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RESUMO

Considerando um cenario de reatores de quarta geracdo e sistemas hibridos, estudos
que analisem a composicado de combustiveis nucleares irradiados sdo essenciais, pois, além de
investigarem a evolugdo do material, podem determinar a presenca e a quantidade dos
istopos mais importantes na compreensdao dos efeitos radiotoxicos e térmicos mais
significativos, bem como o impacto destes na deposi¢cdo temporaria ou permanente destes
combustiveis. Nesta pesquisa, os sistemas PWR, VHTR com combustivel padrdo, VHTR com
combustivel reprocessado e um sistema hibrido ADS-Fissdo tiveram a evolucdo de seus
combustiveis analisados e comparados até 10’ anos. Foram avaliados pardmetros tais como a
composicdo, a radioatividade, a radiotoxicidade por ingestdo e inalacdo e o calor de
decaimento. Na sequéncia foram feitos estudos de criticalidade e transferéncia de calor desses
combustiveis queimados dentro de um repositorio temporario e, por Gltimo, uma analise
térmica dos materiais em um canister dentro de um repositorio geologico. O reator PWR foi
usado como padrdo de comparacdo. O codigo computacional ORIGEN 2.1 foi utilizado para
realizar os calculos relativos a composicdo e 0s parametros de decaimento dos combustiveis
irradiados, dando énfase a contribuicdo dos isétopos de actinideos e produtos de fissdo mais
relevantes para 0s mesmos. Para a investigacao da criticalidade usou-se o cddigo SCALE 6.0
modulo KENO V.a e, na analise térmica, o cdédigo ANSYS Student via modulos CFX e
Transiente Térmico. Assim, este trabalho evidenciou o grande impacto dos sistemas
inovadores na gestdo do back-end do ciclo dos combustiveis nucleares. A comparagdo dos
resultados calculados para o combustivel de um reator PWR tipico em repositérios
temporarios e permanentes com 0s valores encontrados para 0s combustiveis provenientes
desses sistemas estabelece um marco para o aprofundamento desse tema. Dos resultados
verifica-se a forte influéncia dos isétopos de pluténio, actinideos menores e produtos de fissdo

sobre o comportamento dos combustiveis.

Palavras-chave: actinideos; produtos de fissdo; combustivel nuclear; sistemas nucleares
inovadores; repositérios; codigo ORIGEN 2.1; cédigo SCALE 6.0; codigo ANSYS;
radioatividade; calor de decaimento.



ABSTRACT

Considering a scenario of fourth generation reactors and hybrid systems, studies that
analyze the composition of irradiated nuclear fuels are essential, because in addition to
investigate the evolution of the material, they can determine the presence and quantity of the
most important isotopes for understanding of the most significant radiotoxic and thermal
effects and the impact of the temporary or permanent disposal of these fuels. In this research,
the systems PWR, VHTR with standard fuel, VHTR with reprocessed fuel and a hybrid ADS-
Fission system were analyzed and compared until 10’ years. Such parameters as the
composition, radioactivity, radiotoxicity by ingestion and inhalation and decay heat were
evaluated. In the sequence, studies about the criticality and heat transfer of theses spent fuels
were carried out inside a temporary repository, and finally, a thermal analysis of the materials
into a canister inside a geological repository was done. The PWR reactor was used as standard
basis of comparison. The computer code ORIGEN 2.1 was used to perform calculations on
the composition and spent fuel decay parameters, emphasizing the contribution of the relevant
actinide isotopes and fission products for them. The SCALE 6.0 code KENO V.a module was
used to investigate the criticality and, in the thermal analysis, the ANSYS Student code via
CFX and Transient Thermal modules. Thus, this work evidenced the great impact of
innovative systems on the management of the back-end of the nuclear fuel cycle. The
comparison of the calculated results for the fuel of a typical PWR reactor in temporary and
permanent repositories with the values found for the fuels from these systems establishes a
milestone for the deepening of this theme. From the results it is verified the strong influence

of the isotopes of plutonium, minor actinides and fission products on the behavior of the fuels.

Keywords: actinides; fission products; nuclear fuel; innovative nuclear systems; repositories;
ORIGEN 2.1 code; SCALE 6.0 code; ANSYS code; radioactivity; decay heat.
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1 INTRODUCAO

Os reatores nucleares tém sido utilizados na geracdo de energia elétrica em escala
comercial desde a metade final da década de 1950, quando em 1957 entrou em operacgéo a
planta nuclear de Shippingport, no estado americano da Pennsylvania (STACEY, 2007).
Atualmente, ha 442 plantas nucleares em funcionamento em 31 paises no mundo, com uma
capacidade de geracdo de energia elétrica instalada de 384 GWe e mais 66 plantas estdo em
construcdo em 16 paises com uma capacidade de producdo prevista de 65 GWe (ENS, 2016).
Além disso, a matriz nuclear colabora com aproximadamente 11% da demanda global de
energia elétrica (WNA, 2016a).

Comparativamente, as plantas nucleares produzem, anualmente, um volume médio de
rejeitos nucleares correspondentes a 2.100 toneladas métricas contra as 320.000 toneladas
métricas de poluentes lancados na atmosfera pela queima de carvdo mineral das usinas
termoelétricas (WNA, 2016a) (NEI, 2016). H& estudos que indicam que os custos, tanto para
producdo de energia, como para gerenciamento de rejeitos, quando se comparam as matrizes
nucleares e os combustiveis fosseis, dependendo do processo e das exigéncias regulatdrias
locais, podem ser estimados pela metade para a via nuclear em relacdo aos custos requeridos
pelas fontes fosseis (TSYPLENKOQOV, 1993) (LIDSKY et al., 1998) (MARI, 2014).

A despeito desses numeros, a utilizacdo da tecnologia dos reatores nucleares tem que
lidar com uma série de questionamentos relativos a producdo, manejo, transporte e estocagem
do material nuclear irradiado (ADAMANTIADES et al., 2009). Isso, porque, apds 0 processo
de fissdo do material combustivel, sdo gerados isétopos transuranicos e produtos de fissdo que
sdo altamente radiotoxicos, podendo causar danos a saude de animais e humanos, além de
provocarem prejuizos ao meio ambiente. A natureza e quantidade desses is6topos
radiotoxicos ira depender de uma serie de fatores, destacando-se a composi¢do inicial do
combustivel, o nivel de poténcia de funcionamento da instalagdo e o tempo de operacdo da
planta nesse nivel de poténcia (TSOULFANIDIS, 2013).

De acordo com alguns autores (LAKE, 2002) (KESSLER, 2002) o emprego de
reatores nucleares na geracdo de energia no futuro estara condicionado ao cumprimento de
alguns pressupostos de natureza econdmica e também do posto de vista da sustentabilidade e

seguranga do ciclo do combustivel nuclear. Segundo esses autores, tais demandas implicam
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que a tecnologia nuclear tenha que preencher alguns requisitos como: evitar o esgotamento
dos recursos naturais em curto prazo; producdo em escala extremamente reduzida de
substancias radiotoxicas ou com baixo potencial de risco para 0 meio ambiente, pessoas e
animais; minoracdo da extensdo dos danos em caso de um acidente mais severo; reducao
substancial do tempo de periculosidade dos rejeitos de alta atividade através da queima do
pluténio e da transmutacdo dos actinideos menores e dos produtos de fissdo de longa-vida e

precaucdo com relagéo a proliferacdo de armas nucleares (KESSLER, 2002).

Por isso, estudos que analisem a composi¢do de combustiveis nucleares irradiados sdo
essenciais, pois, além de determinarem a presenca e quantidade dos radioisdtopos mais
relevantes em uma amostra, podem produzir conhecimento sobre a evolucdo desse
combustivel, bem como dos parametros fundamentais para o correto manejo e estocagem do
material. Além disso, novas tecnologias de sistemas nucleares inovadores tém sido propostas
visando a eficiéncia, a seguranca e a competitividade econdmica do ciclo do combustivel
nuclear; assim, avancos do conhecimento sobre esse assunto podem ser vitais para a
consolidacdo dessas tecnologias, principalmente pelo fato de que as mesmas, em geral, focam
o0s seus esforgos em técnicas de reprocessamento, reciclagem e regeneragdo de combustiveis

nucleares.

Nesse sentido, os reatores de Geracdo IV, também conhecidos como sistemas
inovadores, podem apresentar-se como uma boa opcdo a esses questionamentos (LAKE,
2002). Primeiro, pelo fato de que a maioria desses equipamentos opera, ou pode operar,
através do ciclo fechado do combustivel. Isto, por si sO, se constitui em vantagem, uma vez
que, essa opcdo de utilizacdo do material combustivel visa a eficiéncia no uso dos recursos e
também propicia uma reducdo significativa no volume de rejeitos produzidos por reatores
nucleares (MOUROGOV et al., 2002). Em adigdo, segundo algumas pesquisas (KESSLER,
2002) (BROEDERS, 1997) (BOWMAN, 1999) (WADE, 2002), o emprego de sistemas
inovadores tem-se demonstrado mais adequado para 0s processos de queima do pluténio e

transmutacgdo de actinideos menores e produtos de fisséo de longa-vida.

Assim, com o0 proposito de contribuir com o entendimento da evolugdo de
combustiveis nucleares irradiados, notadamente combustiveis oriundos de sistemas
inovadores, ja que a literatura disponivel é limitada em avaliagbes desse tipo, ou existem

estudos com enfoques diferentes ou menos abrangentes; com o papel desempenhado pelos
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isétopos de actinideos e produtos de fissdo no comportamento desses combustiveis e na
possibilidade de participar na mudanca de paradigmas que norteiam a armazenagem e

deposicdo de materiais nucleares, esta pesquisa foi realizada.

Neste trabalho, foram investigados os combustiveis provenientes de quatro sistemas
nucleares diferentes: um PWR (reator de &gua pressurizada) e um VHTR (reator refrigerado a
gas a alta temperatura), ambos carregados com diéxido de uranio (UO;). Um reator VHTR
com combustivel reprocessado pelo método UREX+ e, por ultimo, um ADS (sistema hibrido
de acelerador subcritico), alimentado com combustivel reprocessado pela técnica GANEX.
Pardmetros como a radioatividade, a radiotoxicidade por ingestdo e inalagéo e o calor de
decaimento foram calculados pelo cddigo ORIGEN 2.1. Em adicdo, foram feitos estudos de
criticalidade desses combustiveis em um repositério temporario através do cddigo
SCALE/KENO-V.a. Para a anélise térmica foi considerado que todos os combustiveis
queimados estavam inseridos em piscinas de &gua, para se avaliar o comportamento da
temperatura ao longo do tempo e, posteriormente, se analisou 0 armazenamento desses
combustiveis em canisters depositados em repositérios geologicos. Esses dois ultimos estudos
foram realizados usando o cdédigo ANSYS Student. A ideia principal deste trabalho €,
tomando como padrdo o combustivel de um reator PWR, comparar o comportamento dos
combustiveis queimados nos sistemas inovadores, quando inseridos em repositorios

temporarios ou finais, projetados para PWR.

Os objetivos deste trabalho séo:

e Analisar a composicdo e 0 comportamento de combustiveis nucleares irradiados em
sistemas inovadores, VHTR e ADS, fazendo uma comparagdo dos mesmos com um

combustivel irradiado em um reator PWR tipico e entre si;

e Investigar a influéncia dos actinideos (maiores e menores) e produtos de fissdo sobre
parametros como a radioatividade, a radiotoxicidade e o calor de decaimento, que sdo
muito relevantes para a armazenagem e deposicdo de combustiveis nucleares em

repositorios temporarios ou permanentes;

e Analisar a criticalidade de combustiveis provenientes de sistemas nucleares

inovadores, VHTR e ADS, dentro de repositorios temporarios, observando a
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pertinéncia desses valores com relagdo as normas nacionais de estocagem de

combustiveis irradiados;

e Estudar a evolucao térmica de combustiveis irradiados em sistemas inovadores dentro
de repositorios de armazenagem de combustiveis irradiados, investigando os possiveis

desdobramentos decorrentes da falha do sistema de refrigeracéo externa,;

e Estudar a evolugdo térmica de combustiveis irradiados em sistemas inovadores dentro
de canisters metalicos depositados em repositorios geoldgicos, investigando a

saturacdo térmica decorrente do calor de decaimento desses combustiveis;

e Contribuir como uma fonte de dados e informacgfes para projetos de piscinas ou
repositorios secos temporarios e nos repositorios permanentes, em funcéo da variacao
da composicdo final decorrente da evolucdo da queima dos combustiveis e de seus

respectivos comportamentos apds sua retirada do reator ou sistema de irradiagéo.

e Constituir uma fonte de dados e informacdes Uteis no desenvolvimento de novas
pesquisas relacionadas ao emprego de sistemas inovadores e na evolugdo da
tecnologia de combustiveis nucleares, principalmente pelas possiveis mudancas no

perfil dos reatores e, por consequéncia, no inventario do material armazenado.

Para apresentar esquematicamente a pesquisa desenvolvida, o presente trabalho esta
dividido em sete capitulos. No capitulo 1 é apontado o foco do estudo, a justificativa da
execucdo da pesquisa e 0s objetivos que se espera alcancar. No capitulo 2 é feita uma revisao
bibliografica dos temas pertinentes ao arcabouco tedrico do trabalho. No capitulo 3 é
explicada a metodologia que levou a obtencdo das composicGes dos combustiveis estudados e
como foram feitos os calculos de interesse deste trabalho. No capitulo 4 é feita a analise dos
resultados obtidos pelos célculos do codigo ORIGEN 2.1 para a evolugdo dos combustiveis
estudados, bem como dos parametros de interesse desta pesquisa. No capitulo 5 é descrito um
estudo da criticalidade dos combustiveis de cada sistema dentro de um repositorio temporario
e ainda, a pertinéncia desses valores em relagdo as normas brasileiras para estocagem de
combustiveis irradiados. No capitulo 6 € feita a analise do comportamento térmico desses
materiais dentro de uma piscina de combustivel queimado e de um repositério geoldgico
permanente. Por fim, no capitulo 7 sdo apresentadas as conclusdes e consideracdes finais

desta pesquisa.
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2 REVISAO BIBLIOGRAFICA

2.1 Reatores nucleares

2.1.1 Descrigao historica

O termo reator nuclear se refere a equipamentos nos quais reacdes de fissdo nuclear
em cadeia controladas podem ser mantidas. Em tais equipamentos, os néutrons sdo usados
para induzir as reagdes de fissdo nuclear em nucleos mais pesados. Esses nucleos de fissdo
produzem nucleos mais leves (fragmentos de fissdo), acompanhados da liberacdo de energia
(aproximadamente 200 MeV por evento) e dois a trés néutrons adicionais. Os néutrons
liberados podem entéo ser utilizados para induzir mais reacdes de fisséo, gerando uma cadeia
de eventos de fissdo (DUDERSTADT and HAMILTON, 1976).

A historia do advento dos reatores nucleares esta inequivocamente ligada a descoberta
do elemento urédnio em 1789, pelo quimico alemdo Martin Klaproth, que homenageou o
planeta Urano ao nomear o elemento que havia descoberto. Em 1895, o fisico aleméo
Wilhelm Conrad Rontgen descobriu a radiacdo ionizante, ao passar uma corrente elétrica
através de um tubo de vidro no qual fora feito vacuo e produzindo radiacdo eletromagnética
no comprimento de onda dos raios X. Em 1896, o fisico francés Antoine Henri Becquerel
percebeu que minérios de uranio emitiam radiacdes que provocavam o surgimento de borrdes
escuros em placas de filmes fotograficos. Ele demonstrou que esse efeito era devido a emissdo
de particulas a (ndcleos de dtomos de hélio duplamente ionizados) e B (elétrons de alta
energia). Em 1900, o fisico e quimico francés Paul Ulrich Villard descobriu um terceiro tipo
de emissdo radioativa que foi denominada radiacdo y e que, em esséncia, tinha a mesma
natureza dos raios X (WNA, 2014).

As décadas subsequentes foram extremamente produtivas no estudo da estrutura da
materia, propiciando a aquisi¢cdo de conhecimentos que permitiriam o estabelecimento da
tecnologia dos reatores nucleares. Por exemplo, em 1911, o quimico inglés Frederick Soddy
descobriu que os elementos que sdo naturalmente radioativos possuem diferentes
radioisotopos, todos com as mesmas caracteristicas quimicas. Nesse mesmo ano, o fisico-

quimico hungaro George Charles de Hevesy demonstrou que os radionuclideos poderiam ser
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utilizados como tragadores, pois, ainda que em quantidades minimas, eram detectados por
instrumentos relativamente simples (WNA, 2014).

Em 1932, os fisicos John Douglas Cockcroft e Ernest Thomas Sinton Walton
realizaram o primeiro processo de transmutagéo nuclear artificial a0 bombardear atomos com
prétons acelerados (WNA, 2014). Em 1934, os fisicos franceses Irene Joliot-Curie e Frédeéric
Joliot demonstraram que alguns desses isOtopos obtidos artificialmente possuiam
propriedades radioativas (JOLIOT-CURIE, 1966). Na sequéncia, em 1936, o fisico italiano
Enrico Fermi observou que uma variedade maior de radionuclideos era produzida quando as

particulas utilizadas no processo eram néutrons.

Outras pesquisas que colaboraram decisivamente com a construcdo da tecnologia dos
reatores nucleares continuaram a ser desenvolvidas. Em 1938, os quimicos alemaes Otto
Hahn e Friedrich Wilhelm Strassmann realizaram experimentos que demonstraram que
atomos mais leves, como o bario e outros, poderiam ser obtidos quando atomos de uranio
eram bombardeados com néutrons. Esse experimento foi extremamente relevante, pois,
através dele, descobriu-se o processo de fissdo nuclear, 0 mecanismo mais utilizado no
funcionamento dos reatores. Nesse mesmo ano, os fisicos alemées Lise Meitner e Otto Robert
Frisch propuseram que a captura de um néutron pelo ndcleo atbmico do uranio produziria
uma instabilidade nuclear que desencadearia o fissionamento desse ndcleo em duas partes ndo
simétricas. Eles realizaram célculos para determinar a energia liberada por cada evento de
fissdo e encontraram o valor de 200 MeV. Em 1939, através de experimentos, Frisch

confirmou a validade de seus calculos tedricos (DOE, 1994).

O grande divisor de dguas na histdria dos reatores nucleares ocorreu no final do ano de
1942. Na manhd do dia 02 de dezembro daquele ano, uma equipe de cientistas, sob o
comando de Enrico Fermi, estava pronta para dar o startup no primeiro reator nuclear
artificial do mundo. No subsolo do antigo estadio Alonzo Stagg da Universidade de Chicago
havia uma pilha de blocos de grafite, que funcionavam como moderadores de néutrons,
devidamente colocados ao redor de outra pilha de blocos de uréanio e didxido de uranio (UO,).
Essa montagem rudimentar foi batizada de Chicago Pile-1 (CP-1) e era o primeiro reator
construido pelo homem. Precisamente as 09h54min, a partida do reator foi dada, quando
Fermi ordenou que as precérias barras de controle fossem retiradas aos poucos. As 15h25min,

Fermi informou a equipe que a criticalidade havia sido atingida e o reator assim permaneceu
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pelos proximos vinte e oito minutos. Esse experimento foi a primeira reacdo nuclear artificial
autossustentada da historia e a humanidade entrava na era nuclear (WNA, 2014) (DOE,

1994). A figura 2.1 mostra uma concepcao artistica do reator CP-1.

- ) : e T P D s -,.cwr.
Figura 2.1 — Concepcao artistica do reator Chicago Pile-1 (CP-1).
Fonte: University of Chicago Libray Archive, 2016.

2.1.2 Evolugéo da tecnologia dos reatores

Desde a criticalidade do Chicago Pile-1, a tecnologia dos reatores nucleares evoluiu
bastante e passou por muitas transformacdes. Varios foram os fatores que colaboraram e que
tém influenciado o emprego e desenvolvimento desses equipamentos. Destacam-se: a relagdo
custo-eficiéncia, a seguranga, as caracteristicas de ndo-proliferacdo, a adequacdo da rede de
distribuicéo, o planejamento de comercializacdo (incluindo construtividade e licenciamento) e
a gestdo do ciclo do combustivel (GOLDBERG et al., 2011).
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A relacdo custo-eficiéncia considera que para o consumidor final o preco de 1 kWh
gerado por um reator nuclear ¢ “indistinguivel” de 1kWh gerado por uma fonte fossil ou
renovavel. O que importa nesse caso € a competitividade econdmica. Assim, por esse critério,
interessa a definicdo de politicas e iniciativas que tornem a matriz nuclear mais competitiva
que as demais matrizes energéticas, bem como as a¢des que fomentem o financiamento de
futuras instalacdes. Com relagdo aos aspectos de seguranga, a incorporacdo de procedimentos
passivos que permitam a manutencdo da integridade da planta devem ser considerados ao se
propor o projeto de uma instalacdo em detrimento de sistemas que dependam de intervencéo
humana. Politicas de ndo-proliferacdo também devem ser implementadas. As medidas devem
contemplar agdes que minimizem riscos de roubo ou atos terroristas utilizando material
nuclear, além das potenciais ameacas que eventualmente possam ser patrocinadas pelo Estado

através da proliferacdo de armas nucleares (GOLDBERG et al., 2011).

