium amount as showing
in Fig. 22, what represent certain disadvantage. Nevertheless, Fig. 23 shows the Am buildup
after fuel burnup. It is the one that most contributed in the minor actinide amounts, mainly the
>"Am isotope as presented before. The greatest amounts are represented by lead-based
coolants due a higher thermal neutron flux (E<100eV) as showed in Fig. 11, which
contributed in Am formation by neutron absorption in non-fissile Pu.
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Fig. 24 represents the sum of minor (Np, Am, Cm) and major (U, Pu) actinide amounts after
the fuel burnup. The Na presents a positive value in the sum, which indicates low transuranic
transmutation. It can be noted from the neutron flux analyses, where Na shows the lowest
hardness spectrum neutron flux. The largest neutron flux for 100 eV<E<100 keV is from Na

coolant. So, it is not effective to transmute minor and major actinides, due to its greater flux
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be in resonance energy ranges, contributing more for capture reactions than fission reactions.
However, this allows a greater ~°U production as previously mentioned. Although Na kg
values are bigger than NaK [ and NaK 2, they present better transmutation values than Na
coolant, due the higher hardness spectrum. On the one hand, NaK 2 presents a small value on
the total actinide amount with a reduction of 24.76 kg. On the other hand, NaK I showed a
much lower value than the PbBi, MgPb, Pb, LiPbl and LiPb 2, the difference reaches almost
400 kg. The greatest difference values were obtained for the coolants Pb, PbBi, MgPb, LiPb I
and LiPb 2 respectively. Pb and PbBi present the highest depletion values, where the values
are similar. MgPbh, which has the closest value of Pb and PbBi, has a difference of
approximately 48kg in relation to the other two, a considerable amount of mass especially

taking into account non-proliferation requirements of nuclear weapons.
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Figure 24 — Final amounts of minor and major actinides

4. CONCLUSIONS

The FFS system based on Tokamak represents an important alternative pathway for energy
generation through the use of radioactive waste containing transuranic nuclides from
conventional reactors - which represent a challenge for their management and storage - as fuel

material. Furthermore, as shown in this work, FFS contributes to the production of fissile
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material (mainly **U) that can be used in conventional reactors and also for fuel material
production for itself.

The most desired coolant behavior showed in this work was those that presented the lowest
total final actinide amounts and the highest kg values. The cross sections and neutron flux
analyses were emphasized for the hard neutron spectrum range. Na coolant takes advantage of
the others because it produces a larger U amount, which would be destined as fuel material
in conventional reactors like LWR’s. However, this leads to a lower transmutation capacity
due to greater neutron absorption at thorium, decreasing the neutron population and thus the
kese values. The ke analysis showed that PbBi and Pb presented the highest effective
multiplication factor values during the fuel burnup. These same coolants presented the lowest
final actinide amounts, which shows to be plausible in relation to ke values. LiPb 2, the
coolant used in the reference work, presented lower values among them due to the lithium
presence, even lower than 1% in the alloy, and also to the 20% oLi ‘enrichment’, increasing
the neutron absorption. MgPb presented lower ks values than lead and lead-bismuth coolants,
due to your higher absorption cross section values, and consequently lower total final actinide
amounts.

Therefore, lead or lead-bismuth would be the best choices for the coolant material in an FFS
based on Tokamak among those analyzed in this work, due their higher actinide
transmutation. The use of these coolants will optimize the system in relation to the neutronic
parameters and the final amounts of transmuted actinides. Lead could have a certain
advantage over the lead-bismuth mixture in the coolant choice because it is easier to obtain
and the non-production of polonium by neutron reactions as it can happen in the PbBi coolant.
However, lead-bismuth has a much lower melting point than lead and also the polonium
production may be low in relation of radioactive fission products produced, which could
offset these disadvantages and had more appropriated results than lead. Therefore, lead-
bismuth is the most suitable coolant material choice for FFS. Future works will focus on
increasing of the fissile material amount in the fuel to achieve higher ks values, but still

maintaining the sub-criticality condition.
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ABSTRACT