O conjunto de redes de distribuicdo, local e nacional, deve ser dimensionado para
receber a energia disponibilizada por uma planta nuclear a ser instalada. A adequacdo das
redes de distribuicdo deve considerar a capacidade nominal da instalacdo e possiveis
externalidades que venham ocorrer em virtude da rede elétrica previamente existente. Os
impactos da rede de distribui¢do sobre os requisitos financeiros e a viabilidade econémica em
longo prazo, ndo devem ser negligenciados ao se propor a construcdo de um reator nuclear. O
planejamento de comercializacdo também € vital para o projeto e constru¢do de uma planta
nuclear. A adogdo de uma fonte energética alternativa, historicamente, tem sido um processo
evolutivo e gradual, sem mudancas radicais ou rompimentos abruptos. Transi¢Ges repentinas
entre sistemas de fornecimento de energia tém-se demonstrado inviaveis por uma série de
fatores, sobretudo do ponto de vista econdmico e financeiro. No roteiro de comercializacao,
0s prazos de implantacdo devem ser plausiveis, uma vez que, no contexto atual, sdo
imperativas as exigéncias dos mercados de processos de curto prazo. Nesse sentido, aquelas
tecnologias que ja foram testadas e implantadas ou, em Ultima instancia, as tecnologias que
estdo em estagios mais adiantados de implantacdo sdo mais susceptiveis ao éxito (KESSIDES,
2010) (GOLDBERG et al., 2011).

Dentro do escopo desta pesquisa, a gestdo do ciclo do combustivel é o fator mais
relevante quando se trata do planejamento e projeto de uma planta nuclear. Os detalhes do
ciclo do combustivel de um reator nuclear sdo elementos criticos na determinacdo dos niveis

de riscos quando se considera a integridade do sistema, 0s aspectos de seguranca e até mesmo
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o financiamento do projeto (GOLDBERG et al., 2011). E importante salientar que se entende
como ciclo do combustivel nuclear uma série de processos industriais que envolvem a geracao
de energia elétrica a partir da utilizacdo de minérios em reatores nucleares. O ciclo do
combustivel nuclear comeca com a extracdo do minério do solo, passa por uma série de
beneficiamentos industriais e termina com a estocagem dos rejeitos em um repositdrio final
(COCHRAN et al., 1999).

O tema da gestdo eficiente do ciclo do combustivel nuclear enseja que estudos e
pesquisas sejam feitos de modo que se consiga a maxima utilizagdo dos recursos energéticos
para que volumes menores de rejeitos demandem por estocagem. Além do aspecto da
quantidade, o ciclo do combustivel deve administrar outras demandas intrinsecas da operacéo
de reatores nucleares, como a emissdo de calor e a radiotoxicidade. A politica de estocagem
de rejeitos de combustiveis nucleares deve ser o fruto de uma pesquisa robusta e inovadora,
que leve ao desenvolvimento de um programa de gestdo do ciclo do combustivel em alto

nivel.

Quando se observa a evolucdo dos reatores nucleares a luz dos fatores previamente
discutidos, é usual categoriza-los por geracBes. Tém-se as Geracgdes I, II, 1lI, 1" e IV. A
figura 2.2 mostra um diagrama que ilustra a evolucdo dos reatores nucleares segundo as
respectivas geracdes. Os reatores de Geracdo | incluem os prototipos e 0s primeiros reatores
de poténcia destinados a finalidades civis. Uma caracteristica marcante desses equipamentos
era que, em sua concepgdo, ndo havia previsdo para que se pudessem ser feitas atualizagdes
nos mesmos de forma a se permitir alteracdes em seu nivel de poténcia. Os reatores das

plantas de Shippingport (USA) e Calder Hall-1 (UK) sdo exemplares dessa geracéao.

Os reatores de Geracdo Il constituem um grupo de equipamentos projetados com a
finalidade de serem economicamente viaveis e confiaveis. Esses equipamentos tém sido
designados para operar por um tempo medio de 40 anos. Nesta geracdo estdo incluidos todos
LWR’s (PWR’s e BWR’s), CANDU’s, AGR’s e WWER’s. Cronologicamente, esses reatores
entraram em operagdo nos anos finais da década de 1960. Uma caracteristica marcante dessa
geracdo € a presenca de sistemas de seguranca ativa, compostos por aparatos mecanicos ou
elétricos, que podem ser acionados pelos operadores do reator ou, em alguns casos,
automaticamente (GOLDBERG et al., 2011).
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Os reatores de Geracdo 1l sdo equipamentos bem semelhantes & Geracédo Il, porém,
com melhorias em sua concep¢do. As principais caracteristicas evolucionérias desses
equipamentos em relacdo a geracdo anterior sdo: melhorias na tecnologia de combustiveis,
eficiéncia térmica, construcdo modularizada, sistemas de seguranca (particularmente com o
uso de dispositivos passivos) e padronizagdo de configuracdo. A combinacdo dessas
melhorias tem por objetivo levar esses equipamentos a operarem por um tempo superior a 60
anos. Sdo exemplares dessa geracdo de reatores os Advanced Boiling Water Reactors
(ABWR’s).

A Geragdo 11" é composta por reatores que apresentam uma evolugdo em seu perfil,
sobretudo no aspecto da seguranca. O desenvolvimento dessa geracdo de reatores comegou na
década de 1990, através da acdo combinada de americanos, japoneses e europeus. O emprego
de processos passivos de seguranca em alguns exemplares dessa geragdo, sem a presenca de
controles ativos ou a intervencdo de operadores, mas sim, através acdo da gravidade ou da
conveccao natural, de modo a reduzir o efeito de imprevistos, tem contribuido para acelerar 0s
processos de certificacdo desses reatores e também reduzir a previsdo de tempo para a
instalacdo dos equipamentos. Sao representantes desta geracdo de reatores os ACR’s, EPR’s ¢
ESBWR’s (PIORO, 2016).

Os reatores de Geragdo 1V tém as mesmas caracteristicas dos reatores de Geragao 1117,
porém, com a adicdo de caracteristicas extremamente particulares, como por exemplo, ao
operar em altas temperaturas, produzir hidrogénio, gerenciamento avancado de actinideos e
dessalinizacdo de dgua. A proposta para o desenvolvimento desses equipamentos inovadores
foi lancada em 1999, quando um grupo de nove nag¢Ges se uniu com o objetivo de alcancarem
uma tecnologia nuclear que estivesse em conformidade com as exigéncias da inddstria e da
sociedade em geral no século XXI e que pudesse ser atingida até o ano de 2040. Esse grupo
de paises, formado por Argentina, Brasil, Canada, Franca, Africa do Sul, Coréia do Sul,
Japéo, Reino Unido e Estados Unidos se congregaram para formar o GIF — Generation 1V
International Forum, que tem por objetivo principal concentrar esforgos para a aquisigéo e
consolidacdo de uma tecnologia nuclear desse nivel. No ano de 2002, seis sistemas nucleares
inovadores foram selecionados pelos membros do GIF para se constituirem como embrifes no
desenvolvimento dessa tecnologia: SFR, LFR, GFR, MSR, VHTR e SCWR (PIORO, 2016).
A tabela 2.1 mostra as caracteristicas e os parametros de operacdo dos sistemas nucleares de

Geracao IV em desenvolvimento atualmente.
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A Evolucio dos Reatores Nucleares
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Figura 2.2 — Diagrama da evolucao dos reatores (adaptado).
Fonte: NERAC, 2002.
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Tabela 2.1 — Caracteristicas e parametros de operacao de sistemas nucleares de Geracao
I\VV em desenvolvimento.

Caracteristicas e Parametros de Funcionamento

Reator Néutron Refrigerante Temperatura Pressao Combustivel  Ciclo Poténcia
°C) (MWe)
GFR rapido hélio 850 alta U-238 fechado 1200
LFR rapido chumbo/ baixa U-238 fechado  20-180
chumbo- 480-570 300-
bismuto 1200
600-100
MSFR  répido fluoretos 700-800 baixa UF fechado 1000
MSR  térmico fluoretos 750-1000 uo, aberto 1000-
1500
30-150
SFR rapido sodio 500-550 baixa U-238 fechado 300-
MOX 1500
1000-
2000
300-700
TWR  répido sodio ~510 baixa U-235 aberto 400-
U-238 1500
SCWR  térmico/ agua 510-625 muito uo, aberto 1000-
rapido alta (térmico) 1500
fechado
(rdpido)
VHTR térmico hélio 900-1000 alta uo, aberto 250-300

Fonte: WNA, 2016b.
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2.2 Classificacdo dos reatores nucleares segundo o espectro de energia dos néutrons

Ha diferentes critérios através dos quais os reatores nucleares podem ser classificados,
mas, o principal deles ¢é a distribuicdo de energia dos néutrons que sdo utilizados nas reagdes
de fissdo nuclear ou espectro (STACEY, 2007). Segundo esse critério, 0s reatores podem ser

classificados em lentos ou rapidos.

Os reatores lentos (ou térmicos) sdo aqueles em que 0s néutrons gque provocam as
reacOes de fissdo estdo na faixa térmica (E = 0,025 eV). Néutrons na faixa térmica de energia
fissionam alguns poucos ndcleos de atomos, que sdo chamados de nucleos fisseis, entre esses
se destacam os isotopos U, U, ®Pu e **'Pu. No entanto, apenas o0 is6topo U é
encontrado na natureza (LAMARSH et al., 2001).

Os reatores classificados como rapidos sdo aqueles em que os néutrons que fissionam
0s nucleos tém altas energias (E > 1 MeV). Os isotopos que sofrem interacBes de néutrons
rapidos sdo chamados férteis. Os principais isétopos férteis encontrados naturalmente sao
232Th, 23%U (tragos) e **®U. Entre os is6topos obtidos artificialmente devem ser citados ***Pu e
29py - As figuras 2.3 a 2.5 mostram as secdes de choque de fisséo para os principais isétopos
naturais utilizados em combustiveis de reatores nucleares, “*U, U e ?*2Th. Percebe-se que,
de acordo com as faixas de energia, a probabilidade de ocorréncia de eventos de fissdo

aumenta ou diminui para cada um dos is6topos.

As figuras 2.3 a 2.5 também corroboram com o0 que se espera para 0 comportamento
diferenciado de isotopos fisseis e férteis em funcdo da energia dos néutrons incidentes. Como
se vé, a seccdo de choque de fissdo do isotopo **°U atinge a magnitude de milhares de barns
para néutrons na faixa de energia térmica, enquanto para néutrons rapidos, atinge apenas
algumas dezenas de barns. Para néutrons incidentes com energias proximas a 1 MeV, as
probabilidades de ocorréncia de fissdo se tornam maiores para os isotopos férteis, 22U e

232Th. como dito anteriormente.
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2.3 Pressurized water reactor (PWR)

Os reatores de agua pressurizada (PWR) estdo entre os primeiros modelos de reatores
nucleares a serem produzidos em escala comercial no Ocidente. Juntamente com 0s reatores
de agua fervente (BWR) e os reatores de agua supercritica (SCWR) formam a familia dos
reatores de &gua leve (LWR). Esses reatores utilizam agua leve como moderador e
refrigerante. Os PWR’s se tornaram 0s reatores nucleares convencionais na propulséo de
navios e embarcacdes (LAMARSH et al.,, 2001). A figura 2.6 é uma vista em corte

longitudinal de um PWR tipico.
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Figura 2.6 — Corte longitudinal de um reator PWR.

Fonte: Encyclopaedia Britannica, 2016.

Em um reator PWR a &gua flui para dentro do vaso de pressao a temperatura de 560 K
e, depois de ter sido aquecida, sai do vaso de pressao a temperatura aproximada de 600 K. No
interior do vaso a 4gua é mantida a uma pressao elevada, cerca de 15 MPa. Assim, a 4gua ndo
entra em ebulicdo. Este estagio é conhecido como circuito primario. O circuito secundario é
onde o vapor que movimenta as turbinas é produzido. E constituido de um conjunto de tubos
ligados externamente ao vaso de pressdo. A agua sob pressdo do circuito primario aquece a
agua no interior do circuito secundario, gerando uma grande quantidade de vapor. O vapor é
conduzido para as turbinas por tubos, e, ap6s 0 movimento das turbinas, ocorre a producao de
energia elétrica através de geradores elétricos ligados a rede de transmissdo. No final do
circuito secundario existe um condensador onde o vapor é arrefecido e se liquefaz. Através de
bombas, a 4gua é conduzida ao gerador de vapor e o processo € renovado. A figura 2.7 mostra

uma representacao simplificada dos circuitos primario e secundario de um reator PWR.
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Figura 2.7 — Circuitos primario e secundario de um reator PWR.
Fonte: ELETRONUCLEAR, 2005.

No nucleo de um PWR, o combustivel € constituido por pastilhas de ceramica,
geralmente de didxido de uranio (UO;), que sdo acondicionadas em uma barra metélica que as
envolve. Atualmente esse revestimento é formado por uma liga metalica de zirconio. As
barras de combustivel sdo agrupadas em uma estrutura denominada elemento de combustivel.
Em geral, um elemento de combustivel detém de 15 x 15 a 19 x 19 barras de combustivel em
sua formacdo. O numero total de barras de combustivel dentro do nicleo de um reator PWR
pode ser de até 51000 unidades (WESTINGHOUSE, 1984). Na figura 2.8 é possivel observar
0s aspectos geométricos e morfoldgicos de uma pastilha de combustivel, que € a unidade
primaria do combustivel em um reator PWR. A figura 2.9 mostra um elemento de
combustivel de um PWR. Na tabela 2.2 sdo indicados alguns pardmetros da barra de

combustivel desse reator.



Figura 2.8 — Pastilha de combustivel de um reator PWR.
Fonte: NRC, 2015.
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Figura 2.9 — Elemento de combustivel de um reator PWR.
Fonte: Westinghouse Electric Corporation, 1984.
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Tabela 2.2 — Parametros da barra de combustivel de um reator PWR.

Comprimento 365,8 cm
Diametro externo 0,914 cm
Espessura do revestimento 0,0572 cm
Material do revestimento Zircaloy-4
Gap diamétrico 0,0157 cm
Diametro da pastilha 0,7844 cm
Lattice pitch 1,260 cm

Fonte: Westinghouse Electric Corporation, 1984.

2.4 Very high temperature reactor (VHTR)

A terminologia Very High Temperature Reactor — VHTR (reator refrigerado a gas de
altissima temperatura) é empregada para designar reatores nucleares cujo refrigerante atinge
temperaturas proximo a 1000°C ou mais. Os VHTR se constituem em um passo evolucionario
na tecnologia dos reatores refrigerados a gas a alta temperatura, HTGR (CHAPIN et al.,
2004). A histéria dos reatores refrigerados a gas comeca em outubro de 1956 com a
inauguracdo da planta nuclear de Calder Hall, Inglaterra. Esses primeiros reatores eram
moderados com grafite e tinham como refrigerante gas carb6nico; o combustivel era
constituido de uranio natural e o revestimento por uma liga de magnésio, por isso, esses
equipamentos foram chamados de Magnox. A segunda geracdo de reatores refrigerados a gas
foi formada pelos Advanced Gas Cooled Reactors — AGR. Estes reatores diferiam da primeira
geracdo por seu revestimento ser de aco inox e pela necessidade de se utilizar o uranio
levemente enriquecido devido as perdas causadas pela absorcdo nessa liga (KASTEN, 1979)
(DA SILVA, 2012).

A tecnologia dos reatores VHTR ainda é incipiente e demanda por investigacdes até
seu pleno estabelecimento. No entanto, o prognéstico com relacdo a esses reatores &
extremamente favoravel, uma vez que, alem do seu emprego na geragédo de energia elétrica, 0s
VHTR’s tém sido apontados como alternativas viaveis para a produgdo de hidrogénio,
dessalinizacdo da &gua do mar e no fornecimento de calor para a populagdo em geral
(CHAPIN et al., 2004) (DA SILVA, 2012).
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Em suma, por sua elevada eficiéncia energética (> 50%), esses reatores tém
despontado como uma via muito vantajosa na producdo de energia elétrica e calor, se
tornando potenciais substitutos para varias tecnologias emissoras de carbono. Por todas essas
possibilidades, os VHTR’s apresentam as caracteristicas desejaveis aos modernos reatores de
Geracdo IV. Entre as vérias propostas de reatores VHTR, dois modelos se destacam: 0s
reatores de bloco prismético, os quais tém o seu combustivel em forma de barras e os reatores

do tipo leito de bolas ou esferas, conhecidos como VHTR pebble bed.

Um reator VHTR do modelo prismético tem em seu nucleo alguns blocos hexagonais
de grafite com a finalidade de funcionarem como moderadores e refletores de néutrons. Ha
também outros blocos do mesmo material que formam o nucleo ativo do reator. Nesses blocos
ha canais nos quais as barras de combustivel sdo depositadas e por onde também o fluido
refrigerante circula. A altura do ndcleo ativo é aproximadamente 7,92 m e ha, em média, 102
colunas de combustivel. Em geral, os blocos podem ser empilhados em numero de 10
unidades, formando assim um total de até 1020 colunas de combustivel (CHAPIN et al.,
2004). Quando necessario recarregar o nucleo, esses blocos sdo removidos e unidades novas
sdo colocadas. A figura 2.10 mostra um nucleo hexagonal de um reator VHTR de bloco

prismatico.
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Figura 2.10 — Nucleo hexagonal de um reator VHTR prismatico.
Fonte: Tsvetkov et al., 2009.
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A figura 2.11 representa um corte transversal no nacleo de um reator VHTR do tipo
bloco prismético. A tabela 2.3 contém os parametros geométricos basicos desse reator. As
figuras 2.12 e 2.13 mostram, respectivamente, os elementos que constituem a matriz de
combustivel utilizada no modelo VHTR de bloco prismatico e o recarregamento de um desses

reatores.

Refletor central
substituivel Refletor lateral

permanente

Refletor lateral
substituivel

Vaso do reator
Figura 2.11 — Corte transversal de um reator VHTR prismético.
Fonte: General Atomics, 1996.

Tabela 2.3 — Parametros geométricos basicos de um reator VHTR prismatico.

Altura do ndcleo ativo 792 cm

Temperatura de saida 900 a 1200 K

NUmero de colunas de combustivel 102

NUmero de blocos de combustivel na coluna 10

Poténcia do reator 600 MW;

Combustivel UO,, ThO,, TRU

Didmetro do canal de combustivel 1,270 cm

Distancia entre faces paralelas 36,00 cm

Altura dos blocos 79,30 cm

Refrigerante hélio

Diametro do canal do refrigerante 1,588 cm

Material dos blocos refletores grafite

Raio do vaso de pressao 353,0 cm

Material do vaso de pressédo acos SA508 e
SA533

Fonte: Taiwo et al., 2005.
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PARTICULAS BARRA DE | ELEMENTO

TRISO COMBUSTIVEL COMBUSTIVEL
Figura 2.12 — Elementos da matriz de combustivel de um VHTR de bloco prisméatico.

Fonte: INL, 2010.

Figura 2.13 — Recarregamento do VHTR de bloco prismatico em Fort Saint Vrain.
Fonte: Kallman, 2013.
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A geometria de um reator VHTR pebble bed ndo é muito distinta de um modelo de
nacleo prismatico, porém, h& algumas diferencas entre os equipamentos (CHAPIN et al.,
2004). No modelo pebble bed os blocos que acomodam o combustivel sdo substituidos por
esferas de combustivel que tém o tamanho aproximado de uma bola de ténis. Essas esferas se
movimentam no interior do nucleo pela a¢do da gravidade e, quando chegam ao fundo, tém a
sua queima medida; aquelas esferas que estejam em condic¢des retornam ao nucleo e as esferas
esgotadas (depleted) sdo conduzidas a um repositorio. A semelhanca do modelo prismatico,
0s conjuntos de refletores internos e externos sdo formados por blocos estaticos. Essa
configuragdo facilita 0 manejo do combustivel, porém, demanda pela substituicdo dessas
pecas em algum momento. Embora 0 manejo do reator pebble bed seja um pouco mais
dispendioso, esse modelo tem a grande vantagem de ser recarregado em funcionamento. As
duas propostas desses reatores possuem barras de controle e de seguranca; no modelo pebble
bed ha a possibilidade de se inserir esferas absorvedoras que permitem o desligamento do
equipamento no caso de uma emergéncia. Na figura 2.14 é mostrado um reator VHTR pebble
bed.

Figura 2.14 — Reator VHTR pebble bed.

Fonte: Center for Environment, Commerce & Energy, 2011.
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Para ambos os modelos de reatores VHTR tem-se utilizado no combustivel as
particulas TRISO. Essas particulas tém sido muito empregadas em reatores Geragdo 1V,
especialmente para aqueles que operam em altas temperaturas. Suas principais vantagens sdo
a manutencdo da integridade do combustivel, mesmo quando expostas a grande quantidade de
calor e a capacidade de conter os gases que podem ser emitidos por produtos de fissdo
(STERBENTZ, 2007) (DEL CUL et al., 2002). Aliés, essa caracteristica permite que 0 vaso
de pressdao de um reator VHTR seja menos robusto que o vaso de pressdo de um LWR
(CHAPIN et al., 2004) .

Uma particula TRISO consiste, basicamente, de um cerne esférico de 350 um de
diametro de oxicarbeto de uranio (UCos015) ou de dioxido de uranio (UO) coberto por
multiplas camadas de carbetos. Dependendo do tipo de reator, o cerne pode ser composto pelo
Oxido de algum isdtopo fissil ou fértil, conforme cada caso. A primeira camada de cobertura é
relativamente espessa, com 100 um de espessura e densidade de 1,0 g/cm®. E composta de
grafite e tem por finalidade absorver a energia cinética dos fragmentos de fissdo e conter 0s
gases dos produtos de fissdo e elementos volateis. A segunda camada é um revestimento de
grafite pirolitico (PyC) de 35 pm de espessura e densidade de 1,9 g/cm®. A camada seguinte é
constituida por carbeto de silicio (SiC), tem 35 pm de espessura e densidade de 3,2 g/cm®.
Sua funcdo é conter possiveis migracdes de produtos de fissdo e apresentar alta forca de
resisténcia ao movimento de particulas. A camada final também ¢é de grafite pirolitico (PyC),
tem 40 pum de espessura e densidade de 1,87 g/cm®. A figura 2.15 mostra uma ilustracdo em
corte de uma particula TRISO (STERBENTZ, 2007).

CERNE DE COMBUSTIVEL
CARBONO POROSO
PyC INTERNO

CARBETO DE SILICIO (SiC)
PyC EXTERNO

Figura 2.15 — Particula TRISO mostrada em corte.
Fonte: Lee et al., 2013.
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2.5 Accelerator driven system (ADS)

O combustivel irradiado em reatores convencionais tem muitos radionuclideos que
decaem ao longo de uma escala de tempo muito extensa. Entre esses nuclideos os produtos de
fissdo e os actinideos de longa-vida (e.g. neptlnio, americio e curio) sdo extremamente
relevantes devido a seus potenciais de radiotoxicidade. Por exemplo, o0s is6topos
transuranicos de longa-vida constituem aproximadamente um por cento da massa do material
combustivel irradiado; no entanto, ap6s mil anos, a sua radiotoxicidade pode ser até vinte mil
vezes maior do que a radiotoxicidade dos produtos de fissdo (KAPOOR, 2002). Portanto, o
desenvolvimento de tecnologias que tornem possivel reduzir o volume destes radionuclideos é
extremamente desejavel, especialmente no manejo e deposicédo destes rejeitos (MASCHEK et
al., 2003).

Neste sentido, o Accelerator Driven System — ADS (sistema subcritico impulsionado
por acelerador) tem-se apresentado como uma boa proposta para a transmutacdo de
radioisotopos em combustiveis irradiados e também para a regeneracdo de tério (BARROS,
2014) (KAPOOR, 2002). Basicamente, um sistema ADS é formado por um acelerador de
particulas acoplado a um nucleo de reator subcritico. Quando o acelerador emite um feixe de
particulas carregadas de alta energia, geralmente protons, esse feixe atinge um alvo que, por
reacOes de spallation, libera varias outras particulas, entre essas ha néutrons que sao
empregados para manter a fissdo em cadeia no ndcleo do reator. Na maioria dos casos sao
utilizados elementos pesados como o tungsténio, o tantalo e o chumbo na constituicdo desses
alvos. Quando comparados com 0s reatores criticos tradicionais, os ADS apresentam muitas
vantagens, destacando-se: a baixa producdo de actinideos de vida média-longa, a eficiéncia na
transmutacdo de actinideos menores e baixa pressdo do sistema (WNA, 2015) (BARROS,
2014). Ademais, os sistemas ADS sdo muito seguros do ponto de vista da criticalidade; isso
porque, o fluxo de néutrons produzido pelo spallation é dimensionado para manter a
subcriticalidade durante toda a operacdo e, em adicdo, como uma fonte suplementar de
néutrons para manutencdo da reacdo, com seu desligamento, 0 processo se encerra, mantendo-
se 0 padrdo de seguranca (BARROS, 2014). Na figura 2.16 é feita uma representacdo
simplificada de um sistema ADS.
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Figura 2.16 — Esquema de um sistema ADS.
Fonte: JAEA, 2006.

A cronologia dos ADS comeca no inicio da década de 1940, quando ja era sabido que
0 bombardeio do uranio por particulas pesadas, como prétons e deutérios, produziria néutrons
e que tais néutrons poderiam ser utilizados na conversao de isotopos férteis em fisseis. Ja em
1941, Glenn Seaborg conseguiu produzir plutdnio através de um processo artificial em um
acelerador de particulas (BARROS, 2014) (EUROPEAN TECHNICAL WORKING GROUP
ON ADS, 2001). Entre 1950 e 1954, varias iniciativas internacionais foram realizadas com o
intuito de se utilizar aceleradores de particulas em processos de converséo e regeneragdo de
combustiveis irradiados. Vale citar o programa Materials Testing Accelerator (MTA),
desenvolvido pelo Lawrence Livermore Laboratory; concomitantemente, houve uma
iniciativa canadense, estimulada por Lewis, para producdo de néutrons através de spallation
no ciclotron de McGill (EUROPEAN TECHNICAL WORKING GROUP ON ADS, 2001).
Na década de 1960, prosseguiu o interesse pelo tema. Lawrence patenteou um acelerador de
particulas que tinha por objetivo utilizar o uranio natural e o tério para se obter os is6topos
fisseis 2°Pu e 22U, respectivamente. Entre 1975 e 1988, o programa Fertile-to-Fissile
Conversion (FERFICON), uma iniciativa multinacional, investigou a dependéncia dos
processos de converséo com os valores de energias até 800 MeV (BARROS, 2014).



44

Embora todas as propostas anteriores tenham sido apresentadas para o estabelecimento
da tecnologia dos ADS, foi na década de 1990 que projetos realmente factiveis foram
lancados. Em 1992 Bowman e sua equipe em Los Alamos, langou um conceito denominado
The Accelerator Transmutation of Waste (ATW), que era um modelo operando no ciclo do
Th/U e refrigerado por sais fundidos, utilizando néutrons térmicos. Em 1993 Van Tuyle, no
Brookhaven National Laboratory, propés um modelo de ADS que focava a transmutacéo de
rejeitos nucleares e a seguranca do sistema. Mas foi em 1993 que C. Rubbia e F. Carminati,
integrantes do Conseil Européen pour la Recherche Nucléaire (CERN), apresentaram um
conceito chamado de Energy Amplifier, uma proposta que, até hoje, tem destaque na literatura
especializada (BARROS, 2014) (RUBBIA et al., 1995) (CARMINATI et al., 1993) (VAN
TUYLE et al.,, 1993) (BOWMAN et al., 1992). Em suma, o Energy Amplifier € um
dispositivo nuclear subcritico que opera no ciclo do Th/U, com um acelerador de prétons com
feixe de intensidade de 1 GeV diretamente acoplado ao nucleo do reator. Esse nucleo
subcritico é refrigerado por chumbo e alimentado com uma mistura baseada no tério. A
proposta do equipamento € a geracdo de energia com baixa producdo de actinideos menores e
produtos de fissdo de meia-vida longa (EUROPEAN TECHNICAL WORKING GROUP ON
ADS, 2001). A figura 2.17 mostra um diagrama da proposta de Rubbia para um projeto de
sistema ADS.
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Figura 2.17 — Diagrama da proposta de Rubbia para um sistema ADS.
Fonte: Rubbia, 1995.
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2.5.1 Componentes de um ADS

Ainda que haja varias propostas de concepcbes de sistemas ADS, e as mesmas
possuindo inUmeros componentes, basicamente, as partes e elementos constituintes desse tipo
de sistema sdo: o tipo de espectro de néutrons, o combustivel, o alvo das reacbes de
spallation, o refrigerante e o acelerador de particulas (BARROS, 2014). Nos itens que se

seguem sdo feitas descri¢Bes sucintas de cada um desses elementos.

2.5.1.1 O espectro de néutrons

Pesquisas e trabalhos académicos (CARMINATI et al., 1993) (BARROS, 2014) tém
demonstrado que ha limitacdes quando se usa fluxos de néutrons térmicos em sistemas ADS
que funcionam no ciclo Th/U. Para Carminati, considerando néutrons térmicos, um ADS que
funciona com uma densidade de poténcia qm: 15 W/g tem um fluxo ideal igual a ¢ = 2,7 X
10" néutrons/s.cm®. Se for considerada a mesma densidade de poténcia, porém, em um ADS
que trabalha na faixa de néutrons rapidos, o fluxo ideal seria 20 vezes superior. De fato, 0
fluxo de néutrons depende de uma série de fatores, destacando-se a natureza dos materiais
envolvidos, da fonte emissora de néutrons e da existéncia ou ndo de um material moderador
(BARROS, 2014). Outro fator que sinaliza desfavoravelmente para o espectro térmico de
néutrons é a competicdo entre as reacGes de fissdo e captura radioativa. Para néutrons
térmicos, o fator de reproducgdo (n), que determina o nimero médio de néutrons produzidos
por cada evento de fissdo, é n = 2,29 para 0 2*U; este valor esta muito préximo do limite
minimo (n = 2) para que haja regeneracdo. Por outro lado, quando se tem néutrons rapidos, o
valor é n = 2,5. Isso demonstra que néutrons térmicos sdo menos eficientes no processo de
regeneracdo. Ha também o efeito de dois is6topos, ***Pa e **Xe, que reduzem a reatividade
do sistema, pois, devido a suas se¢bes de choque de absor¢do, competem pelos néutrons com
o material combustivel, quando se opera com fluxos térmicos. A acdo desses dois is6topos é
menos pronunciada quando se trabalha com fluxos de néutrons rapidos, o que favorece o

processo de regeneragao.
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2.5.1.2 O combustivel

Os sistemas ADS podem ser alimentados com combustiveis que operam através do
ciclo do tério e também, com combustiveis de is6topos transuranicos. Quando se considera 0
torio € possivel explorar a regeneragdo do combustivel. Por outro lado, quando se usa 0s
transurénicos ha a possibilidade de se transmutar combustiveis irradiados em reatores
convencionais. Ademais, se tem a opcao de utilizar combustiveis com estados de agregacao
diferentes. Os combustiveis solidos, principalmente oxidos, sdo bem conhecidos devido seu
emprego em LWR’s. Contudo, ha a questao relativa aos produtos de fissdo que ndo podem ser
extraidos com o reator em funcionamento. Esses is6topos comprometem a economia de
néutrons, que por sua vez, afeta a capacidade de regeneracdo de combustivel do reator.
Combustiveis liquidos, diluidos em uranio ou toério, principalmente de sais fundidos,
permitem o acompanhamento e a retirada desses produtos de fissdo; o que proporciona maior
capacidade de regeneracdo e transmutagdo. Por outro lado, esses equipamentos apresentam
exigéncias de radioprotecdo mais incisivas, pois, além dos efeitos corrosivos desses sais
fundidos, a circulacdo do liquido em tubos externos ao nucleo, possibilita a exposi¢do aos
efeitos de néutrons oriundos de emissores atrasados, demandando barreiras protetivas e

procedimentos de manutencdo mais efetivos.

2.5.1.3 O alvo de spallation

O alvo de spallation €, provavelmente, o elemento mais importante em um sistema
ADS. Essa afirmacdo se fundamenta no fato de que o alvo de spallation é o elo entre o
acelerador de particulas e o nacleo subcritico do sistema. As reacdes de spallation sdo
processos nucleares onde particulas pesadas carregadas altamente energéticas (E ~ 100 MeV
— 2 GeV), como protons e déuterons, interagem com nucleos de elementos pesados,
provocando a desintegracdo dos mesmos através da ejecdo de seus nucleons (protons e
néutrons) e com a consequente formacdo de nucleos mais leves (MURRAY, 2001)
(BARROS, 2014).

Em geral, uma reacdo de spallation é composta por dois estagios. O primeiro estagio é
conhecido como cascata intranuclear; o nucleon incidente espalha aleatoriamente os nucleons
do nucleo alvo e deposita nos mesmos uma fragdo de sua energia. Essa reacdo nucleon-

nucleon é possivel porque a particula incidente é altamente energética e tem pequeno
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comprimento de onda, Ihe permitindo interagir rapidamente com as particulas constituintes do
nacleo alvo e propiciando a eje¢do das mesmas, entre as quais estd uma grande quantidade de
néutrons e, também, a excitacdo do nucleo residual. No segundo estagio da reacéo o nucleo
instdvel se desexcitara através de dois processos: evaporacdo ou fissdo. Quando a
desexcitagdo ocorre por evaporacdo sdo gerados nucleons ou nucleos mais leves como D, T,
He, a, Li e Be. Esses nucleons irdo interagir através de processos menos energeticos. Os
prétons de segunda geracdo poderdo, eventualmente, provocar novas reacGes de spallation
limitadas a faixa de energia de 100 MeV. Os néutrons de alta energia poderdo induzir reagdes
do tipo (n, xn), enquanto os néutrons de baixa energia sofrerdo sucessivos espalhamentos até
deixarem o alvo ou serem capturados. Se no alvo houver algum material fissil, tanto néutrons
como prétons poderdo induzir processos de fissdo. Caso a desexcitagdo do nucleo residual
ocorra por fissdo, serdo gerados dois fragmentos excitados de massas assimétricas que irdo
decair de acordo com as respectivas cadeias de desintegracdo (BERDEGUEZ, 2012)
(MONGELLLI et al., 2005). A figura 2.18 representa uma reacdo de spallation.
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Figura 2.18 — Etapas e particulas envolvidas em reacéo de spallation.
Fonte: Berdeguez, 2012.
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A ocorréncia das reacGes de spallation aumenta com a energia das particulas
incidentes e com a massa do nucleo alvo. De fato, hd um limiar de energia que, se nao for
atingido, inviabiliza a ocorréncia da reacdo. Pesquisas como a de Kapoor, 2002, tém
demonstrado que para alvos de chumbo esse limiar esta proximo de 1 GeV. A partir dessa
energia 0s protons incidentes atingem um platd e a eficiéncia na geracéo de néutrons chega a
condicdo ideal. Na energia de 1 GeV, cada préton incidente pode produzir entre 20 e 30
néutrons por interacdo. Na figura 2.19 € mostrada a producdo de néutrons por préton incidente
e, também, o ndmero de néutrons gerados como uma funcdo da energia dos prétons
constituintes do feixe (KAPOOR, 2002).
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Figura 2.19 — Rendimento de néutrons gerados por spallation em alvo de chumbo de

acordo com a energia do feixe de prétons acelerados.
Fonte: European Technical Working Group on ADS, 2001.

Devido a demanda por néutrons, somente elementos de nimero atdmico elevado tém
sido considerados como alvos de spallation em sistemas ADS. Ultimamente, tém sido
apresentadas varias propostas que utilizam alvos no estado liquido, em especial, combinac¢Ges
de chumbo-bismuto (BARROS, 2014). De acordo com a figura 2.20 se percebe que 0s
istopos mais abundantes desses materiais tém secGes de choque para reacGes de spallation
muito proximas e que, para energias acima de 600 MeV, é atingido o limiar de energia para a
reacdo. A combinagdo chumbo-bismuto tem-se demonstrado interessante, pois, apresenta uma

solucéo intermediaria aos problemas de alta temperatura de liquefacdo do chumbo, do custo
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mais elevado do bismuto e da geracdo do is6topo “*°Po, que é altamente radioativo e volatil
(BARROS, 2014) (NIFENECKER et al., 2003).
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Figura 2.20 — Secdo de choque microscépica de spallation para o “®Pb e 2*Bi.
Fonte: IAEA, 1997.

2.5.1.4 O refrigerante

Tém sido apresentadas inUmeras propostas de materiais como refrigerantes em
sistemas ADS com suas respectivas indicacbes e desvantagens. Nifenecker et al., 2003
propdem, por exemplo, a utilizacdo de gases a altas temperaturas. Segundo esse autor,
elevadas temperaturas gerariam uma alta eficiéncia térmica com a consequente melhoria na
taxa de queima do combustivel. No entanto, pesariam contra essa proposta a baixa densidade
de poténcia dos gases e a probabilidade de perda do refrigerante em caso de acidentes.
Propostas como a de Rubbia et al., 1995 indicam o chumbo na refrigeracdo desses sistemas.
Entre as vantagens decorrentes do uso do chumbo estariam a pequena se¢do de choque de
absorcdo de néutrons; a alta densidade e o bom coeficiente de expansdo que facilitariam a
transferéncia de calor por convecgdo e propiciariam uma alta geracdo de poténcia; a
capacidade de blindagem do chumbo que reduziria extremamente as taxas de dose de radiagdo

para 0 ambiente exterior, além de sua baixa eficiéncia como moderador, devido a pequena
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secdo de choque para colisfes elésticas. Na figura 2.21 sdo mostradas as se¢@es de choque
microscopicas de absorcdo e para colisdes elasticas que endossariam o emprego do chumbo
como material refrigerante em um sistema ADS. Porém, em desfavor do chumbo, estaria a
dificuldade em manté-lo no estado liquido e, também, sua alta solubilidade para outros
metais, 0 que poderia provocar desgastes e deterioracdo de alguns componentes do sistema no
decorrer do tempo. Uma alternativa aos inconvenientes no uso do chumbo puro seria o
emprego da liga chumbo-bismuto, principalmente, devido a redugdo na temperatura de
trabalho do material. H& ainda propostas como a de Bowman et al., 1992 que indicam sais
fundidos como material refrigerante em ADS. As vantagens na ado¢éo de sais fundidos seria
o melhor gerenciamento do combustivel, propiciando um controle da reatividade e uma
economia de néutrons, gerada pela retirada de venenos do combustivel. No entanto, a extracdo
do protactinio e dos produtos de fissdo, além da reinsercdo do combustivel, demandariam
operacgdes extremamente complexas. Ademais, 0s sais potenciariam os efeitos de corrosdo no
sistema e, por serem utilizados como refrigerante e combustivel, contaminariam o sistema
secundario (BARROS, 2014).
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Figura 2.21 — Secdes de choque microscépicas para o ®Pb.
Fonte: IAEA, 2011d.
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2.5.1.5 O acelerador de particulas

Na estrutura de um ADS o acelerador de particulas tem a fungdo de participar na
producdo de néutrons secundarios que auxiliardo na manutencéo do estado de criticalidade do
reator. A producdo de néutrons ocorrerd através da colisdo das particulas constituintes do
feixe com o material do alvo de spallation e sua eficiéncia dependera da energia dessas
particulas e da intensidade do préprio feixe. J& foi dito no presente trabalho que a condicdo
ideal para o feixe incidente é atingida quando suas particulas tém energias elevadas,
aproximadamente 1 GeV. Esse nivel de energia pode ser atingido em aceleradores lineares ou
ciclotrons, no entanto, algumas adaptacfes se fazem necessarias. Aceleradores de particulas
de alta energia devem possuir as seguintes caracteristicas: as particulas do feixe necessitam da
energia minima de 600 MeV a fim de otimizar a producdo de néutrons através das reacdes de
spallation; a poténcia do feixe deve ser superior a 10 MW de modo que correntes superiores a
10 mA sejam atingidas em protons com energia da ordem de 1 GeV. As perdas através do
feixe devem ser minimizadas de forma a se evitar ativacdo na estrutura do acelerador; a
eficiéncia de energia do acelerador deve ser alta e também € necessario que se evite a
ocorréncia de trip, ou seja, pequenas interrupces no feixe que, se forem muito extensas,
podem provocar stress térmico e aumento de fadiga na estrutura do equipamento
(NIFENECKER et al., 2003) (BARROS, 2014).
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2.6 Codigos computacionais utilizados

2.6.1 Codigo computacional ORIGEN 2.1

O codigo computacional ORIGEN 2.1 é um pacote de dados baseado na linguagem de
programacéo Fortran desenvolvido no Oak Ridge National Laboratory (ORNL) (LUDWIG,
1999) (CROFF, 1980). O principal uso do codigo ORIGEN 2.1 € o calculo de evolucéo de
combustiveis. Entre os parametros que sao estimados pelo codigo se destacam a massa, a
composicéo isotopica fracionéria, a radioatividade, o calor de decaimento, a radiotoxicidade
(por ingestdo ou inalacéo) e a emissdo de fotons (MIT, 2015).

Historicamente, o cddigo ORIGEN foi escrito nos anos finais da década de 1960 e
inicio da década de 1970 por Bell e Nichols (MIT, 2015). O pacote foi adquirido por cerca de
200 instituicdes de pesquisa, tendo uma boa aceitacdo. Em 1975 foram lancadas algumas
atualizacdes e, em 1981, a nova versdao chamada ORIGEN 2 veio a publico. Anos mais tarde a
versdo ORIGEN 2.1 foi lancada, trazendo como melhoria mais relevante a adicdo de novas
bibliotecas de dados. Essas bibliotecas permitiram avancos nos célculos neutrénicos de
reatores PWR e BWR. Em 1996 a versdo para computador pessoal foi criada, permitindo a

execucdo pela interface do Windows.