A transmutation layer in a Tokamak system was designed with a spent nuclear fuel matrix composed
by transuranic nuclides spiked with thorium. A previous study evaluated the transmutation layer
localization in a fusion-fission hybrid system and results showed among all liquid metal coolants
studied, the lead (Pb) and the lead-bismuth (LBE) coolants presented the higher transmutation rates.
However, by not using lithium-based coolants, the tritium production is substantially decreased and it
is required to maintain the D-T fusion reactions. So, the aim of this work is to analyze and compare
what material could be used as a tritium breeder layer and how its insertion and localization could
affect the system. The neutron flux and reaction rates were analyzed to evidence the best tritium
breeder material at the breeder layer localization. The first results have shown that pure lithium at the
chose tritium breeder layer location is more effective regarding the tritium production and also
maintaining a harder neutron spectrum in transmutation layer.

1. INTRODUCTION

In previous studies performed by Nuclear Engineering Department - UFMG was shown the
most appropriate place for the transmutation layer in a Fusion-Fission Hybrid System (FFS) -
a nuclear fusion reactor coupled to a fission blanket - based on Tokamak [1]. The chose place
provides a hardened neutron spectrum over transmutation layer increasing the capacity of
actinide transmutation.

In order to continue this study and achieve higher actinides transmutation, different coolant
materials were tested such as lead, sodium and lead-bismuth, sodium-potassium, lithium-lead,
magnesium-lead eutectic alloys. The coolants with higher actinides transmutation are lead
(Pb) and lead-bismuth eutectic (LBE) liquid metals. Therefore, they were chosen because of
their hardening neutron spectrum, which are the most suitable options for transmutation
enhancement [2].

The neutrons produced in fusion reactions — those with 14.1 MeV energy produced by D-T
fusion - increase the probability to induce transmutation in transuranic nuclides due to the
probability of fission per neutron absorbed being greater for all the actinides in a hard neutron
spectrum [1]. These neutrons are used as an external source to drive a subcritical fission
blanket with fertile and/or fissionable materials. Nevertheless, these coolant choices do not
produce a significant amount of tritium to self-sustain the nuclear reactions.
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Hence, it was considered in this work the insertion of a tritium breeder layer, which was
placed before the transmutation layer for this analysis. The goal of this work is to analyze and
compare which material is more suitable to be used regarding the tritium production and how
the neutron flux behaves after the tritium breeder layer.

1.1. Tritium Breeders

Tritium (®H) and deuterium (°H) are two isotopes of hydrogen that will be used as fuel to the

fusion reaction in International Thermonuclear Experimental Reactor (ITER). While ’H can
be extracted from seawater in virtually boundless quantities, the supply of available *H is
limited. The *H can be produced within the Tokamak when neutrons escaping the plasma
interact with a specific material contained in the blanket. This concept of ‘breeding' *H during
the fusion reaction is important for the future needs of a large-scale fusion power plant [3].
All the candidates to *H production have lithium in their composition because it is the most
promising source of *H due to its microscopic tritium production cross sections, mainly in
lithium-6 (°Li) [4]. Tab.1 shows some attributes of the analyzed *H breeders. All of them were
chosen due to their liquid state at work temperature around 671.15 K, which is the
temperature reference on the layer place. Fig.1 presents the microscopic *H production cross
sections for the different lithium materials evaluated. It shows that the cross sections had the
same behavior through the energy spectrum analyzed. The highest probability for Li-6 to
produce *H is for thermal neutrons; in contrast, the Li-7 is for fast neutrons (~12 MeV). The
Fig.1 presents two peaks of 0.5 MeV and 12MeV, which represents the highest probability for
3H production considering the range between 0.1 to 20 MeV.
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Fig.1. Tritium breeders cross sections for trittum production.
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1.1.1. LiMg

The lithium-magnesium alloy is an extremely light and strong alloy with one of the lowest
metallic materials densities. This alloy has high electrical and thermal conductivities.
However, its poor resistance to corrosion and low creep strength has slowed down its
development and industrial use. The considered lithium-magnesium ratio was 8.7wt% Li —
91.3wt% Mg, where LiMg 1 has natural lithium and LiMg 2 has 20% °Li enrichment to
increasing the ®H production [5, 6].

1.1.2. Li

Overall elements, lithium has the highest specific heat and electrochemical potential. It also
has excellent thermal and electrical conductivity; similarly, it has shown to exhibit
superconductivity below 400 K and ferromagnetism properties as a gas. The element is
considered both toxic and corrosive and must be handled with extreme care.