O método matematico empregado pelo c6digo ORIGEN 2.1 é o da matriz exponencial.
Dessa forma, o codigo resolve muitos problemas de sistemas lineares e acoplados, além de
equac0es diferencias de primeira ordem com coeficientes constantes (LUDWIG, 1999) (MIT,
2015). Uma das equacBes utilizadas pelo codigo na execucdo de calculos que envolvem

cadeias de nuclideos é a equagédo de Bateman (COTA, 1996) (1):

Na(t) = ?zllzvi(m(m;& )(}-Li( ))] (1)

H;:i,pij ((ﬂp_ﬂj))
Onde,

t = tempo;
I e j = isOtopos da cadeia;

N = concentracdo de nuclideos.
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Em seus céalculos o cédigo considera que a taxa em que o nuclideo i muda como uma
funcdo do tempo (dXi/dt) pode ser calculado por uma expressdo diferencial ordinaria de
primeira ordem como indicado na Equacdo (MIT, 2015) (2):

dX, & N
_tlzz Iijj«ij+¢kZ fikUka_(ﬂ«i¢O'i+ri)Xi+Fi ()

1

Onde,

Xi = densidade atdmica do nuclideo i;

N = concentracao de nuclideos;

l;; = fracéo da desintegragdo radioativa por nuclideo j que conduz a formagdo do nuclideo i;
2j = constante de decaimento radioativo do nuclideo j;

;i = constante de decaimento radioativo do nuclideo i;

¢ = fluxo de néutrons;

fik = fracdo da absorcdo de néutrons por nuclideo k que conduz a formacédo do nuclideo i;
ok = secdo de choque de absorcdo de néutrons média do nuclideo k;

oi= secdo de choque de absor¢do de néutrons média do nuclideo i;

ri = taxa de remocdo continua do nuclideo i do sistema;

Fi = taxa de alimentacdo continua do nuclideo i;

t = tempo.

Portanto, se houver uma concentracdo N de nuclideos para serem considerados, havera
N equacdes da mesma forma geral para serem resolvidas; cada uma das equacdes relativa a
um nuclideo especifico. Quando esse conjunto de equacGes diferenciais simultaneas é
resolvido pelo codigo ORIGEN 2.1 é possivel contabilizar a concentracdo de cada nuclideo
presente ao fim de cada passo calculado (intervalo de integracdo) (MIT, 2015). A equacéo (2)
deve ser aplicada a casos onde 0 meio é homogéneo e que esteja submetido a um fluxo médio
de néutrons constante e com secGes de choque microscopicas médias ponderadas com o

espectro dos néutrons. Expressando a referida equagdo na forma matricial:

N = AN (3)
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Onde,

N = vetor de concentracio de nuclideos;

A = matriz de transi¢do contendo os coeficientes para as reacdes que se deseja calcular.

A solucdo da equacdo (3) é dada por:

@nm
m!

N(t) = Noe™ =Ny Ym0

4)
Onde,

No = vetor das concentracdes iniciais dos nuclideos;

m = k™ transic&o de um nuclideo.

Para problemas onde ocorrem alteraces nas concentracdes dos nuclideos devido a
fendmenos externos, ou seja, que ndo tenham natureza nuclear, como em processamentos
quimicos, a abordagem homogénea ndo sera mais vélida e a equacdo (3) ndo terd
aplicabilidade. Nesse caso, é necessario adicionar um novo vetor, B, que represente as taxas
de mudancas das concentracdes nesses processos, assim:

N =AN + B (5)

A equacdo (5) é resolvida pela obtencdo de uma solucdo particular e adicionando-se a

solucgéo do problema homogéneo:

. )M . At
N(D) = NoZioE+ 32 gt (6)

(m+1)!

Nos casos descritos anteriormente, as concentracBes de nuclideos de meias-vidas
curtas sdo abordadas em separado e, por isso, ndo fazem parte da matriz de transicdo. Nessa
categoria estdo os nuclideos cujas meias-vidas tém duracdo inferior a 10% do intervalo de
tempo considerado no problema. Esse procedimento se torna necessario para validar a

aplicacdo das técnicas numéricas escolhidas para a resolucdo do problema. A abordagem
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desses nuclideos ¢é feita atraves de equacGes de cadeia de nuclideos, nas quais se considera 0s
precursores de meias-vidas curtas para cada nuclideo de meia-vida longa. Na solucéo desse

problema se empregam expressdes geradas a partir da equacdo de Bateman.

dit

N; = Ny(0)e%t + 312 N (0)TT52 aan e d; 2 - [Tz n¢1d d (7)

Onde,

N1(0)... Nn(0) = concentragdes iniciais dos precursores;

a;; = elemento da matriz de transi¢do que carrega a taxa (constante de primeira ordem) de

< f - -a;
transformacéo da espécie jemie d ¢ iguala 7.

O célculo da radioatividade ou atividade total ,4; de uma concentracdo N de um

nuclideo i, pode ser obtido pela resolucdo da seguinte expressao:

danN

Ai() == — = LN() = 4Ngeht  (8)
Onde,

A:=numero de desintegraces ou decaimentos por segundo (Becquerel);

N;, = concentracdo inicial do nuclideo i.
A radiotoxicidade R;, por ingestdo ou inalacdo, para um isétopo i pode ser calculada
Como se segue:
Ri(t) = F; A= F4N; e't (9)

Onde,

F; = fator de dose de ingestédo ou inalagdo (Sievert/Becquerel);

R; = radiotoxicidade [Sievert ou m® 4gua (ingestdo) / m® ar (inalaco)].
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Ap0s a determinacdo da concentracdo N dos nuclideos de interesse, para esta pesquisa
actinideos e produtos de fissdo, o calor de decaimento pode ser estimado pela soma das
parcelas das atividades nucleares em termos das energias médias das particulas o, e fotons y
emitidos pelos decaimentos dos nuclideos investigados (NICHOLS, 2002). Considerando um
nuclideo i cuja concentracdo € N;j em um tempo t, depois de retirado o combustivel do sistema

nuclear de irradiacdo e transcorrido o resfriamento, o calor de decaimento total é obtido por:
Hi(t) = XP-1 A Ni(DE, (10)
Hy(t) = Bfo 1 AN(DE;  (11)
Hy(t) = XT-1 4 Ni()E, (12)
Hi(t) = HL(t) + Hy®) + Hi(®) (13)
Onde,

H, Hbe H} = calores de decaimento devido as particulas o, B e fotons y, respectivamente,
emitidos pelo nuclideo i no tempo t;

EL . E/’}e E; = energias médias das particulas a, B e fdotons y, respectivamente, para cada
decaimento do nuclideo i;

H: = calor de decaimento total do nuclideo i no tempo t;

n = enésimo evento de decaimento do nuclideo i.

2.6.2 Codigo computacional SCALE 6.0

A histéria do cddigo SCALE (Standardized Computer Analysis for Licensing
Evaluation) remonta a 1969 quando o corpo técnico da Divisdo de Tecnologia e Ciéncias
Nucleares do Oak Ridge National Laboratory (ORNL) comegou a desenvolver um codigo que
oferecesse suporte ao pessoal da Comissdo de Energia Atémica dos Estados Unidos (AEC,
em inglés), ao utilizar o codigo KENO. Entre 1969 e 1976 o pessoal da equipe de certificacdo
da AEC confiou aos técnicos do ORNL a tarefa de assisti-los no uso de cédigos e na analise

dos dados de criticalidade, blindagem e transferéncia de calor. Apos a criacdo da Comissao de
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Regulamentacdo Nuclear (NRC), foi proposto por sua equipe o desenvolvimento de um
sistema de analise de facil uso e que lhes provesse as competéncias técnicas que 0s antigos
modulos individuais, aos quais estavam familiarizados, Ihes ofereciam. Foi dessa proposta

que o codigo SCALE nasceu.

O corpo técnico da NRC forneceu ao pessoal do ORNL as diretrizes que deveriam
nortear a criacdo do novo cddigo: (1) foco em aplicacdes relacionadas a instalacfes de
combustiveis nucleares e projetos; (2) uso de codigos computacionais e bibliotecas de dados
bem estabelecidos; (3) arquivos de entrada que fossem acessiveis para usuérios inexperientes
ou ocasionais; (4) padronizacdo de sequéncias de analises (mddulos de controle) que
automatizassem o uso de mudltiplos codigos e bancos de dados para realizar a andlise de
sistemas e (5) documentacdo completa com disponibilidade para o pablico. Assim, a primeira
versdo do codigo SCALE foi lancada em 1980 pelo Centro de Computacgdo de Informacdes de
Seguranca em Radiacdo (RSICC) no ORNL. A caracteristica marcante do codigo SCALE é
sua capacidade de simplificar o nivel de conhecimento e esforcos necessarios na elaboracao
de misturas de materiais e também na definicdo da correta dependéncia de um problema com

relacdo as secOes de choque (BUSCH et al., 2005).

Com relacdo a estrutura do codigo, no centro das Sequéncias de Analises de Seguranca
de Criticalidade (CSAS) esta alocada a biblioteca de sub-rotinas do cddigo, denominada como
Biblioteca Processadora de Informacdes e Materiais (MIPLIB). A proposta da MIPLIB €
permitir que os usuarios especifiquem o problema de materiais através do uso de palavras-
chaves de facil reconhecimento e memorizacdo. Essas palavras estardo associadas a
composicdes, elementos e nuclideos fornecidos pela Biblioteca de Composicdo Padrdo. A
MIPLIB também usa palavras-chaves e geometrias simples nas especificacfes dos arquivos
de entrada (inputs) para os varios modulos que realizam o processamento da dependéncia dos
problemas com relacdo as sec¢6es de chogque. O CSAS é o mddulo de controle primario para 0s
calculos do fator de multiplicacdo de néutrons de um sistema. O conjunto de sequéncias
multiplas dentro do modulo CSAS prove a capacidade de execugdo de uma série de analises
como 0 numero de dimensbes de um sistema, a busca pelos espacamentos de geometria,

concentracdes de materiais e processamento de se¢Oes de choque.
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O cddigo SCALE é reconhecido mundialmente e amplamente utilizado como uma
ferramenta importante no calculo de criticalidade e cinética de reatores nucleares. De fato, 0
codigo funciona como uma plataforma de célculos, pois em sua estrutura, abriga uma série de
modulos que podem ser empregados em varios processos de analises de comportamento de
sistemas nucleares. Entre os principais médulos do codigo merecem destaque: TRITON,
BONAMI, KENO, ORIGEN-S, WORKER, CENTRM, PMC, COUPLE, KMART6 (BUSCH
et al., 2005). Para o escopo desta pesquisa, 0 modulo mais relevante do codigo SCALE é o
KENO V.a. Esse mddulo é baseado no método de Monte Carlo e permite o calculo do fator de
multiplicacdo efetivo de néutrons (kefr) em um sistema de trés dimensdes. Na execugdo dos

calculos o cddigo emprega figuras geométricas basicas como cuboides, esferas e cilindros.

O método de Monte Carlo fornece solucdes aproximadas para problemas matematicos
e fisicos usando simulacBes de amostragens estatisticas aleatdrias. Durante o processo de
calculo, cada um dos néutrons tem toda a sua "vida" acompanhada até sua "morte" em algum
tipo de interacdo de absorcdo ou espalhamento com a matéria. Uma vez que uma simples
particula ndo representa todo o sistema, um grande nimero de historias deve ser devidamente
registrado para caracterizar corretamente o fendbmeno que esta acontecendo. Os resultados
obtidos sdo estimativas dos valores médios das varidveis calculadas, neste caso, os valores de
Kesr, combinados com as respectivas incertezas (BOOTH , 2003). Para realizar o célculo do

valor médio de K¢ para eventos de fissdo a seguinte equacao € utilizada:

eff = ZW Vk (14)

+ O-fk

Onde,

N = quantidade de histdrias consideradas para cada ciclo calculado;
I = somatoria sobre todas as reagdes de absor¢do nas quais os eventos de fissdo se tornam
possiveis;
n = enésima reacdo de absorcdo na qual um evento de fissdo ocorre;
k = isotopo do material fissil envolvido no i evento de absorcéo;
= peso da particula sobre o processo;
V. = numero médio de néutrons prontos ou o nimero total de néutrons produzidos por fissdo

no k™ is6topo do material fissil por néutron incidente por energia;
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o, = secdo de chogue microscopica para fissdo do k™ isétopo do material fissil por néutron
incidente por energia;

0., = secdo de choque microscopica para absorcdo do k™ isétopo do material fissil por

k

néutron incidente por energia.

2.6.3 Codigo ANSYS

O codigo ANSYS (Analysis System) é um software baseado no método de analise de
elementos finitos, empregado na modelagem de problemas na area de engenharia que
envolvem estudos de estruturas, mecénica, dindmica de fluidos, fenémenos térmicos e
elétricos. O método de elementos finitos € um procedimento matematico que, ao invés de
resolver um problema através de um conjunto de equacgdes cujo dominio é continuo, aproxima
a solucdo desse problema através de uma discretizacdo do dominio em varias partes menores,
chamados de elementos finitos. Entdo, sdo escolhidas fungbes que possam representar
adequadamente a modelagem do problema, chamadas de equacbes de aproximacdo ou
equacbes de interpolacdo. Os valores assumidos pelas funcdes de aproximacdo sdo
determinados em pontos especificos, chamados de nodos ou pontos nodais. Em geral, 0s
nodos sdo encontrados nas regides de contorno dos elementos e realizam a conexdo de um
elemento aos demais elementos adjacentes. Além desses nodos de fronteira, um elemento
pode possuir alguns nodos internos na modelagem do problema. O emprego dos valores
nodais conjuntamente com as variaveis de aproximacdo define completamente o
comportamento de um fendmeno dentro dos elementos (HUEBNER et al., 2001). Na figura
2.22 é mostrado um elemento linear tipico com dois pontos nodais, i e j, onde se aplica o
método dos elementos finitos (LEWIS et. al, 2004) (ACAR, 2013).

Figura 2.22 — Elemento linear unidimensional.
Fonte: Lewis et al., 2004.
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Onde,
/= comprimento.
A variacdo na temperatura do elemento pode ser expressa pela seguinte funcao linear:
T=a+ax (15)
Uma vez que ha duas constantes na funcdo linear, sdo exigidos dois nodos para que se
obtenham os valores dessas constantes. Substituindo os valores nodais i e j, pela equagéo (15)

se obtém:

Ti= ont aoXi (16)

Tj =o1t 02X (17)

As solugdes dessas equacOes apresentam 0s seguintes valores para oy e ay:

Tixi — zji
a=—"""7— (18)
Xj—Xi
T;—T;j
ay= =2 (19)
Xj—Xi

Substituindo os valores de a; e a, na equagao (15), encontra:

T =T, [xj_x]+Tj [x_xi]zNiTi t+ N;T; (20

xj—xi xj—xl-

Ni e N; representam as funcOes de interpolacdo. Utilizando a equagdo (20) a
temperatura T pode ser calculada em qualquer ponto dentro de um elemento. Para sistemas
formados por muitos elementos, a metodologia pode ser aplicada em cada um deles. Dessa
forma, ao se agrupar todas as equacOes obtém-se uma equacdo global do sistema. Esse

conjunto de equacgOes pode ser escrito na seguinte forma matricial:

[KHTH={f} (21)
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Onde,

K = matriz do sistema global;
T = vetor da grandeza nodal;

f = vetor de carregamento do sistema.

Ao realizar a analise de um problema, o cddigo ANSYS adota trés passos distintos:
geracdo do modelo (preprocessor), solucdo matematica (solution) e revisdo dos resultados
(postprocessor). Na execucdo de cada um desses passos 0 codigo usa algoritmos especificos
que combinando suas ac¢des permitem a solugcdo dos problemas (ANSYS, 2009). No primeiro
estagio, geracdo do modelo, a geometria do problema é estabelecida, ha a definicdo do tipo de
elemento a ser estudado, os materiais utilizados e suas propriedades fisicas, além de ocorrer o
mapeamento (meshing) da geometria com os elementos finitos. H& dois métodos de
mapeamento de geometrias; 0 ndo estruturado (free meshing) e o estruturado (mapped
meshing). No método free meshing ndo ha restricdes para o formato de cada elemento,
tampouco ha um padrdo especifico a ser seguido. No método mapped meshing ha restri¢des
no formato dos elementos e se deve respeitar um padréo regular. Na figura 2.23 sdo mostrados
exemplos dos dois tipos de mapeamentos do cédigo ANSYS. No segundo estagio, solugéo
matematica, sdo escolhidos os tipos de analises a serem executadas e as opcdes sdo definidas,
por exemplo, as condi¢cdes de contorno da modelagem, entdo, a solugdo é gerada. O cddigo
ANSYS oferece sete tipos de andlises: estatica (steady state), modal, harménica, transiente
(dependente do tempo), espectro, eigen buckling e subestruturacdo. No terceiro estagio, o0s
postprocessors sdo utilizados para se rever as soluc@es do problema. Caso haja necessidade,
os resultados podem ser revistos pelo postprocessor geral ou através do time history
postprocessor. Se o usuario escolher a primeira op¢éo, ira rever os resultados da modelagem
em etapas de carga e subpassos particulares (pontos temporais ou de frequéncias especificas).
Se 0 usuario optar pelo segundo recurso, a revisao de um determinado item sera feita atraves
de pontos especificos do modelo com relagdo ao tempo, frequéncia ou algum outro item de

resultado especificado.
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Figura 2.23 — Sistemas de mapeamento do codigo ANSYS.
Fonte: ANSYS, 2009.
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Nesta pesquisa, um fendmeno de difuséo de calor transiente foi abordado ao se estudar

a deposicdo de canisters contendo materiais irradiados em um repositorio geoldgico. Apds

configurar-se a geometria do problema e especificarem-se 0s materiais utilizados na

modelagem, suas propriedades fisicas e as condi¢Ges de contorno, o codigo ANSYS calculou

a difusdo de calor no repositdrio através de uma equacao tridimensional de conducéo de calor

que € expressa da seguinte maneira:

) 9
S (pepT) =3[k +
Onde,

t = tempo;

T = temperatura como uma funcéo do espaco e tempo;

p = densidade do meio;
Cp = calor especifico a presséo constante;
k = coeficiente de condutividade térmica;

g = taxa de geracdo de calor.

[k ] + ai[k‘Z—T] +q) (22
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2.7 Ciclo do combustivel nuclear

Entende-se como ciclo do combustivel nuclear o conjunto de operagfes que envolvem
a prospeccao, exploracdo e mineracdo de um material radioativo, geralmente uranio, e que
concluem com a deposicdo dos rejeitos em um repositorio permanente (LAMARSH et al.,
2001) (ACAR, 2013). O ciclo do combustivel nuclear é composto por duas partes distintas. A
primeira parte, chamada de front-end, é composta por todos 0s processos que antecedem o
carregamento do combustivel no nicleo do reator. Nesse estagio estdo inseridas a mineracéo e
moagem do mineral; a conversao, no caso do uranio, do concentrado de U3;Og em UFg gasoso;

0 enriquecimento e a fabricacdo do combustivel propriamente dito.

A segunda parte do ciclo de combustivel é chamada de back-end e engloba todos os
procedimentos pos-descarregamento do material irradiado do ndcleo do reator. O manejo
desse combustivel irradiado pode ser por dois caminhos distintos: a deposi¢do direta em
algum tipo de repositério ou a realizacdo de alguma técnica de reprocessamento. Quando a via
da deposicdo direta é escolhida, o ciclo do combustivel é denominado aberto ou once-
through. O material passa por um periodo de resfriamento de no minimo 150 dias e, entéo, é

levado para o repositério.

Na segunda opcdo, o ciclo é denominado fechado e, apds ser retirado do nucleo, o
combustivel irradiado passa por um periodo de resfriamento que precede a extracdo dos
is6topos que eventualmente possam ser reutilizados na geragdo de energia (ACAR, 2013).
Atualmente, ha varios procedimentos que permitem o reprocessamento de combustiveis
nucleares irradiados. Podem ser citadas as seguintes técnicas: PUREX, UREX, TRUEX,
DIAMEX, SANEX, UNEX, GANEX, etc. Apos a execucdo do reprocessamento, 0 material
que ndo tiver utilidade, denominado High-Level Waste (HLW), é entdo encaminhado para um
repositorio permanente. Para este trabalho, as técnicas de reprocessamento mais relevantes
sdo a UREX e a GANEX. Na figura 2.24 é apresentado um fluxograma generalizado do ciclo

de combustivel nuclear.
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Figura 2.24 — Fluxograma do ciclo do combustivel nuclear (adaptado).
Fonte: Acar, 2013.

2.8 Métodos de reprocessamento de combustiveis nucleares

Nesta pesquisa, ja foi dito anteriormente que, entre os maiores desafios da engenharia
nuclear estdo 0 manejo e o gerenciamento do combustivel nuclear irradiado. 1sso porque esse
material é rico em is6topos de actinideos e produtos de fissdo que podem apresentar efeitos
extremamente deletérios a populacdo humana, a fauna e flora, além do meio ambiente. Outra
demanda que surge é com relacdo a questdo da proliferacdo de armas nucleares e ataques
terroristas. Ha ainda outros questionamentos de ordem técnica, relacionados a eficiéncia
energética das plantas nucleares e também da viabilidade econémica dos processos de
utilizacdo da matriz energeética nuclear (VON HIPPEL, 2010).
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A despeito desses aparentes entraves, o interesse pelo uso da matriz energética nuclear
tem ressurgido em varios paises. Esse interesse pode ser explicado pelos seguintes fatores: o
desejo global pela diversificacdo das fontes de combustivel, sobretudo pela reducao do uso de
recursos fosseis e a preocupacdo com relacdo a uma possivel ruptura do sistema de
suplementacdo energética; a volatilidade dos custos dos combustiveis fdsseis quando
comparados ao baixo custo do quilowatt-hora produzido através dos combustiveis nucleares; a
necessidade de mitigar as mudancas climaticas globais decorrentes da emissao de gases que
aceleram o efeito estufa e também, pela melhoria da qualidade do ar, uma vez que plantas
nucleares ndo emitem poluentes atmosféricos e, por Gltimo, devido a uma possivel transi¢do
para o uso do hidrogénio como uma fonte energética economicamente viavel. Desta forma, o
que torna a matriz nuclear interessante ndo € uma grande disponibilidade de recursos, mas
sim, a possibilidade do uso da tecnologia dos breeder reactors (reatores regeneradores) e 0
reprocessamento do combustivel recuperado do urénio ndo utilizado e do plutdnio produzido;
embora essa Ultima assertiva seja alvo de grande controvérsia, sobretudo com relacdo ao risco
de proliferacdo de armamentos nucleares (ADAMANTIADES et al., 2009).

H& diversos processos de separacdo quimica para realizar o reprocessamento de
combustiveis nucleares irradiados. O método mais utilizado é o PUREX (Plutonium Uranium
Reduction and Extraction) (IKEDA-OHNO, 2009). Nesse método, os isétopos de uranio e
plutbnio sdo extraidos através do uso de solventes organicos. No processo PUREX padrdo o
plutbnio e o uranio sdo completamente separados. O fundamento da técnica é a boa
solubilidade do nitrato de uranio e a baixa solubilidade dos produtos de fissdo e do nitrato de
pluténio (I11). Primeiro, o combustivel tem os produtos de fissdo e demais actinideos
extraidos através do uso de &cido nitrico; posteriormente, o uranio e o plutdnio sdo separados
pelo uso de uma solucdo de tri-n-butil fosfato (TBP) a 30% em querosene. Este estagio é
conhecido como particdo e envolve ainda o uso de sulfonato de ferro que permite a reducgéo
do pluténio (1V) e (VI) em plutdnio (I11). Uma vez que, o plutdnio ndo apresenta afinidade
com o extrator organico, acaba por se liquefazer, se separando do uranio. Em seguida, o
plutbnio passa por um processo de oxidagdo com nitrato de sédio e se torna plutdnio
hexavalente (V1). O fator de recuperacdo para os dois elementos € de 99,9%, sendo o fator de
descontaminacg&o do uranio 10" e do pluténio 108, respectivamente (YAMAURA, 1999). O
uranio recuperado pode entdo ser re-enriquecido, refabricado e seguir para realimentagdo de
um reator. O Pu produzido pode ser misturado com uranio natural ou esgotado, dando origem
a um MOX que é introduzido em um reator nuclear (ACAR, 2013) (DA SILVA, 2012).
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O metodo PUREX foi desenvolvido no Argonne National Laboratory e adotado pela
General Electric Company na planta de Hanford em 1951. Em 1952 o Knolls Atomic Power
Laboratory também desenvolveu a técnica PUREX junto ao Oak Ridge National Laboratory
(ORNL). Em 1954 foi inaugurada a grande planta de reprocessamento em Savannah River,
desde entdo, o conhecimento sobre o método PUREX se consolidou e tem sido
comercialmente usado em varias instalacfes de reprocessamento (ACAR, 2013) (BENEDICT
et al., 1981). Para o presente trabalho dois métodos de reprocessamento sdo particularmente
importantes, UREX+ e GANEX. Na figura 2.25 é mostrado um fluxograma do método
PUREX.

Rejeito
Actinideos+ Produtos da fissdo

Descontaminagao

PF Pu(IV)+Pu(V)+U

Reducdo

Pu(Ill) +U

Particao

Pu (1) RegU

Oxidagéo

Pu (VI)

| Gerenciamento
MOX de Rejeitos
o de todas as etapas

Figura 2.25 — Fluxograma do método de reprocessamento PUREX.

Fonte: Da Silva, 2012.
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2.8.1 Método UREX+

O método de reprocessamento UREX+ (Uranium Extraction) tem sido desenvolvido
pelo Argonne National Laboratory (ANL) conjuntamente com outros laboratérios vinculados
ao US Department of Energy (DOE) (DA SILVA, 2012) (REGALBUTO et al., 2004)
(VANDEGRIFT et al., 2004). O processo é constituido por cinco etapas de extracdo através
de solventes, produzindo sete fragcdes distintas do combustivel irradiado: (1) recuperacdo do
uranio, que pode ser classificado como low level waste (LLW); (2) eliminacdo do tecnécio
como high level waste (HLW); (3) retirada do iodo como HLW; (4) armazenagem do césio e
estroncio para decaimento e posterior deposicdo como LLW,; (5) extracdo do pluténio e
neptunio para producdo de MOX; (6) separacdo do americio e curio para producdo de
combustiveis de reatores rapidos ou para transmutacdo e (7) os demais produtos de fissdo
solUveis para deposicdo (REGALBUTO et al., 2004).

O uranio recuperado pelo método UREX+ pode atingir uma pureza de 99,95%, que lhe
permite ser utilizado na produgdo de combustivel reciclado. O tecnécio e o iodo atingem um
percentual de recuperacdo maior que 95%. Para os is6topos do césio e estrdncio o percentual
de recuperacao deve atingir 97%; isso de forma a permitir que a contribuicdo dos mesmos
para o calor de decaimento no repositorio esteja na mesma ordem de grandeza dos demais
produtos de fissdo. Com relagdo aos is6topos de plutbnio e neptlnio, o percentual de
recuperacao deve ser maior que 99%, permitindo o emprego desse material na composicéo de
MOX. Na figura 2.26 é representado um fluxograma simplificado do método UREX+ de
reprocessamento de combustiveis irradiados (DA SILVA, 2012) (VANDEGRIFT et al.,
2004).
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Rejeito
Actinideos+ Produtos da fissdo

UREX |—b

Cs Sr 4_| I—"PEI_“-{ MOX
NPEX I—b Pu Np :
| ¥
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I _ de Rejeitos
de todas as etapas
Figura 2.26 — Fluxograma do método de reprocessamento UREX+,

Tc

Fonte: Da Silva, 2012.

2.8.2 Método GANEX

O método de reprocessamento GANEX (Group Actinide Extraction) tem sido
desenvolvido pelo Commissariat a [ ’énergie atomique et aux énergies alternatives (CEA) que
¢ a entidade estatal francesa de assuntos nucleares. Basicamente, € um processo
hidrometalUrgico para o reprocessamento de combustiveis de reatores Geragcdo IV e
reciclagem homogénea de actinideos (MIGUIRDITCHIAN et al., 2008). O método é
composto de dois ciclos de extracdo que sdo precedidos pela dissolucdo do combustivel
irradiado em &cido nitrico. O uranio (IV) é extraido seletivamente a partir da solucdo de
dissolucdo antes da separacdo do grupo de elementos transuranicos (Np, Pu, Am, Cm) dos
produtos de fissdo; a separacdo do grupo ocorre entdo na segunda fase que antecede o estagio
de coconversdao (BARROS, 2014) (DA SILVA, 2012) (MIGUIRDITCHIAN et al., 2008). O
percentual de separacdo do uradnio na primeira fase do processo pode chegar a 99,99%. As
perdas de actinideos s&o estimadas em 0,5%, essencialmente Np, isso confere ao método um
percentual de recuperacdo de actinideos de 99,5%. Segundo alguns autores, a contaminagdo
por lantanideos (Nd, Sm e Eu), é proximo a 5% (BARROS, 2014) (DA SILVA, 2012)
(WARIN, 2010). O método GANEX tem uma boa aceitacdo por tratar-se de um processo nao-
proliferante. O desenvolvimento dessa técnica tem sido realizado na planta de
reprocessamento Atalante, em Marcoule, Franga (DA SILVA, 2012) (WARIN et al., 2008).
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As atividades dessa instalagdo foram iniciadas em 1992, como uma agdo multinacional,
envolvendo americanos, franceses e japoneses, com a finalidade de desenvolver a pesquisa
sobre a tecnologia de reprocessamento e reciclagem de combustiveis irradiados. Na figura
2.27 temos um fluxograma simplificado do método GANEX.

Combustivel
queimado
Dissolucao Refabricacao
do combustivel
4 ]7 Reprocessamento GANEX
U
Separac¢ao do urdnio——— — >

Pu+Np+Am+ Cm

- Separacao dos
actinideos

Lantanideos e
produtos de fissdo

Rejeitos
Figura 2.27 — Fluxograma do método de reprocessamento GANEX.
Fonte: Barros, 2014.
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3 SISTEMAS ANALISADOS

Para este estudo, se fez uso de sistemas ja projetados, modelados e avaliados em
estudos anteriores que serdo devidamente citados ao longo do texto. As andlises serdo
realizadas tomando como base um combustivel queimado segundo as caracteristicas de cada
sistema antecipadamente avaliado. Os combustiveis foram queimados para quatro sistemas
distintos: PWR, avaliado através do cddigo ORIGEN 2.1 (LUDWIG, 1999) (CROFF, 1980);
dois modelos de VHTR simulados no cédigo SCALE 6.0, via modulo TRITON 6 (DEHART,
2009) e ADS calculado pelo cédigo MONTEBURNS (MCNP/ORIGEN 2.1) (TRELLUE et
al, 1999). Considerando o material ap6s o descarregamento de cada sistema, parametros como
a composicdo isotopica, a radioatividade, a radiotoxicidade e o calor de decaimento foram
avaliados através do cédigo ORIGEN 2.1 até 10" anos. Utilizando o cédigo SCALE 6.0,
modulo KENO-V.a foram realizados estudos de criticalidade no repositorio temporario e,
usando o cddigo ANSYS, foram realizados estudos térmicos tanto no repositério temporario,
guanto em um repositorio geoldgico. As condicdes de queima de cada combustivel e algumas

caracteristicas relevantes dos mesmos sdo descritas nas se¢des que se seguem.

3.1 Combustivel do reator PWR

Nesta pesquisa, o combustivel irradiado de um reator PWR foi estudado e considerado
como uma referéncia. O combustivel bem como o reator adotado como referéncia sdo
descritos em benchmarks usados para validar o cédigo ORIGEN 2.1. Apesar de apresentar um
enriquecimento e uma queima abaixo dos valores empregados nos reatores atuais, representa a
maioria dos combustiveis armazenados atualmente e, portanto, sera bem representativo como
combustivel padrdo. O combustivel fresco era UO, enriquecido a 3,2% em peso de 2°U. A
gueima adotada foi 33000 MWd/tHM ao longo de trés anos, para uma poténcia térmica de
3800 MWt (CROFF, 1980). O comprimento total do elemento combustivel do reator PWR &
4,059 m e seu formato € um quadrado cujos lados medem 21,4 cm. Em cada arranjo ha um
conjunto de 17 x 17 barras, sendo que 264 destas barras sdo de combustivel; a massa total de
UQO, é 523,4 kg por elemento combustivel. As barras de combustivel do reator PWR tém um
comprimento total de 3,851 m e uma altura ativa de 3,658 m. O raio do combustivel mede
0,41212 cm, a espessura do gap 0,00526 cm e o revestimento 0,05834 cm. Uma descri¢do
mais detalhada de outros dados geométricos e de parametros neutrénicos operacionais desse
reator PWR podem ser encontrados no relatério ORNL/TM-6051 (CROFF et al., 1978). Os
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resultados de queima foram calculados através do cddigo ORIGEN 2.1 e um volume total de
1,0 tonelada métrica de combustivel irradiado foi considerado. E relevante salientar que o
codigo ORIGEN 2.1 ndo demanda por informacdes de geometria para realizar os calculos de
gueima, mas apenas a composicdo do combustivel e as massas totais de cada isétopo. Na
tabela 3.1 sdo mostradas as composic¢Bes isotopicas do combustivel do reator PWR nos
momentos do carregamento e da extracdo do reator, ap6s o periodo de irradiagdo (CROFF,

1980). Sdo consideradas as concentracGes dos principais actinideos e produtos de fisséo.

Tabela 3.1 — Concentrac6es dos principais actinideos e produtos de fissdo no
combustivel do reator PWR para uma queima de 33000 MWd/tHM ao longo de trés
anos, calculada pelo cédigo ORIGEN 2.1 (CROFF, 1980).

Nuclideo Fracdes em peso (%)

Carga Descarga
22Th - 2,07x10°
28y - 1,40x107
24y 2,90x10 1,80x10
25y 3,20x10° 7,97x10*
236y - 3,96x10™
238y 9,68x10* 9,44x10*
Z'Np - 4,31x10%
28py - 1,31x107
29y - 4,94x10™
240py - 2,36x10*
241py - 1,22x10"
Am - 3,25x10°®
220m - 1,47x1073
24Cm - 2,39x10°

93ZI’ _ _
“Tc - 7,66x107
129 - 1,77x107

135CS _ _
B7cs - 1,19x10*"
pm - 1,35x1072
BlSm - 1,33x 107
SEU - 1,43x 10°

3.2 Combustivel do reator VHTR

Os dois casos de reatores VHTR investigados nesta pesquisa adotaram como modelo
geométrico o nucleo de bloco prismatico. E oportuno ressaltar que esses dois casos tém a
mesma geometria, porém, diferem no combustivel com o qual foram alimentados. No
primeiro modelo de VHTR, chamado VHTR (UO,), o combustivel é UO, fresco enriquecido a
15% em peso de Z°U (DA SILVA, 2012). A queima adotada foi 97800 MWd/tHM ao longo
de trés anos, para uma energia térmica de 600 MWt (NERAC, 2002). Os célculos dessa
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queima foram realizados através do codigo SCALE 6.0, via médulo TRITON 6 em trabalhos
prévios ja divulgados (DA SILVA, 2012). Na tabela 3.2 séo indicadas as composi¢des desse

combustivel no ato do carregamento e na descarga, ap6s a queima.

Tabela 3.2 — Concentracg6es dos principais actinideos e produtos de fissdo no
combustivel do reator VHTR (UO,) para uma queima de 97800 MWd/tHM ao longo de
trés anos, calculada pelo codigo SCALE 6.0 (DA SILVA, 2012).

Nuclideo Fracdes em peso (%)

Carga Descarga

22Th - 1,11x10°"
28y - 2,56x107
24y - 1,52x10°
25y 1,50x10" 5,50x10°
236y - 2,56x10°
238y 8,50x10* 8,59x10*
“Np - 2,96x10"
238py - 1,25x10"
29py - 2,77x10°
240py - 8,13x10*
241py - 4,71x10*
Am - 1,46x107
220m - 3,29x10°
24Cm - 8,78x10°
%Bzy - 2,46x10"
®1¢ - 2,58x10"
129 - 4,65x10
135¢cs - 2,52x10"
B7cs - 4,16x10™
pm - 5,59x1072
BiSm - 9,36x10°
Sey - 4,23x10°®

No segundo modelo, denominado VHTR (Th-TU), foi calculada a evolugdo dos
parametros em um combustivel reprocessado pelo método UREX+ (REGALBUTO et al.,
2004) (VANDEGRIFT et al., 2004). O historico completo desse combustivel € o seguinte:
originalmente, o material irradiado foi removido de um PWR cuja queima era 33000
MW(d/tHM ao longo de trés anos e, entdo, encaminhado para uma piscina de resfriamento
durante cinco anos (COTA, 1996). Em seguida, o combustivel foi reprocessado. Na execugéo
do reprocessamento o material foi enriquecido com elevado percentual de torio e elementos
transuranicos, atingindo 13,24% de enriquecimento de material fissil, particularmente *°Pu e
#Ipy (DA SILVA, 2012). Com essa composicdo foram feitos os calculos de queima no
cédigo SCALE 6.0, via modulo TRITON 6. A configuracdo de queima foi a mesma
empregada no modelo anterior de reator VHTR. Posteriormente, os processos de decaimento

foram determinados pelo cddigo ORIGEN 2.1 que adotou um volume de 1,0 tonelada métrica
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de combustivel irradiado para ambos os casos de reatores VHTR. A figura 3.1 representa
aspectos da geometria simulada atraves do cdédigo SCALE 6.0. A tabela 3.3 contém as

composicdes do combustivel reprocessado antes e apos a queima.

moderador

,/// HHH“H.

| | ' |
(corte transversal do micleo) barras de controle ~ refrigerante combustivel B,C

(He)

(detalhe do bloco prismatico)

(corte longitudinal do nicleo)

Figura 3.1 — Perfis transversal e longitudinal do reator VHTR simulado no c6digo
SCALE 6.0.



Tabela 3.3 — Concentracg6es dos principais actinideos e produtos de fissdo no
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combustivel do reator VHTR (Th-TU) para uma queima de 97800 MWd/tHM ao longo

de trés anos, calculada pelo codigo SCALE 6.0 (DA SILVA, 2012).

Nuclideo Fracdes em peso (%)

Carga Descarga
22Th 7,59x10" 7,67x10"
23y - 3,25x10°
24y - 6,84x10"
2y - 1,49x10"
236y - 1,24x107
28y - 1,31x10°
ZNp 7,91x10" 3,98x10"
28py 4,19x10™ 9,95x10"
29y 1,22x10" 4,95x10°
240py 5,13x10° 5,01x10°
241py 2,77x10° 2,82x10°
Am 8,48x10™ 5,61x10"

220m 1,95x10° -
24Cm 7,77x10% 5,28x10"
%7y - 1,91x10*
®Tc - 2,36x10"
129) - 7,62x10%
135¢Cs - 3,68x10™
Bics - 4,28x10*
WWpm - 4,86x107
Bigm - 1,97x10
BSEY - 8,13x10°
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3.3 Combustivel do sistema ADS

O combustivel estudado para o caso do sistema ADS tem sua origem no reator PWR
da planta nuclear de Angra-1 (BARROS et al., 2015). Nesta instalacdo, o combustivel se
constitui de UO, com 3,1% de enriquecimento de **U em peso, a queima é 33000 MWd/tHM
ao longo de trés anos com uma energia térmica de 515 MWt (BARROS, 2014) (COTA,
1996). Apos sua retirada do nucleo do reator, 0 material é conduzido para uma piscina de
resfriamento e permanece por cinco anos nesse local. Posteriormente, admitiu-se que o
combustivel foi reprocessado pelo método GANEX (MIGUIRDITCHIAN et al., 2008). Para
evitar problemas advindos da alta criticalidade em fungéo da concentracdo de is6topos fisseis
(33U, *U, ®%Pu e pu), esse material foi diluido com 82% de tério, atingindo um
percentual de enriquecimento de 11,7% de material fissil (BARROS et al., 2015) (BARROS,
2014). A queima desse combustivel reprocessado foi calculada pelo cdédigo MONTEBURNS
e, que considerou 237600 MWd/tHM ao longo de vinte anos com uma energia térmica de 515
MWt (BARROS, 2014). Na execucdo dos calculos, o codigo MONTEBURNS usou 292
ciclos de 25 dias cada, com um numero inicial de 2000 particulas. A figura 3.2 ilustra a
geometria do sistema ADS simulada pelo codigo MONTEBURNS. A tabela 3.4 contém as
composic¢des desse combustivel antes e ap6s a irradiacao.

. .Per-r‘o para bijndagem . Chm:ﬂb;) refletor N I:l Chumbo éﬁ'igerante - I:l Combustivel
Figura 3.2 — Perfis longitudinal e transversal do sistema ADS simulado com o cédigo
MONTEBURNS.

Fonte: Barros et al., 2015.
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Tabela 3.4 — Concentrac6es dos principais actinideos e produtos de fissdo no
combustivel do sistema ADS para uma queima de 237600 MWd/tHM ao longo de vinte
anos, calculada pelo cédigo MONTEBURNS (BARROS, 2014).

Nuclideo Fracdes em peso (%)
Carga Descarga
22T 8,20x10* 6,88x10*
28y 3,78x107%° 7,66x10°
2y 2,82x10° 1,26x10°
2y 1,47x1073 1,81x10*
2%y 7,51x10™ 3,47x10%
28y 1,79x10*" 1,44x10"
“'Np 8,64x10™ 1,88x10™*
28py 3,38x10" 5,33x10*
29y 8,85x10° 1,41x10°
240py 3,02x10° 2,79x10°
241py 2,84x10° 4,75x10™
M Am 1,51x10* 4,09x10™
22C0m 4,73x 10 1,54x107
24Cm 5,43x 10 1,89x10*"
Bzr - 6,40x10"
®T¢ - 5,48x10"
129 - 2,42x10"
135¢Cs - 1,15x10°
Bics - 9,09x10*
Wpm - 6,51x107
Bigm - 6,28x 10

155Eu _ _

Basicamente, a geometria estudada inclui o alvo de spallation, que é constituido por
um cilindro de chumbo localizado na posi¢do central da montagem e o ndcleo subcritico do
equipamento. O acelerador de particulas tem o tubo do feixe representado por um cilindro de
raio 1,5 cm, posicionado axialmente sobre o centro do alvo de spallation. E oportuno dizer
gue nesse cilindro central também esta incluida a fonte de néutrons. O nucleo subcritico é
representado por um cilindro de volume 12 m® preenchido com um arranjo hexagonal
formado por 156 barras de combustivel. Cada uma dessas barras é um cilindro de 3,0 cm de
raio e comprimento de 400 cm. Essas barras s@o constituidas pelo combustivel reprocessado
pelo método GANEX que foi previamente caracterizado. Mais informagdes sobre o
combustivel aqui considerado e sobre a geometria descrita podem ser encontrados nas
respectivas referéncias (BARROS et al., 2015) (BARROS, 2014). Nos calculos, o codigo
ORIGEN 2.1 considerou um volume de 1,0 tonelada métrica de combustivel irradiado. A
tabela 3.5 contém um sumario das principais caracteristicas de cada sistema que foi analisado
nesta pesquisa. Nas tabelas 3.6 e 3.7 sdo apresentadas algumas propriedades fisicas relevantes

dos principais actinideos e produtos de fissdo investigados neste trabalho. Nas figuras 3.3, 3.4
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e 3.5 sdo mostradas as séries naturais de decaimento dos principais isétopos usados em

combustiveis nucleares, 2°U, 28U e 2?Th.