Natural lithium is composed of two stable isotopes, lithium-6 (°Li - 6.5wt%) and lithium-7
("Li - 93.5wt%) with extremely low binding energies. The *H production from the natural
lithium is °Li(n, H*)o mainly for thermal neutrons, and 'Li(n, H*)n’o, which needs a neutron
energy higher than 2.5 MeV to reaction happens. Further, ®Li neutron reaction is an
exothermic reaction, releasing 4.8 MeV. The considered lithium ratios were natural lithium
(Li 1) and lithium enriched in 20% °Li (Li 2) [7 — 11].

1.1.3. LiPb

Lithium-Lead (Li;17Pbg3) is an eutectic alloy proposed as a coolant for fusion systems due to
H® generation for neutron-lithium reaction. LiPb eutectic allows the use of enriched or natural
Li and has a relatively low cost in comparison with other *H generation. LiPb toxicity varies
with the lead concentration (being higher with greater lead amount). The most suitable clad
considered for this alloy was stainless steel with aluminum coating to avoid *H and lithium
leakage. The considered lithium-lead ratio was 0.7wt% Li — 99.3wt% Pb, where LiPb 1 has
natural lithium and LiPb 2 has 20% °Li enrichment, which LiPb 2 is the coolant material used
in Ref.1[1, 9, 10].

1.1.4. LiSn

Lithium-Tin alloy is a potential *H breeder in a fusion reactor. Li-Sn alloy has a relatively low
vapor pressure, a reasonably melting point and good thermal physical properties (thermal
conductivity and heat capacity). However, there are a lot of basic properties not available such
as boiling point. The considered lithium-tin ratio was 2wt% Li — 98wt% Sn, where LiSn
1 has natural lithium and LiSn 2 has 20% °Li enrichment [12, 13].
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Tab.1. Features of tritium breeders [5 - 13].

Tritium Density at ~ 400°C | Melting Point (°C) | Boiling Point
Breeder (g/cm®) (°C)
LiMg 1 1.51 210 N/A
LiMg 2 1.496 210.7 N/A
Lil 0.495 180.54 1347
Li2 0.486 183.8 1350.3
LiPb 1 9.33 235 1665
LiPb 2 9.33 235 1665
LiSn1 6.28 320 N/A
LiSn 2 6.274 320 N/A

N/A: not available.

2. METHODOLOGY

The FFS system design based on a Tokamak is shown in Fig.2 [1]. First of all the
tritium breeder layer was placed between the heat sink and the transmutation layer. The
breeder layer was modeled with 2 cm thickness. This is due to the limitation of the MCNP to
track the particles simulated on the system, thus the breeder layer volume is 5.13389 m’. In
addition, the tritium breeder layer insertion in FFS causes an increase of 2 cm proportional for
the external layers geometry dimensions. The materials used were the same, according to the
ITER guidelines [14] and the article of Fusion Engineering and Design [15].

The Tokamak simulations were performed by MCNP5 code [16] using 10° particles
(nps). This amount of particles was suitable to obtain properly neutron flux and reaction rate
calculation. The simulation uses different materials for the *H breeder layer (Li, LiMg, LiSn,
and LiPb) comparing the reaction rate for *H production using two coolant materials (Pb,
LBE). Moreover, the analysis focuses on how the insertion of the *H breeder layer affects the
neutron spectrum profile.

e e e e e e,

e Transmutation Layer
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Fig.2. Tritium Breeder Layer in a FFS based on Tokamak.
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3. RESULTS AND DISCUSSION

The reaction rate for *H production considering both reactions (n, H’) and (n, n’ H)
over the *H breeder layer is shown in Fig.3. The analyses consider both coolants Pb and LBE
proposed previously on the transmutation layer. First, the *H breeders with 20% °Li
enrichment present higher *H production values than their respective correlatives without °Li
enrichment. The Li 2 tritium breeder material presented the highest reaction rate value for *H
production, which is almost double of Li 1 production value. Among them, LiPbl presents the
lowest reaction rate value for *H production, which already was studied as a coolant candidate
for transmutation layer on the FFS [2]. Further, the *H breeders produced a slightly larger
amount of *H with the use of LBE coolant than the use of Pb coolant due to the higher
neutron scattering cross sections at the resonance region for LBE [2].
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Fig.3. Reaction rate for tritium production.

It is possible to verify in Fig.4 the reaction rate percentage for each *H breeder considering
elastic scattering, *H production, and other reactions. The elastic scattering is the predominant
reaction for all materials in the breeder layer inducing changes in neutron flux, especially on
the hardened neutron spectrum.

On the one hand, others reactions for lithium-tin alloys show larger percentage values, which
is not interesting from the point of view in *H production purpose. On the other hand, pure
lithium Li 1 and Li 2 presented larger percentage values for *H production, mainly for Li 2.
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Fig.4. Total neutron reactions for tritium breeders.

In the Fig.5 is shown the neutron spectrum before the transmutation layer in Tokamak system.
The study took into consideration the neutron flux without the *H breeder layer in the system
for comparison purpose. Unlike, the ®H breeder layer placed on the system modifies the
neutron spectrum, even more, varying the different ®H breeders used.

When the *H breeder layer is placed at the system, the neutrons with 14.1 MeV are moderated
due to elastic scattering reactions. This modifies the neutron spectrum from 14.1 MeV to an
energy range between 0.01 and 1 MeV. The transmutation probability increases for the
neutrons with high energy (higher than 5 MeV), this can be seen in the fission-to-total
absorption probability (of/(cs+o,)) for each transuranic nuclide [17].

The *H breeders that use natural lithium present a greater neutron flux than those with °Li
enrichment due to neutron elastic scattering for ‘Li. Although, Li 2 presented a smaller
neutron spectrum in the mentioned energy range, which means that occurs less elastic
scattering reactions. It contributes to a hardened neutron spectrum reaching the transmutation
layer. Moreover, the thermal neutrons flux is smaller at Li 2 due to the higher reaction rate for
3H production in this energy range.
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Fig.5. Neutron spectra before the transmutation layer.
4. CONCLUSION

The trittum production is studied with the purpose to have an acceptable amount of tritium
production as a fuel for fusion reactions on the Tokamak. The Li 2 tritium breeder material
presents the highest reaction rates for tritium production. It also showed a slightly greater
trittum production considering the use of LBE coolant. The neutron flux analysis showed the
influence of trittum breeders on the Tokamak system due to the moderation of 14.1 MeV
energy neutrons. Despite, Li 2 had less influence in the hardened neutron spectrum due to the
low neutron moderation. Furthermore, it presents a higher absorption of thermal neutrons for
trittum production. To sum up, the best choice between the coolants are the LBE, and for the
tritium breeder, is the Li 2.
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ABSTRACT

Lead-bismuth eutectic is used as a coolant for the Fusion-Fission Hybrid System (FFS) based on a
Tokamak, which enhances the transmutation of transuranic nuclides. Nevertheless, this coolant does
not produce enough tritium to supply the fusion reactions at the system. Therefore, the aim of this
work is to evaluate the insertion of tritium breeder layers on the FFS to enhance tritium production.
The analyzed materials for tritium production were beryllium, boron and lithium alloys. The results
indicate the most suitable material for tritium production depending on the tritium breeder layers
location. The results indicate that there is a strong dependency on the position of the tritium breeder
layer affecting the neutronic parameters and nuclides transmutation such criticality and fuel depletion.
The reaction rates for tritium production and fuel composition after a fuel burnup were analyzed using
MCNP5 and MONTEBURNS codes.

1. INTRODUCTION

The Fusion-Fission Systems (FFS) is a nuclear fusion reactor coupled to a fission blanket,
studied for transuranic transmutation purpose. Previously studies show the most suitable place
for the transmutation layer on the Tokamak allowing the highest transmutation reaction [1]. It
was designed with spent nuclear fuel reprocessed by UREX+ technique and then spiked with
thorium. Different coolant materials were tested to improve the transmutation during
operation time on the Tokamak. The results determined that lead-bismuth (LBE) coolant has
the highest transmutation of transuranic nuclides. Nevertheless, these coolant choices
decrease the tritium production required to sustain deuterium-tritium fusion reactions.