Tabela 3.5 — Principais caracteristicas dos reatores estudados.

Tipo de reator PWR®  VHTR (UO,)® VHTR (Th-TU)®  ADSY
Enrigquecimento 3,2 15,0 13,24 11,7
inicial de material
fissil (%)
Poténcia térmica 3800 600 600 515
(MW
Queima (GWd/tHM) 33 97,80 97,80 237,6
Tempo de queima 3,0 3,0 3,0 20,0
(ano)

(a) Croff, 1980; (b) Da Silva, 2012 e (c) Barros, 2014.



Tabela 3.6 — Propriedades fisicas dos principais actinideos estudados.

Nuclideo  Meia-vida Tipo de Principais emissées  Atividade  Calor de
(anos) decaimento de gamas especifica  decaimento
(Bakg)  (Wikg)
Z2Th 1,41x10"™ o+ 63,8 keV (0,26%) 4.059x10°  2.654x10°
fissdo 140,9 keV (0,02%)
espontanea
¥y 1,59x10° o+ 24keV (007%)  3565x10* 2,804x10™
fissdo 54,7 keV  (0,02%)
A 97,1 keV (0,02%)
espontéanea
U 247x10° o+ 532keV (012%)  2.302x10* 1,792x10™
fissdo 120,9 keV (0,03%)
espontanea 445 keV (3,0x10°°%)
U 7,04x10° o+ 1438 keV (11,0%)  7,996x10" 5994107
fissdo 163,3 keV (5,08%)
espontanea 185,7 keV (57,2%)
236 2,39x10’ o+ 49,5 keV (0,08%) 2393x10° 1,753x10°
fissdo 112,8 keV (0,02%)
espontanea L' keV (6,0x10°%)
'y 4,47x10° o+ 496 keV (0,06%)  1.244x10" 8508x10°
fissdo 113,5 keV (0,01%)
A 1879 keV (32,0%)
espontanea 2513 keV/ (65.3%)
“Np  2,14x10° o+ 27,7keV  (0,84%)  2.603x10° 2,070x1072
fissdo 29,4 keV  (14,1%)
espontanea S0 KeV (124%)
*%pu 8,60x10" o+ 435 keV (0,04%) 6,334x10* 5.,678x10°
fissdo 99,9 keV (7,0x10°%)
A 153 keV (9,0x107'%)
espontanea
“Pu 2,44x10° o 130keV (003%)  2.295x10 1,929x10°
38,7 keV  (0,01%)
51,6 keV  (0,03%)
“%Pu  6,58x10° o+ 452keV (0,03%)  8399x10™2 7,070x10°
fissdo 104 keV (7,0x10°%)
espontanea %0 keV (4,0x107%)
24py 1.32x10" B (2100%) 104 keV (1OXI07%) 3 811x10%° 1 294x10?
| (0 502452/) 114 keV (8.0x10°%) !
* ) 149 keV (2,0x10"%)
“Am  4,58x10° o+ 263keV  (227%)  1.269x10* 1.147x10°
fissdo 33,2keV  (0,13%)
A 59,5 keV  (35,9%)
espontanea 862 keV (3,6x10°%)
“’Cm  4,46x10™ o+ 44,1keV (0,03%)  1,258x10Y 1,212x10°
fissio 102 keV (3,0x10°%)
A 157 keV (1,0x10°°%)
espontanea 943 kev (=10°0%)
““Cm  1,81x10" o+ 42,8 keV (2,5x10:‘3‘%) 3,034x10™°  2,842x10°
fissdo 98,9 keV (1,0x107%)
A 153 keV (1,0x10°%)
espontanea  gig ey (7.2x107%)

Fonte: JAEA, 2016.



Tabela 3.7 — Propriedades fisicas dos principais produtos de fissdo estudados.

Nuclideo Meia-vida Tipo de Atividade especifica
(anos) decaimento (Bg/kg)

“'Pm 2,62 B 3,43x10™
Ey 4,75 B 5,20x10"
B'Cs 30,8 B 6,20x10"
ism 90,0 B 4,19x10%

*Tc 2,11x10° B 8,64x10°

*zr 1,61x10° B 9,42x10°
5Cs 2,30x10° B 1,25x10"

i 1,57x10’ B 6,22x10°

Fonte: IAEA, 2014.
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4 ANALISE DA COMPOSICAO E DOS PARAMETROS DE DECAIMENTO DOS
COMBUSTIVEIS

Os resultados obtidos através dos calculos realizados pelo cédigo ORIGEN 2.1 sdo
apresentados nos subitens que se seguem. Primeiramente serd feita uma analise da
composicédo isotopica dos combustiveis dos quatro sistemas no decorrer do tempo, apds sua
saida do nucleo. Nesta abordagem serdo acompanhados os actinideos maiores e menores,
além dos produtos de fissdo mais representativos para essa pesquisa. Em seguida, serdo
investigados 0s demais parametros pertinentes a este trabalho, a radioatividade, a
radiotoxicidade por ingestdo e inalacdo e o calor de decaimento. A abordagem adotada é
comparar inicialmente os resultados gerais dos parametros investigados para os combustiveis
oriundos dos quatro modelos de sistemas nucleares. Na sequéncia, é feita uma anélise
independente de cada modelo, levando em consideracdo a influéncia geral dos actinideos e
produtos de fissdo sobre os valores totais. Finalmente, é feita uma analise mais detalhada,
onde se considera a influéncia dos isdtopos mais relevantes para cada parametro, quer seja um

actinideo ou um produto de fisséo.

4.1 Composicao

A composicdo isotopica do combustivel nuclear varia ao longo do tempo, tanto no
periodo de irradiacdo, como também, durante o seu decaimento. Fatores como a queima, 0
tipo e poténcia de funcionamento do equipamento, o espectro de néutrons que induzem o0s
processos de fissdo e as secdes de choque para cada tipo de reacdo dos proprios isétopos do
material determinam o comportamento temporal do combustivel nuclear. A composicao
isotopica inicial do combustivel € o ponto de partida para que se possa entender a evolucao do
mesmo. De acordo com essa combinagdo de is6topos pode-se prever, com boa razoabilidade,

as mudancas que irdo transcorrer em funcao dos processos de irradiagéo.

Os reatores que operam no ciclo do uranio tém um combustivel constituido
principalmente de uranio natural, que € uma mistura de varios isétopos de uranio, destacando
24, U e *U. 0 **U é o principal is6topo fissil, sua concentracdo pode variar de 0,72%
para o uranio natural até 90% de acordo com o nivel de enriquecimento. Reatores que
funcionam no ciclo do tério tém o combustivel composto principalmente por ***Th e 23U ou

2%, Se o combustivel é derivado a partir de qualquer técnica de reprocessamento, haveréa
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outros isétopos gerados nos processos de transmutacdo que ocorrem a partir das reacfes de
fissdo (STACEY, 2007). Os actinideos que tém suas concentracBes analisadas para 0S
combustiveis de cada sistema estudado s&o: os férteis 22U e #**Th; os fisseis 2*°U e *U; os
isétopos do elemento plutdnio **®Pu, 2°Pu, 2*°Pu e 2*'Pu; os actinideos menores 2'Np, ***Am,
22Cm e #*“Cm. Essa colecdo especifica de istopos tem sido considerada por sua adoc&o em
outros trabalhos (BERDEGUEZ, 2012) (NEA, 2013) (BARROS, 2014) (BARROS et al.,
2015). Além desses actinideos, serdo consideradas também as variagdes nas concentracdes
dos seguintes produtos de fissdo: **'Pm, *°Eu, *¥'Cs, ***sm, “Tc, *zr, 1**Cs e '*I. Os quatro
primeiros isotopos de produtos de fissdo serdo tratados como de meia-vida médio-curta e 0s

outros como de meia-vida longa.

Nas tabelas 4.1 e 4.2 sdo apresentadas as massas produzidas ou transmutadas pelos
sistemas nucleares estudados para os isétopos de actinideos e produtos de fissdo de interesse
desta pesquisa. Os valores positivos indicam massas produzidas e os valores negativos massas
transmutadas. Esses valores representam a diferenca entre a massa de cada isotopo estudado
ao final de 107 anos e a massa do respectivo is6topo no momento de descarga do combustivel
do sistema de irradiacdo. De acordo com essas tabelas, nos combustiveis irradiados em
sistemas que operam com materiais reprocessados, VHTR (Th-TU) e ADS, ocorreu
transmutacdo ou producdo de maiores massas de isdtopos de actinideos e produtos de fissdo,
do que nos combustiveis que inicialmente eram compostos por UO, fresco. Essa observacgéo é

comprovada quando se analisa as figuras 4.1 e 4.2.

Tabela 4.1 — Varia¢des de massas dos actinideos nos combustiveis dos sistemas nucleares
estudados, calculadas pelo cédigo ORIGEN 2.1.

Sistema de irradiacéo

Nuclideo PWR VHTR (UO,) VHTR (Th- ADS
TU)

- Am (g) Am (g) Am (g) Am (g)
Th 1,61E+03 8,48E+03 1,30E+04 7,00E+03
23y 4,90E+00 2,22E+01 -3,24E+04 -7,66E+04
25U 5,13E+03 2,68E+04 5,49E+04 1,66E+04
238y 2,50E+04 - 1,54E+04 9,96E+03
2Np -3,64E+02 -2,66E+03 -2,52E+03 -1,45E+03
238py, -1,31E+02 -1,25E+03 -9,95E+03 -5,33E+03
239y -4, 94E+03 -2, 77E+04 -4,95E+04 -1,41E+04
240py -2,36E+03 -8,13E+03 -5,01E+04 -2,79E+04
24py -1,22E+03 -4,71E+03 -2, 82E+04 -4, 75E+03
21Am -3,25E+01 -1,46E+02 -5,61E+03 -4,09E+03
22Cm -1,47E+01 -3,29E+01 - -1,54E+02
24Cm -2,39E+01 -8,78E+01 -5,28E+03 -1,89E+03
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Figura 4.1 — Massas de actinideos transmutadas ou produzidas nos combustiveis dos

sistemas nucleares estudados, calculadas através do cédigo ORIGEN 2.1.

Na figura 4.1 é mostrado que no combustivel do sistema ADS se destacou a
transmutacdo de uma grande massa do isétopo 2**U e também massas de outros actinideos
maiores como **°Pu, **Pu e #*pu, além de actinideos menores como **Am e **’Cm. No
combustivel do reator VHTR (Th-TU) sobressaiu-se a transmutacdo de actinideos maiores,
especialmente isétopos do plutdnio, 2*°Pu, #°Pu e ?*'Pu, além do isétopo ***U. Destaca-se
também, a transmutagdo dos actinideos menores, ***Am e ?**Cm. De acordo com a figura 4.1,
por célculos do cddigo ORIGEN 2.1, houve ainda a producdo de massas de alguns is6topos.
No combustivel do sistema ADS destacou-se **U, 2®U e #*2Th. No caso do reator VHTR
(Th-TU), ocorreu uma grande geracdo de **U e também *®U e ***Th. Menciona-se a
producdo de massa do is6topo 2°U no combustivel do reator VHTR (UO,) e #**U no caso do
reator PWR.
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Tabela 4.2 — Variacgdes de massas dos produtos de fissdo nos combustiveis dos sistemas
nucleares estudados, calculadas pelo codigo ORIGEN 2.1.

Sistema de irradiacao

Nuclideo PWR VHTR (UO,) VHTR (Th- ADS
TU)
- Am (g) Am (g) Am (g) Am (g)
Pm -1,39E+02 -5,59E+02 -4,86E+02 -6,51E+02
15gy -1,43E+01 -4,23E+01 -8,13E+01 -
13cs -1,22E+03 -4,16E+03 -4,28E+03 -9,09E+03
Blgm -1,37E+01 -9,36E+01 -1,97E+02 -6,28E+02
“Tc -7.87E+02 -2,57E+03 -2,36E+03 -5,84E+03
Bzr - -2,43E+03 -1,89E+03 -6,33E+03
1%¢s 3,51E-02 -2 40E+03 -3,50E+03 -1,09E+04
129) -6,50E+01 -1,67E+02 -2,72E+02 -8,60E+02

De acordo com a tabela 4.2, em geral, as maiores massas de produtos de fissdo a serem
transmutadas foram para o combustivel irradiado no sistema ADS. Outra observacdo dessa
tabela ¢ que as massas transmutadas dos combustiveis dos reatores VHTR’s apresentaram
valores bem aproximados. Na figura 4.2 é indicado que, tanto para o sistema ADS, bem como
para os reatores VHTR’s, destacaram-se as massas transmutadas dos is6topos ***Cs, *¥Cs,
%7r e *Tc. No caso do combustivel oriundo do reator PWR, as maiores transmutacdes

ocorreram para as massas dos isotopos *¥'Cs e *Tc.

I PR
Pm-147 B ADS
Il VHTR (Th-TU)
u-155 | Il VHTR (UO)

Cs-137

Sm-151

Tc-99

Nuclideo

Zr-93

Cs-135

1-129

A R R AL B A LA E L B T
-10000 -8000 -6000 -4000 -2000 0
Massa transmutada (g)

Figura 4.2 — Massas de produtos de fissdo transmutadas nos combustiveis dos sistemas
nucleares estudados, calculadas através do codigo ORIGEN 2.1.
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4.1.1 Composicédo do combustivel do reator PWR

Na tabela 4.3 é mostrada a evolucéo isotopica do combustivel do reator PWR para 0s
isétopos de actinideos. Sdo apresentadas as massas totais para cada intervalo de tempo ap6s a

descarga do reator.

Tabela 4.3 — Composicdo isotopica dos actinideos no combustivel do reator PWR
calculada pelo codigo ORIGEN 2.1.

Tempo (anos)

Nuclideo Descarga 1,00E+01 1,00E+02 1,00E+03 1,00E+04 1,00E+05 1,00E+06 1,00E+07
m (9) m (9) m (9) m (9) m (9) m (9) m (9) m (9)

“Th  207E-04 140E-03 121E-02 122E-01 145E+00 180E+01 1,83E+02 1,61E+03

1,40E-03 2,93E-03 180E-02 3,41E-01 534E+00 4,35E+01 9,60E+01  4,90E+00

25U 797E+03 819E+03 821E+03 8,33E+03 9,46E+03 1,30E+04 133E+04 1,31E+04

9,44E+05 970E+05 9,70E+05 9,70E+05 9,70E+05 9,70E+05 9,70E+05 9,69E+05

“'Np  431E+02 4,50E+02 6,06E+02 145E+03 1,71E+03 1,66E+03 1,24E+03  6,73E+01
28Dy 131E+02 1,26E+02 6,20E+01  5,06E-02 - - - -
%Py 494E+03 517E+03 515E403 502E+03 3,87E+03  2,90E+02 - -
0Py 236E+03 2,37E+03 2,35E403 2,13E+03 821E+02  5,89E-02 - -
2Py 120E+03  7,72E+02 1,02E+01  1,555E-18 - - - -
“LAm  325E+01 5,06E+02 1,12E+03 2,67E+02  1,44E-04 - - -
2Cm  147E+01 - - - - - - -
Cm  2,39E+01 - - - - - - -

Analisando a tabela 4.3 percebe-se um aumento da massa do isétopo fértil ***Th,
principalmente no intervalo de tempo ap6s 10° anos. A provével causa desse incremento é a
transmutacdo do isétopo **°U, vida-média 2,39x10" anos, que decai através da emissdo de
particulas o.. Esse comportamento explica a reducéo do 2*°Pu, que tém vida-média 6,58x10°
anos e que, por decaimento a, gera o isétopo ***U. O aumento da massa do is6topo **U é um
processo decorrente da cadeia de transmutacdo do ***Th, quando esse absorve um néutron e,
por decaimento B, gera 0 2*U. O is6topo *°U apresenta um consideravel incremento de sua
massa ap6s 10* anos; a causa dessa variacio é o decaimento o que ocorre no isdtopo 2%y,
cuja a meia-vida é 2,44x10* anos. A massa de 2*U se manteve estavel no decorrer do tempo
considerado por esta pesquisa, isso se justifica diante da meia-vida do is6topo que é de
4,47x10° anos. A massa do ***Pu, meia-vida 13,2 anos, se reduz rapidamente, pois esse
isétopo, através de decaimento B, gera ***Am. O ***Am, meia-vida 458 anos, tem sua massa
aumentada sensivelmente no periodo compreendido entre 10 e 10° anos, principalmente pela
contribuicdo do ?**Pu; mas, apés 10° anos sua massa se reduz, isso em funcéo de seu

decaimento para 2’Np por emissdo de particulas . O isétopo *’Np tem uma meia-vida
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extensa, 2,14x10° anos, por isso apresenta reducdo de sua massa apenas no intervalo final de
tempo considerado por esta pesquisa, quando decai por emissdo de particulas o para ***Pa. O
is6topo 2**Pu tem toda sua massa transmutada ap6s 10° anos, isso porque, sua meia-vida é de
apenas 86 anos e 0 mesmo decai por emissao de o para 2*U. O is6topo **Cm decai em 163
dias e tem sua massa transmutada em 2*®Pu por decaimento a. Por Gltimo, o is6topo ***Cm,

meia-vida 18,1 anos, tem sua massa convertida em >*°Pu, por emissio o.

Na tabela 4.4 ¢ indicada a evolucédo isotopica dos principais produtos de fissdo para
esta pesquisa. Como se observa pelas massas, ha uma separacdo entre os is6topos de meia-
vida curta e aqueles de meia-vida longa. Como sera discutido posteriormente, os produtos de
fissdo de meia-vida médio-curta, participam intensamente dos processos de decaimento do
combustivel retirado do reator. Em geral, esse efeito se limita ao periodo compreendido entre
10? e 10%anos; como se vé na tabela 4.4, isso coincide com a presenca dos isétopos do **'Cs e
“pm. Os produtos de fissdo de meia-vida longa, embora sejam mais perenes, tém uma
participacdo ligeiramente menor sobre o0s processos de decaimento quando se compara com 0S
isétopos de vida mais curta, os principais produtos de fissdo de vida longa sdo o *Tc e *#I.
Com relagdo & auséncia do isotopo *Zr, se deve ao fato do c6digo ORIGEN 2.1 ndo lancar

sua contribuicdo no rol de is6topos.

Tabela 4.4 — Composicao dos produtos de fissdo no combustivel do reator PWR
calculada pelo codigo ORIGEN 2.1.

Tempo (anos)

Nuclideo Descarga 1,00E+01 1,00E+02 1,00E+03 1,00E+04 1,00E+05 1,00E+06 1,00E+07
m (g) m (g) m (g) m (g) m (g) m (g) m (g) m (g)

“'Pm  130E+02 9,90E+00  4,64E-10 - - - - -
SEu  143E+01 3,53E+00  1,22E-05 - - - - -
¥7Cs  120E+03 9,68E+02 121E+02  1,13E-07 - - - -
BISm  137E+01 127E+01 6,34E+00  6,19E-03 - - - -
®Tc  787E+02 7,87E+02 7,87E+02 7.84E+02 7,62E+02 568E+02 3,04E+01  5,80E-12
932!’ _ _ _ _ _ _ _ .
135¢cs - 714E-01 7,14E-01 7,14E-01 7,12E-01 6,93E-01 528E-01  3,51E-02
129 1,82E+02 1,82E+02 1,82E+02 1,82E+02 1,82E+02 1,82E+02 174E+02 1,17E+02




87

4.1.2 Composicédo do combustivel do reator VHTR (UO,)

Na tabela 4.5, é mostrada a evolucdo isotépica do combustivel do reator VHTR (UO,)
para 0s isOtopos de actinideos. Sdo apresentadas as massas totais para 0S respectivos
intervalos de tempo apds a retirada do material do reator. Na tabela 4.6, séo listadas as massas

dos produtos de fissdo para o caso desse reator.

Tabela 4.5 — Composicéo dos actinideos no combustivel do reator VHTR (UO,)
calculada pelo codigo ORIGEN 2.1.