Deuterium and Tritium are two hydrogen isotopes will be used as a fuel for fusion reaction at
International Thermonuclear Experimental Reactor (ITER). The neutrons produced by
deuterium and tritium fusion reactions increase the probability to induce fission-to-total
absorption rate [2]. While deuterium can be extracted from seawater in virtually boundless
quantities, the supply of available tritium is limited. Then, tritium can be obtained when the
neutrons produced by deuterium and tritium reactions interact with a specific material
contained in the blanket. The tritium breeding concept during the fusion reaction is important
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for the future needs of a large-scale fusion power plant [3]. Hence, the main purpose of this
work is to evaluate the tritium breeder layers (TBL) and different materials for tritium
production.

1.1. Tritium Breeders

The materials for tritium production purpose were beryllium chloride (BeCl,) with 11.3wt%
Be — 88.7wt% ClI, lithium fluoride - beryllium fluoride (FLiBe 1 and FLiBe 2) with 53wt%
LiF — 47wt% BeF,, boron oxide (B,03) with 31wt% B — 69wt% O, and pure lithium (Li 1 and
Li 2) [4-9]. Li 2 and FLiBe 2 have 20% lithium-6 (°Li) enrichment due to its higher
microscopic cross sections for tritium production mainly for thermal neutrons [10]. They were
chosen because of the tritium production by neutron absorption in lithium, boron and
beryllium nucleus [11-12]. They were also chosen owing to all of them are in liquid state
considering the temperature around 733.15 K of the TBL before the TL. On the other hand, if
considered the temperature of the TBL around 613.15 K after the TL, only Li 1 and Li 2
remain in the liquid state.

The microscopic tritium production cross sections for the different materials evaluated are
shown in Fig.1. The highest tritium production probability is for thermal neutrons due to the
presence of lithium in the breeding materials. Regarding the fast neutrons, the figure presents
two peaks one at 0.5 MeV and 12 MeV caused by the presence of lithium-6, which represents
the highest probability for tritium production considering the range between 0.1 to 20 MeV.
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2. METHODOLOGY

The FFS system was based on a Tokamak, the TBL layers were placed before and after the
transmutation layer (TL) as shown in Fig.2. The TBL volumes were 5.13389 m® and 5.37351
m?, respectively. In addition, the tritium breeder layer insertion in FFS causes a proportional
increase for the external layers geometry dimensions. The materials were used according to
the ITER guidelines [13] and the article of Fusion Engineering and Design [14]. The
transmutation layer was arranged with a spent nuclear fuel matrix, obtained from a
Pressurized Water Reactor (PWR) standard fuel — with initial enrichment of 3.1%, burnup of
33.000 MWdA/T — and then reprocessed by UREX+ techniques. After that, the transuranic
nuclides were spiked with thorium, obtaining 11.5% of fissile material in fuel. The fuel
burnup simulations were performed by MONTEBURNS [15], which links the Monte Carlo
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N-Particle 5 (MCNP5) [16] with the ORIGEN2.1 [17] depletion code. The fuel burnup was
carried out for 10 years (3650 days).

a) TBL before transmutation layer b) TBL after transmutation layer

e [ransmutation Layer

e First Wall e Tritium Breeder Layer
Heat Sink Coolant Heat Sink Coolant

wmBlock Shield e Fuel Rod e Block Shield o= Fuel Rod

Fig.2. FFS based on Tokamak with (a) TBL before TL (b) TBL after TL.
3. RESULTS AND DISCUSSION
3.1. Tritium breeder layer placed before transmutation layer

The neutron reaction percentages for tritium breeders are shown in Fig.3-a. The predominant
reaction is the elastic scattering that changes the neutron flux softening the neutron spectrum.
Li 2 presents the highest percentage of tritium production. On the other hand, the (n, n”)
reaction is the highest for FLiBe 1 that does not cause a decrease in neutron population.
Although the tritium production percentage is the highest for the Li 2, its tritium production
reaction rate is almost the same as FLiBe 2, as shown in Fig.3-b. It is caused by the high (n,
n’) reactions probability in FLiBe breeders and mainly by the neutron spectrum, as shown in
Fig.4. The neutron flux is high for FLiBe 1 and especially for FLiBe 2, considering the energy
range between 0.1 and 14 MeV. It induces a high tritium production due to the peaks in the
microscopic cross sections for tritium production match with the neutron spectra range, as
shown in Fig.2. FLiBe 2 has a higher reaction rate values than FLiBe 1 because of its larger
®Li amount in its composition.
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Fig.3. a) Total neutron reactions and b) reaction rate for tritium production.

Fig.5 shows the ke values from the transmutation layer during time. BeCl, and FLiBe 1
presented the highest ke values due to the lower thermal neutron absorption for tritium
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production, which increase the thermal neutron spectrum and consequently fission reactions.
The U?*® production in the transmutation layer is high independently of the tritium breeders.
The highest one was for FLiBe 1 and then FLiBe 2, which presented a buildup of 8.01 and
7.99 tons, respectively. The lowest U-233 was for Li 2, which presented a buildup of 7.87
tons.
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Fig.4. Neutron spectra over TBL. Fig.5. kesf Values during fuel burnup.

3.2. Tritium breeder layer placed after transmutation layer

The reaction rate for tritium production at TBL after TL is shown in Fig.6-b. The reaction rate
remained at the same proportion as the case before. The reaction rate values for Li 1 and
FLiBe 1 are very similar for Li 2 and FLiBe 2 at the layer location. The neutron reaction
percentages for tritium breeders is predominant elastic scattering as shown in Fig.6-a. On the
other hand, the tritium production percentage increased for breeders that have lithium in their
composition, mainly for Li 2 that presented the higher percentage for tritium production. In
contrast when the first breeder layer is place before the TL, the harden neutron spectrum is
decreased, as shown in Fig.7.
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Fig.6. a) Total neutron reactions and b) reaction rate for tritium production.

The TBL insertion after the TL influence on multiplication factor, which is higher than the
insertion before due to the neutron production at the first breeder layer place, as shown in
Fig.8. The B,0O3 breeder increase the U-233 production on the transmutation layer with a
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buildup amount of 8.64 tons. FLiBe 1 and FLiBe 2 had a U-233 buildup amount of 8.57 and
8.62 tons respectively. BeCl, presented the lowest U-233 production value, with an amount of
8.46 tons.
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Fig.7. Neutron spectra over TBL. Fig.8. Kes Values during fuel burnup.

The amount of actinides transmute after the fuel burnup is shown in Fig.9. This amount does
not include the Th-232 depletion. In relation to TBL before TL, the actinide amount depletion
after fuel burnup is shown in Fig.9-a. FLiBe 1 presented the highest ke values, but it did not
present a high actinide transmutation due to its lower harden neutron spectrum. The use of Li
2 has higher actinide transmutation values than B,O3 but the Li 2 presented a higher tritium
production. Then, the BeCl, presented the highest actinide transmutation. However, it had the
lowest tritium production caused by the non-absorption of thermal neutrons.

Finally, Fig.9-b shows the actinide amount depletion of TBL after TL, which has a significant
influence on transmutation, reducing approximately by half the amount of transmutation
material comparing with the TBL before TL. BeCl, presented again the highest actinide
transmutation, but it still had a poor tritium production. Li 1 and  FLiBe 1 had a great
actinide transmutation and high tritium production. Besides that, FLiBe 1 presented the
highest kes values, which maintain a larger neutron population in the system.
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4. CONCLUSION

Regarding the tritium breeder layer placed before transmutation layer, the Li 2 tritium breeder
material presents the highest reaction rates for tritium production. Although the Li 2 did not
have the greatest keg values, it presented high actinide transmutation. To sum up, considering
all the analyzed parameters, the best choice for the tritium breeder at the first breeder layer
place is the Li 2. Regarding the tritium breeder layer placed after transmutation layer, the Li 1
and FLiBe 1 had high tritium production to self-sustain the fusion reactions at Tokamak. On
the other hand, the kg values during time for Li 1 are lower than FLiBe breeders and also
BeCl,. In addition, FLiBe 1 presented high depletion of transuranic nuclides. For this reason,
the FLiBe 1 breeder material is the most suitable choice to be used at the second breeder layer
placed. Further, studies will focus at the two breeder layers placed together to obtain more
appropriate results.
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