Tempo (anos)

Nuclideo Descarga 1,00E+01 1,00E+02 1,00E+03 100E+04 100E+05 100E+06 1,00E+07
m (9) m (9) m (9) m (9) m (9) m (9) m (9) m (9)

232Th 1,11E-03 856E-03 7,57E-02 7,58E-01 8,35E+00 957E+01 9,64E+02 8,48E+03
233y 2,56E-03  126E-02 107E-01 170E+00 242E+01 1,98E+02 4,36E+02  2,22E+01
235 550E+04 549E+04 550E+04 557E+04 6,18E+04 8,11E+04 8,26E+04 8,18E+04
238 8,59E+05 8,59E+05 8,59E+05 8,59E+05 8,59E+05 8,59E+05 8,60E+05 8,59E+05
237Np 2,96E+03 3,04E+03 3,60E+03 6,80E+03 7,77E+03  7,54E+03 564E+03  3,05E+02
238p, 1,25E+03 1,20E+03 588E+02  4,80E-01 - - - -
29p, 2,77E+04 2,80E+04 2,79E+04 2,72E+04 2,11E+04 1,59E+03  8,76E-09 -
20py, 8,13E+03  8,15E+03 8,13E+03  7,39E+03  2,85E+03  2,04E-01 - -
21py, 4,71E+03 2,90E+03 3,82E+01  5,83E-18 - - - -
2Iam  1,46E+02  1,92E+03  4,23E+03  1,01E+03  5,43E-04 - - -
220m  3,29E+01  6,02E-06 - - - - - -
24cm 8,78E+01  598E+01  1,91E+00  2,09E-15 - - - -

O comportamento dos isétopos de actinideos no combustivel do reator VHTR (UOy) é
similar aquele observado para o combustivel oriundo do reator PWR. Isso ja deveria ser
esperado, pois, os dois combustiveis sdo iguais. De um modo geral, os actinideos menores
(neptdnio, americio e clrio) tém suas massas reduzidas até o intervalo 10* anos; isso, em
virtude de meias-vidas curtas. O is6topo **Cm decai muito rapidamente em #**Pu através de
emissdo de particulas a.. O is6topo ?**Cm (18,1 anos) tem massa transmutada para **°Pu até
aproximadamente 10° anos por decaimento o. Para o *Am h& um incremento de massa até
10? anos. Atribui-se isso ao decaimento do isétopo do plutdnio ***Pu (13,2 anos), através de
emissdo de particulas B~. Apés 107 anos, o **Am decai até 10* anos por emisséo de «,
gerando um incremento na massa de %*’Np. Em virtude de meia-vida longa, o isétopo **'Np,
s6 apresenta reducdo em sua massa apés 10° anos, quando decai por o para ***Pa. Com
relacdo aos isotopos de plutdnio, o 2%8p|) tem sua massa transmutada para 2*U, através de
decaimento o, até 10° anos. Embora o **°Pu receba uma pequena contribuic&o em decorréncia

da transmutacdo de 2**Cm, sua massa é convertida em *°U, por emissdo de o, até
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aproximadamente 10° anos. Na tabela 4.5, é visto que o is6topo “**Pu tem sua massa reduzida
a partir de 10° anos. Isso decorre da transmutacéo desse is6topo para **U como pode ser visto
pelos valores contidos na tabela 4.5. O %**Th tém significativo aumento de massa apés 10°
anos. Esse fato decorre da transmutacdo do ?*®U por emissdo de particulas o. Vale destacar
que ja foi comentada a contribuicdo do 2*°Pu no incremento de massa do ***U. As variagdes de
massa do isotopo **U decorrem do processo de regeneracdo do %**Th. O is6topo **®U manteve

sua massa estavel, principalmente, por sua meia-vida ser longa.

Tabela 4.6 — Composicao dos produtos de fissdo no combustivel do reator VHTR (UO5)
calculada pelo cddigo ORIGEN 2.1.

Tempo (anos)

Nuclideo Descarga 1,00E+01 1,00E+02 1,00E+03 100E+04 100E+05 100E+06 1,00E+07
m (9) m (9) m (9) m (9) m (9) m (9) m (9) m (9)

“Pm  550E+02 3,97E+01  1,89E-09 - - - - -
SEu  423E+01 1,05E+01  3,60E-05 - - - - -
¥Cs  4,16E+03 3,30E+03 4,13E+02  3,83E-07 - - - -
ISm  9,36E+01 8,66E+01 4,33E+01  4,23E-02 - - - -
¥Tc  257E+03 2,57E+03 2,57E+03 257E+03 2,49E+03 1,86E+03 9,92E+01  1,89E-01
BZr  246E+03 246E+03 2,46E+03 246E+03 2,46E+03 2,35E+03  1,56E+03  2,65E+01
5Cs  252E+03 2,52E+03 2,52E+03 2,52E+03 2,52E+03 2,45E+03  1,87E+03  1,24E+02
129) 465E+02  4,64E+02  4,64E+02  4,64E+02  4,64E+02 A462E+02  444E+02  2,98E+02
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4.1.3 Composicédo do combustivel do reator VHTR (Th-TU)

Na tabela 4.7 é indicado o comportamento isotdpico dos actinideos no combustivel
irradiado no reator VHTR (Th-TU). As massas totais dos isétopos sao indicadas em funcéo
dos respectivos periodos de tempo apds a retirada do material do reator. A tabela 4.8 contém a

composic¢do dos produtos de fissdo mais representativos para o combustivel desse reator.

Tabela 4.7 — Composicéo dos actinideos no combustivel do reator VHTR (Th-TU)
calculada pelo codigo ORIGEN 2.1.

Tempo (anos)

Nuclideo Descarga 1,00E+01 1,00E+02 1,00E+03 100E+04 100E+05 100E+06 1,00E+07
m (9) m (9) m (9) m (9) m (9) m (9) m (9) m (9)

“2Th  767E+05 7,67E+05 7,67E+05 7,67E+05 7,67E+05 7,67E+05 7,69E+05 7,80E+05
3,25E+04 349E+04 349E+04 3,47E+04 3,35E+04 2,35E404  2,52E+03  1,06E+02

25y 1,49E+03 150E+03 163E+03 2,88E+03 143E+04 537E+04 5,69E+04 564E+04
1,31E-01 4,08E-01 2,90E+00 2,78E+01 2,74E+02 253E+03 120E+04 154E+04

Z'Np  398E+03 4,16E+03 8,10E+03 3,04E+04 371E+04 3,61E+04 2,69E+04  1,46E+03

8Py 9,95E+03 9,20E+03  4,52E+03  3,69E+00 - - - -

2Py 495E+04 4,95E+04 4,94E+04 48TE+04 4,07E+04 334E+03  1,84E-08

0Py 501E+04 517E+04 546E+04 497E+04 192E+04  1,37E+00 - -

2Py 282E+04 1,74E+04 2,20E+02  3,50E-17 - - - -

“IAm  561E+03 162E+04 2,94E+04 7,00E+03  3,77E-03

242Cm _ _ _ _ _ _ _ _

2“Cm  5028E+03 3,60E+03 1,15E+02  1,26E-13 - - - -

Embora o combustivel do reator VHTR (Th-TU) seja oriundo da técnica de
reprocessamento UREX+, de uma forma em geral, o comportamento desse combustivel nao
divergiu dos demais materiais estudados. Uma ressalva deve ser feita para o caso do is6topo
%2Cm que nio teve massa indicada pelo calculo de queima no cédigo SCALE 6.0 e, por isso,
ndo teve sua evolucdo isotopica acompanhada pelos célculos do cédigo ORIGEN 2.1. O
44Cm teve sua massa reduzida até 10° anos, esse is6topo decai para **°Pu através de emiss&o
de particulas a.. A massa do is6topo **’Np teve um incremento de quase uma ordem de
grandeza entre a extragdo do material do reator e o tempo de 10* anos. Como se conclui da
tabela 4.7, isso pode ser explicado pela transmutacéo dos is6topos de ***Am por decaimento
a. Alias, 0 ***Am tem contribuicdes oriundas do ?*'Pu, que, por emissdo de B, se transmuta
para “*Am. Ainda com relagdo & massa de **’Np, percebe-se que ir4 decrescer somente apds
10° anos. Essa conclusdo é obvia, visto que o tempo de meia-vida desse is6topo é 2,14x10°
anos. O isétopo **°Pu, meia-vida 6,58x10° anos, transmuta sua massa por decaimento a., para
0 isétopo 2*°U, no intervalo compreendido entre 10 e aproximadamente 10° anos. O %**Pu ndo

contabilizou nenhuma contribuicdo em sua massa devido & transmutacdo do 2*’Cm, pelas
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razGes mencionadas anteriormente. Por isso, esse is0topo manteve sua massa estavel até 10
anos. Apés esse periodo, passou a transmutar-se para *>*U, através de decaimento «, até 10°
anos. O is6topo “*’Pu manteve sua massa estavel até aproximadamente 10* anos, apds esse
tempo, sua massa decaiu para **°U através de emissdo de particulas o. Isso corrobora o
incremento da massa de U indicado nos valores da tabela 4.7. A massa de ***Th nio
apresentou nenhuma variacdo significativa, provavelmente, ndo tenha acontecido
contribuices do isétopo **U. Com relagdo ainda ao ***Th, seu efeito regenerador sobre a
massa de 2**U foi extremamente discreto. Alids, a massa de 2**U passou por decréscimos,
notadamente, apés 10° anos. Esse fato ndo é dificil de ser explicado, pois seu tempo de meia-
vida é 1,59x10° anos, transmutando-se em ?**Th por decaimento o. Finalmente, percebe-se
um aumento da massa do is6topo **®U, embora ndo esteja contemplado na tabela 4.7, acredita-

se que esse incremento tenha ocorrido em funcéo do decaimento o dos is6topos de 2*2Pu.

Tabela 4.8 — Composicéo dos produtos de fissdo no combustivel do reator
VHTR (Th-TU) calculada pelo c6digo ORIGEN 2.1.

Tempo (anos)

Nuclideo Descarga  1,00E+01 1,00E+02 1,00E+03 1,00E+04 1,00E+05 1,00E+06 1,00E+07
m (9) m (9) m (9) m (9) m (9) m (9) m (9) m (9)
“Pm  486E+02 346E+01  1,63E-09 - - - - -
SEu  813E+01 2,01E+01  6,92E-05 - - - - -
B¥Cs  428E+03 3,40E+03 4,25E+02  3,95E-07 - - - -
BISm  197E+02 1,82E+02 9,12E+01  8,90E-02 - - - -
®Tc  236E+03 235E+03 2,35E+03 2,35E+03 2,28E+03 1,70E+03  911E+01  1,74E-11
BZr  191E+03 191E+03 1,91E+03 191E+03 190E+03 1,83E+03 121E+03  2,06E+01
¥Cs  368E+03 3,68E+03 3,68E+03 3,68E+03 3,67E+03 3,57E+03  2,72E+03  1,81E+02
129 762E+02 7,62E+02 7,62E+02 7,62E+02 7,62E+02 7,59E+02  7,20E+02  4,90E+02
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4.1.4 Composicédo do combustivel do sistema ADS

A tabela 4.9 contém a evolugdo isotdpica dos actinideos presentes no combustivel
extraido do sistema ADS. Cada isOtopo tem sua massa total indicada nos correspondentes
intervalos de tempo apoOs a retirada do combustivel do reator. A tabela 4.10 contém o0s

principais produtos de fissdo do combustivel do sistema ADS.

Tabela 4.9 — Composicao dos actinideos no combustivel do sistema ADS calculada pelo
codigo ORIGEN 2.1.

Tempo (anos)

Nuclideo Descarga 1,00E+01 1,00E+02 1,00E+03 100E+04 100E+05 100E+06 1,00E+07
m (9) m (9) m (9) m (9) m (9) m (9) m (9) m (9)

“2Th  6,88E+05 6,88E+05 6,88E+05 6,88E+05 6,88E+05 6,88E+05 6,89E+05 6,95E+05
7.66E+04 7,78E+04 7,78E+04 7,75E+04 7,45E+04 506E+04 1,60E+03  3,15E+01
U 181E+03 18lE+03 185E+03 221E+03 555E+03 1,76E+04 186E+04 1,84E+04
1,44E+03 144E+03 144E+03 146E+03 1,62E+03 3,07E+03  9,72E+03  1,14E+04
%'Np  1,88E+03 196E+03 3,03E+03 8,8lE+03 108E+04 1,07E+04 7,98E+03  4,32E+02
8Py 533E+03 507E+03 2,49E+03  2,03E+00 - - - -
9Py 141E+04 141E+04 141E+04 1,40E+04 121E+04 1,03E+03  567E-09
0Py 279E+04 2,85E+04 2,94E+04 2,68E+04 1,03E+04  7,39E-01 - -
2py 475403 2,94E+03 3,93E+01 7,20E-01  3,46E-01  2,24E-04 - -
“LAm  400E+03 582E+03 7,63E+03 1,83E+03 1,08E+01  6,73E-03 - -
2Cm  1,54E+02  2,82E-05 - - - - - -
2“Cm  1,80E+03 1,29E+03 4,11E+01  4,51E-14 - - - -

Os is6topos contidos no combustivel do sistema ADS também apresentaram um
comportamento bem semelhante aos demais casos ja citados. E importante mencionar que
esse combustivel, antes da queima, havia sido reprocessado pelo método GANEX. Analisando
os valores da tabela 4.9, nota-se que o isétopo 2**Cm, por ter meia-vida curta, 163 dias, decai
rapidamente, ndo tendo registro de sua massa ap6s 10 anos. A massa desse isétopo transmuta
para #*®Pu, via decaimento a. O outro isétopo do elemento crio, ?**Cm, decai até 10° anos,
também por emissdo o, para 2*°Pu. Alids, como é visto na tabela 4.9, o ?*Pu decai
rapidamente para *°U ap6s 10* anos. O **Am tem um consideravel incremento de massa pelo
decaimento do ?*!Pu através de emisséo de particulas p~, porém, entre 10% e 10° anos, o ***Am
transmuta para 0 2’Np via decaimento o.. Como mencionado outras vezes, o %’Np tem uma
meia-vida longa, transmutando para 2**Pa somente apés 10° anos. Entre os isétopos de
plutdnio, o *®Pu tem a menor meia-vida, 86 anos, decaindo por «, para >**U. Esse processo
ocorre até aproximadamente 10° anos. J& o ?*°Pu decai para 2°U imediatamente apés 10°
anos. Essa afirmacéo é coerente, pois o tempo de meia-vida do 2%%py é exatamente 2,44x10*

anos. Ap6s receber as contribuicdes decorrentes desse processo, a massa de “*U permanece



92

estavel, ndo apresentando alteracdes significativas. O aumento da massa de **U, que se torna
significativo ap6s 10* anos é atribuido a um possivel decaimento do **’Pu (meia-vida de
3,73x10%anos) através de particulas a. O isétopo 2**Th permaneceu praticamente estavel
durante todo o tempo de calculo, apresentando um pequeno incremento de massa proximo a
10" anos. A provavel causa disso é alguma transmutacdo do 2°U, que tem uma meia-vida de
2,39x10’ anos. Esse comportamento pode ter influenciado a massa do “**U, que ndo aumentou
pela regeneracio do **Th. Pelo contrério, ap6s 10° anos, sua massa decresceu. E um processo
também previsivel, visto que seu tempo de meia-vida é 1,59x10° anos, transmutando-se em

22%Th por decaimento a.

Tabela 4.10 — Composicao dos produtos de fissdo no combustivel do sistema ADS
calculada pelo cddigo ORIGEN 2.1.

Tempo (anos)

Nuclideo Descarga  1,00E+01 1,00E+02 1,00E+03 1,00E+04 1,00E+05 100E+06 1,00E+07
m (9) m (9) m (9) m (9) m (9) m (9) m (9) m (9)

“Pm  651E+02 4,64E+01  2,17E-09 - - - - -
155Eu _ _ _ _ _ _ _ _
¥Cs  0090E+03 7,22E+03 9,02E+02  8,38E-07 - - - -
ISm  6,28E+02 5,81E+02 2,91E+02  2,84E-01 - - - -
®Tc  584E+03 5B84E+03 584E+03 584E+03 565E+03 4,22E+03  2,26E+02  4,31E-11
%BZr  640E+03 640E+03 640E+03 640E+03 6,37E+03 6,12E+03 4,07E+03  6,90E+01
5Cs  1,15+04 1,15E+04 1,15E+04 1,15E+04 1,15E+04 1,12E+04 851E+03 565E+02
129 242E+03 2,42E+03 2,42E+03 2,42E+03 2,42E+03 2,41E+03 2,32E+03  1,56E+03
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4.2 Radioatividade

Na figura 4.3 ¢ apresentada a radioatividade emitida pelos quatro combustiveis até 10
anos. Percebe-se que o combustivel do reator PWR emite a menor radioatividade. O
combustivel do reator VHTR (UO,) emite radiacdo com valores intermediarios, mas uma
observagdo mais detalhada nos permite dizer que o perfil de radiacdo emitida pelo
combustivel desse reator tem uma forma semelhante ao perfil do reator PWR. Uma vez que
esses reatores sdo abastecidos com combustiveis semelhantes, diferindo no percentual de
enriquecimento, é uma constatacdo que deveria ser esperada. Em geral, a radioatividade
emitida pelos sistemas ADS e VHTR (Th-TU), apresentam valores quase similares. No
entanto, excetuando-se o periodo de tempo compreendido entre 3,0 x 10* e 7,5 x 10° anos, 0
combustivel do sistema ADS sempre emite menos radioatividade que o material do reator
VHTR (Th-TU).
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Figura 4.3 — Radioatividade total do combustivel para cada sistema.

Na figura 4.4 a radioatividade total de cada combustivel é normalizada pela
respectiva queima. Quando essa normalizacdo é feita, o combustivel do sistema ADS
apresenta uma consideravel alteracdo no perfil de sua curva e passa a ter um comportamento
muito préximo daquele apresentado pelo combustivel do reator PWR, que inicialmente se
mostrava menos radioativo. Essa observacdo é muito relevante, pois, como foram

consideradas massas iguais para os quatro sistemas investigados, o sistema ADS apresentou
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maior producdo energética por contetdo de combustivel e emitiu radiacdo em intensidade
muito proxima aquela do combustivel do reator PWR. Entre os instantes 1,0 x 10° e 2,0 x 10°
anos, o combustivel do sistema ADS apresenta um incremento na radiacdo, mas, apos isso, se

torna menos radioativo que os demais.
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Figura 4.4 — Radioatividade total do combustivel para cada sistema, normalizada pela

respectiva queima.
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Figura 4.5 — Radioatividade por actinideos do combustivel para cada sistema.
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Figura 4.6 — Radioatividade por produtos de fissdo do combustivel para cada sistema.

As figuras 4.3 e 4.5 mostram que os actinideos dominam os processos de emissao de
radiacdo, especialmente apés 10° anos, determinando a forma geral de cada curva. Quando
analisamos apenas a influéncia dos produtos de fissdo vemos que a radiacdo emitida pelo
material do sistema ADS se torna, ligeiramente, superior a radiacdo emitida pelo material do
reator VHTR (Th-TU). Isso € percebido pelo afastamento das duas curvas mostradas na figura
4.6. Com relacdo aos reatores PWR e VHTR (UO,), o comportamento médio é mantido.
Além disso, os produtos de fissdo dos dois reatores tipo VHTR apresentam uma forte

similaridade nos valores da radiacdo emitida pelos produtos de fissao.

Na figura 4.7 é mostrado que para o reator PWR 0s produtos de fissdo dominam a
emissdo de radioatividade até 2,0 x 10> anos. Apés esse periodo, os actinideos sdo
preponderantes até 10" anos. Os actinideos maiores dominam a emissao de radiacéo até 5,0 x
10° anos. A partir desse tempo, as emissdes de actinideos maiores e menores convergem. Na
figura 4.8 é mostrado que os isotopos do plutdnio dominam as emissdes radioativas.
Destacam-se 0s is6topos 2*Pu e 2*®Pu. De acordo com essa figura os isétopos do americio,

especialmente **Am, também colaboram significativamente com a emisséo de radiacao.



PWR

17
10 —— PWR Total
:_ = = PWR Actinideos
100 4= == — . PWRPF
E il T R + + + Actinideos Maiores
10° 1 SN Actinideos Menores
kel \
E N
] NI
= 10"+ e
@ E \o \.\
g 10 v T
g \ AN
% 10" \ —
'g TrTes \
g 10" e
\
10% \
o ] \
10 3 : ~
10° —
10° 10! 10° 10° 10 10° 10° 10’

Tempo (anos)

Figura 4.7 — Radioatividade total do combustivel do reator PWR.
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Figura 4.9 — Radioatividade por produtos de fissdo do combustivel
do reator PWR.

Observando a figura 4.9 é possivel notar que os isétopos do césio (***Cs e *¥Cs),
juntamente com o isétopo **’Pm, sdo fortemente radioativos, especialmente até 10 anos.
Apds 10° anos as emissbes radioativas sdo dominadas pelos isétopos de longa-vida,

destacando-se *°Tc, **°I, *"™Ba e *’Sm.
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Figura 4.10 — Radioatividade total do combustivel do reator VHTR (UQO,).
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A semelhanca do que ocorreu no caso do reator PWR, na figura 4.10 é mostrado que,
quando investigamos as emissdes radioativas do combustivel do reator VHTR (UO,), temos
inicialmente um predominio dos produtos de fissdo, até um pouco mais pronunciado, devido
ao afastamento das curvas. Porém, apés 10 anos, a hegemonia dos actinideos se evidencia.
Neste contexto, os is6topos do plutdnio, especialmente, ***Pu e %*®Pu, emitem uma intensa
radiacdo. Todavia, dois actinideos menores ndo devem ter negligenciada sua colaboracdo para
a radiacdo. O cUrio, através dos is6topos **Cm e 2**Cm, juntamente com o americio, **Am,
embora ndo dominantes, participam significamente com a radiacdo emitida até 20 anos. Ha de
destacar-se que, no caso do ***Am, a contribuicdo é extremamente intensa até 2,0 x 102 anos.
Além das assertivas anteriores, a figura 4.11 nos indica que, apés 10° anos, os actinideos
menores assumem um papel preponderante sobre a radiacdo, merecem destaque 0s is6topos
2"Np, ?°Th e ?Ac. A colaboragdo mais significativa dos actinideos maiores neste periodo ¢

relativa ao uranio, devido & colaboracdo dos is6topos U e #°U.
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Figura 4.11 — Radioatividade por actinideos do combustivel
do reator VHTR (UOy).
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Figura 4.12 — Radioatividade por produtos de fissdo do combustivel
do reator VHTR (UQO,).

Percebe-se na figura 4.12 que entre os produtos de fissdo, até aproximadamente 20
anos, um grupo de isétopos de vida médio-curta tem o predominio na emissao de radiacdo no
combustivel do reator VHTR (UO,). Merecem destaque **'Cs, **'Pm, *°Eu e *H. Apés 10°
anos é evidente o dominio dos produtos de fiss&o de vida-longa; destacam-se os is6topos *Tc,
%BMNb, #zr, 1**Cs e 1. Na figura 4.13 é mostrado que para o reator VHTR (Th-TU) a
radiacdo dos actinideos € sempre superior aquela oriunda dos produtos de fissdo. Excetuando-
se 0 periodo entre 10 e 10° anos, os actinideos maiores tém uma contribuicdo maior na
radiacdo que os actinideos menores, desde o instante da descarga até 5,0 x 10° anos. A partir
desse momento, as contribuicdes dos dois grupos sdo bem similares. Na figura 4.14 é
indicado que os isotopos de pluténio também tém uma prevaléncia na emissdo de radia¢do do
combustivel irradiado em um reator VHTR (Th-TU). Novamente, os isotopos **'Pu e 2*%pu,
merecem destaque. Mas, para o reator VHTR (Th-TU), hd uma forte influéncia de dois
isétopos de actinideos menores, **Cm e **Am que participam com uma contribuicio

significativa na radioatividade do material, desde a retirada do reator até o instante 10° anos.
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Figura 4.13 — Radioatividade total do combustivel do reator VHTR (Th-TU).
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Figura 4.14 — Radioatividade por actinideos do combustivel do reator VHTR (Th-TU).

Na figura 4.15 percebe-se que o perfil da radiacdo emitida pelos produtos de fisséo
para o reator VHTR (Th-TU) é muito similar ao perfil do reator VHTR (UO;). No caso do
reator VHTR (Th-TU) o predominio dos produtos de fissdo de vida médio-curta ocorre até
aproximadamente 6,0 x 10 anos. Destacam-se nesse periodo os is6topos do **'Cs, *4’Pm, com

colaboragdes significativas do *°Eu, **'Sm e *H. Apés 10° anos, os produtos de fissdo de
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longa-vida sdo hegemonicos, dominando as emissdes. Sao importantes para esse intervalo as

contribuicdes do *Tc, %zr, *™Nb e 2.
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Figura 4.15 — Radioatividade por produtos de fissdo do combustivel
do reator VHTR (Th-TU).

Conforme mostrado na figura 4.16, os produtos de fissdo tém um peso majoritario
sobre a radioatividade até aproximadamente 10? anos no combustivel irradiado no sistema
ADS. Apos, os actinideos passam a ser dominantes sobre a radioatividade. Os actinideos
maiores contribuem com uma parcela ligeiramente superior a parcela relativa aos actinideos
menores. Essa diferenca se mantém até 10° anos; quando, segundo os célculos, as
contribuicbes de ambos os grupos se tornam praticamente iguais. Através da figura 4.17
percebe-se que os isétopos do plutbnio, curio e americio, sdo mais decisivos para o calculo da
radioatividade até 10* anos. Merecem destaque, segundo a ordem, os isétopos ***Pu, 2#Cm,
22Cm e ?'Am. Para intervalos mais longos, os is6topos do tério, uranio e actinio se tornam

preponderantes. Devem ser citados os is6topos *°Ac, ?°Th, 23U e #'U.



Figura 4.16 — Radioatividade total do combustivel do sistema ADS.
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Figura 4.17 — Radioatividade por actinideos do combustivel do sistema ADS.
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Figura 4.18 — Radioatividade por produtos de fissdo do combustivel do sistema ADS.

Da figura 4.18 se pode concluir que, até 10% anos, o is6topo >*Sm, com colaboragées
do *Tc, ®™Nb, ®zr e '*Cs, dominam as emissdes de radiacdo. Entre 10? e 10% anos as
contribuices de dois isétopos em particular se tornam pronunciadas, sdo os casos do **'Cs e

Ypm. Apés 10° anos, os produtos de fissdo de longa-vida se tornam preponderantes,

destacando-se 0 *°Tc, ®*™Nb, #zr, 35Cs e 1%,
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4.3 Radiotoxicidade por ingestao

Na figura 4.19 é apresentada a radiotoxicidade por ingestdo relativa aos combustiveis
dos quatro sistemas até 107 anos. Percebe-se, por essa figura, que o combustivel do reator
PWR apresenta a menor radiotoxicidade por ingest&o até aproximadamente 5,0 x 10° anos. O
combustivel do reator VHTR (UO,) apresenta uma radiotoxicidade intermediaria, porém, sua
curva tem uma forma que também se assemelha muito a curva do reator PWR. Ha de notar-se
que, apés 2,0 x 10° anos, a radiotoxicidade por ingestdo desse reator tem uma tendéncia ao
crescimento. Os combustiveis oriundos dos reatores VHTR (Th-TU) e ADS, apresentam
radiotoxicidade por ingestdo de valores muito proximos. No entanto, o material retirado do
reator VHTR (Th-TU), em geral, apresenta-se com um potencial danoso maior. Apds 4,0 x
10° anos, o combustivel irradiado do sistema ADS mostra a menor radiotoxicidade por

ingestao.
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Figura 4.19 — Radiotoxicidade total por ingestéo para o combustivel para cada sistema.

Na figura 4.20 é mostrada a radiotoxicidade total por ingestdo para os combustiveis
irradiados nos sistemas nucleares analisados, normalizada pela respectiva queima. Percebe-se
que, apds a normalizacdo, o combustivel do sistema ADS tem uma radiotoxicidade por
ingestdo com valores muito similares aqueles apresentados pelos combustiveis dos reatores

PWR e VHTR (UO,). Uma vez que, a queima no sistema ADS é maior do que nos outros
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reatores, a utilizacdo desse equipamento na irradiacdo de combustiveis nucleares passa a ser
vantajosa quando comparada aos demais sistemas. De acordo com essa figura, entre 1,0 x 10°
e 1,5 x 10° anos, o combustivel do sistema ADS apresenta um incremento na radiotoxicidade

por ingestdo, mas, apos esse periodo, se torna 0 menos radiotoxico.
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Radiotoxicidade por ingestdo/Queima (m3 agua/GWdtHM
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Figura 4.20 — Radiotoxicidade total por ingestdo para o combustivel para cada
sistema, normalizada pela respectiva queima.

Observando as figuras 4.21 e 4.22 percebe-se que 0s actinideos sdo hegemonicos sobre
a radiotoxicidade por ingestdo, principalmente ap6s 10? anos. No entanto, para periodos
anteriores as contribui¢bes dos dois grupos, actinideos e produtos de fissdo, apresentam
valores bem proximos. A excecao € o reator PWR; nesse caso, os produtos de fissdo dominam
a radiotoxicidade por ingestdo na faixa inicial do tempo. Na figura 4.22 é indicado que 0s
produtos de fissdo do sistema ADS, proporcionalmente, contribuem mais para a
radiotoxicidade por ingestdo que os demais casos. Os reatores VHTR’s apresentam
contribuicdes similares por parte dos produtos de fissdo, mas, ap6s o tempo de 10° anos, os
produtos de fiss@o do reator VHTR (Th-TU) mostram uma radiotoxicidade por ingestdo maior
que aquela relativa ao reator VHTR (UQOy).
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Figura 4.21 — Radiotoxicidade por ingestéo por actinideos do combustivel

para cada sistema.
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Figura 4.22 — Radiotoxicidade por ingestédo por produtos fissdo do combustivel

para cada sistema.

Na figura 4.23 é mostrado que a radiotoxicidade por ingestdo do combustivel do reator
PWR ¢é dominada pelos produtos de fissdo até aproximadamente 10° anos. Depois, 0s
actinideos sdo sempre preponderantes sobre os valores desse parametro. Particularmente, 0s

actinideos maiores detém as maiores parcelas de contribuicdo para a radiotoxicidade por
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ingestdo. A excecdo ocorre somente nos periodos entre 60 e 10° anos e, também, logo apés
10° anos. Na figura 4.24 é indicado que os is6topos do plutdnio e americio sdo os
contribuintes majoritarios para a radiotoxicidade por ingestdo até 10° anos, destacam-se 0s
isatopos 2*Pu, 2*°Pu, #%Pu e **Am. Entre 10%até 10° anos, a contribuico do isétopo 2*°Pu se
torna extremamente significativa. Ap6s 10° anos, os actinideos menores como o neptunio,
actinio e o torio se tornam mais representativos. Is6topos como ?Ac, ?Th, #°Th e #*"Np sdo

0S mais relevantes.
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Figura 4.23 — Radiotoxicidade total por ingestdo do combustivel do reator PWR.
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Figura 4.24 — Radiotoxicidade por ingestéo por actinideos do combustivel
do reator PWR.
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Figura 4.25 — Radiotoxicidade por ingestéo por produtos de fisséo do combustivel
do reator PWR.
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Da figura 4.25 percebe-se que os produtos de fissdo de vida-curta dominam a
radiotoxicidade por ingestdo até 102 anos. Os isétopos **Cs, **'Cs, **’Pm e *°Eu sdo aqueles
que tém as maiores representatividades. Ap6s 10° anos, os produtos de fissdo de vida-longa

129| e

sdo preponderantes, notadamente, as contribuicdes dos isétopos %Tc sobre os valores da

radiotoxicidade por ingestéo.
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Figura 4.26 — Radiotoxicidade total por ingestdo do combustivel do reator VHTR (UO,).

Em conformidade com a figura 4.26, se vé que os produtos de fissdo do combustivel
do reator VHTR (UQO;) tém predominio sobre a radiotoxicidade por ingestdo até 50 anos apds
a retirada do reator. Para periodos mais longos, fica clara a hegemonia exercida pelos
actinideos sobre esse parametro. Através da figura 4.27, conclui-se que 0s actinideos maiores,
sobretudo pela contribuicdo dos isotopos de plutbnio, dominam esse processo até
aproximadamente 2,0 x 10° anos; todavia, os istopos de dois actinideos menores, americio e
cario, apresentam contribuicbes para a radiotoxicidade por ingestdo que ndo devem ser
desconsideradas. Para esse intervalo de tempo destacam-se o0s is6topos “**Pu e ?*'Pu, com
contribuicbes extremamente intensas sobre a radiotoxicidade por ingestdo; outros is6topos
como 2*°Pu e 2*%Pu, também tém grande representatividade. Como mencionado anteriormente,

a participacéo dos actinideos menores ***Am, *Am e **Cm n3o podem ser negligenciadas.
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Figura 4.27 — Radiotoxicidade por ingestédo por actinideos do reator VHTR (UQO,).
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E indicado através da figura 4.28 que os produtos de fissdo de vida médio-curta

participam intensamente da radiotoxicidade por ingestdo até 10° anos. As principais

contribuicdes advém dos isétopos **¥'Cs, **’Pm e > Eu. No caso do **’Cs, essa contribuicéo

perdura até 10° anos. Apds esse intervalo de tempo, se estabelece o predominio dos produtos

de fissdo de vida-longa, destacando-se os is6topos *2°1, “Tc, ***Cs, “*™Nb e *zr.
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Figura 4.28 — Radiotoxicidade por ingestao por produtos de fissdo

do reator VHTR (UOy).
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De acordo com a figura 4.29 os actinideos sempre prevalecem sobre os produtos de
fissdo quando se considera a radiotoxicidade por ingestdo no combustivel irradiado no reator
VHTR (Th-TU). Os actinideos menores tém uma contribuicdo total mais significativa do que
os actinideos maiores, desde o instante de extracdo do material do reator até 10" anos. A
excecdo a essa observacdo ocorre apenas no periodo entre 10% e 6,0 x 10* anos. Da figura
4.30, conclui-se que os isdtopos dos elementos curio e americio sdo os mais relevantes até 10°
anos. Destacam-se 0s is6topos “*Cm, **Am e **Am. Embora ndo sejam os mais
significativos, as contribuicées dos isotopos de plutdnio, **Pu, **°Pu e *'Pu ndo devem ser
negligenciadas. Apds o instante 10° anos, sio dominantes as contribuicdes dos isotopos dos
elementos tério, neptdnio e actinio. Os isétopos com maiores contribuicdes sdo *Th, *°Th,

237Np e 225AC.
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Figura 4.29 — Radiotoxicidade total por ingestdo do combustivel
do reator VHTR (Th-TU).
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Figura 4.30 — Radiotoxicidade por ingestéo por actinideos do reator VHTR (Th-TU).

Através da figura 4.31 percebe-se que os produtos de fissdo de vida médio-curta
colaboram intensamente com a radiotoxicidade por ingestdo até 10? anos no combustivel
irradiado no reator VHTR (Th-TU). As contribuigdes mais relevantes séo oriundas dos
isétopos *'Cs, *'Pm e **°Eu. No caso do *'Cs, essa contribuicdo se estende até 10° anos.

Depois desse periodo de tempo, se estabelece a hegemonia dos produtos de fissdo de vida-
longa, destacando-se os isétopos *#I, *Tc, 1**Cs, *™Nb e *zr.
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Figura 4.31 — Radiotoxicidade por ingestédo por produtos de fissdo
do reator VHTR (Th-TU).

Na figura 4.32 é mostrado que a radiotoxicidade por ingestdo do combustivel retirado
do sistema ADS é dominada pelos actinideos em detrimento dos produtos de fissdo. Pelos
célculos desta pesquisa, conclui-se que desde a retirada do material do reator, até 10° anos, as
contribuicbes de actinideos maiores e menores apresentam valores aproximados. No entanto,
ap6s 10 anos, ha uma prevaléncia dos actinideos menores. Em concordéncia com a figura
4.33, nota-se que os valores relativos aos isotopos de plutdnio e curio sdo 0s mais
participativos até 10? anos. Sobressaem-se os valores dos is6topos *®Pu, 2*°Pu, 2'Pu e *Cm.
Entre os instantes 2,0 x 10% e 2,0 x 10% anos, a participacéo dos istopos do elemento americio
tém uma contribuicdo destacada sobre os valores desse parametro; principalmente os isdtopos
2'Am e #3Am. Apos 10* anos, os is6topos dos elementos tério e actinio se tornam os mais

representativos. Os is6topos °Ac, °Th e 2°Th sdo os mais importantes.
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Figura 4.32 — Radiotoxicidade total por ingestdo do combustivel do sistema ADS.
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Figura 4.33 — Radiotoxicidade por ingestéo por actinideos do sistema ADS.
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Figura 4.34 — Radiotoxicidade por ingestédo por produtos de fissdo do sistema ADS.

E indicado através da figura 4.34 que os produtos de fissdo de vida médio-curta
exercem um predominio intenso sobre a radiotoxicidade por ingestdo até 10% anos no
combustivel irradiado no sistema ADS. As principais contribuicdes sdo originarias dos
is6topos *'Cs, **’Pm e *Sm. Relativamente aos isétopos **'Cs e ***Sm, suas contribuicdes se
estendem até, aproximadamente, 1,5 x 10° e 3,5 x 10° anos, respectivamente. Apds esse
intervalo de tempo, se estabelece a hegemonia dos produtos de fissdo de vida-longa,
destacando-se os is6topos *2°1, “Tc, **Cs, “*™Nb e “zr.
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4.4 Radiotoxicidade por inalacéo

Na figura 4.35 é mostrado que a radiotoxicidade por inalacdo do combustivel irradiado
no reator PWR é menor que a radiotoxicidade dos combustiveis dos outros reatores. Mais
uma vez, nota-se que o perfil do combustivel irradiado no reator VHTR (UO,) apresenta um
perfil que se assemelha bastante ao perfil mostrado pelo reator PWR, porém, os valores estdo
deslocados por varias unidades. O combustivel extraido do sistema ADS também tem uma
radiotoxicidade por inalacdo menor do que o combustivel oriundo do reator VHTR (Th-TU).
Ainda, de acordo com a figura 4.35 a excecdo a essa afirmacéo so € verificada no periodo de

tempo entre 3,0 x 10* até 9,0 x 10° anos.
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Figura 4.35 — Radiotoxicidade total por inalacao para o combustivel para cada sistema.

Na figura 4.36 é apresentada a radiotoxicidade total por inalacdo para os combustiveis
irradiados nos sistemas nucleares estudados, normalizada pela respectiva queima. Nesse caso,
o efeito da normalizagdo pela queima no combustivel do sistema ADS foi menos pronunciado
do que nos demais parametros investigados. Entretanto, a maior proximidade com a
radiotoxicidade por inalacdo dos combustiveis irradiados nos reatores PWR e VHTR (UO,) é
bastante perceptivel. Por essa figura, entre 2,0 x 10* e 1,0 x 10° anos, o combustivel do
sistema ADS apresenta um aumento na radiotoxicidade por inalacdo, mas, depois desse

periodo, se torna o menos radiotoxico.
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Figura 4.36 — Radiotoxicidade total por inalacdo para o combustivel para cada sistema,

normalizada pela respectiva queima.

Das figuras 4.37 e 4.38 conclui-se que as contribui¢des dos actinideos sdo superiores
as contribuicdes dos produtos de fissdo para a radiotoxicidade por inalacdo. Essa assertiva é
confirmada, principalmente, pela semelhanca entre as curvas contidas nas figuras 4.35 e 4.37,
respectivamente. Além do asseverado anteriormente, na figura 4.38, percebe-se que 0s
produtos de fissdo do combustivel extraido do reator PWR apresentam a menor contribuicao
para o computo total do pardmetro. Ademais, ha de observar-se a grande semelhanca que as
contribui¢des dos produtos de fissdo dos reatores VHTR’s apresentam. Por ultimo, nota-se
que os produtos de fissdo do combustivel oriundo do sistema ADS apresentam a
radiotoxicidade por inalagdo de maior intensidade.
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De acordo com a figura 4.39 os actinideos dominam a radiotoxicidade por inalagdo no
combustivel retirado do reator PWR. Os actinideos maiores prevalecem até 2,0 x 10° anos. A
partir desse instante, os actinideos menores se tornam mais significativos. Na figura 4.40 é
indicado que os isotopos do elemento pluténio tém uma contribuicdo majoritaria nos valores
da radiotoxicidade por inalacdo, destacam-se os is6topos 2*®Pu, %°Pu, *°Pu e 2**Pu. Porém,
até aproximadamente 10° anos, o is6topo do elemento americio **Am, apresenta uma
contribuicdo para esse parametro que ndo deve ser desconsiderada. Apés 2,0 x10° anos, a
participacdo de actinideos menores, como 0 neptdnio e também o tério, se tornam mais
relevantes. Nesse sentido, os is6topos ?°Th, #°Th e *’Np sdo os mais importantes. Devem
ser mencionadas as contribuicdes dos isétopos de uranio, 22U, 2*U, #°U e *U, além do

is6topo 2**Pu, no referido intervalo de tempo.
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Figura 4.39 — Radiotoxicidade total por inalagdo do combustivel do reator PWR.
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Figura 4.40 — Radiotoxicidade por inalacdo por actinideos do combustivel
do reator PWR.

Atraveés da figura 4.41 depreende-se que os produtos de fissdo de vida-curta e média
contribuem intensamente, com varios isétopos, para o valor da radiotoxicidade por inalacdo
no combustivel extraido do reator PWR. Até o instante correspondente a 10 anos, as
contribuicBes mais relevantes sio oriundas dos isétopos *'Cs, *3*Cs, **"™Ba, **’Pm, *°Eu e
ISm. Observando essa figura, percebe-se que no caso dos isétopos *’Cs, *'™Ba e *!Sm
essa contribuicdo se estende até o periodo compreendido entre 10° e 10 anos. Apds esse
intervalo de tempo, se estabelece a prevaléncia dos produtos de fissdo de vida-longa,

destacando-se os is6topos **Tc, **I e uma modesta colaboragdo do **'Sm.
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Figura 4.41 — Radiotoxicidade por inalacdo por produtos de fissdo do combustivel
do reator PWR.

Em conformidade com a figura 4.42, percebe-se que os actinideos sempre prevalecem
sobre os produtos de fissdo quando se analisa a radiotoxicidade por inalacdo no combustivel
irradiado no reator VHTR (UQO;). Em geral, os actinideos maiores tém uma contribuicdo total
mais significativa do que os actinideos menores, desde o instante de extragdo do material do
reator até 2,0 x 10° anos. Apds esse tempo, ha o predominio dos actinideos menores. Da
figura 4.43 conclui-se que os is6topos do elemento plutdnio tém a maior participacdo nos
valores da radiotoxicidade por inalacdo. Sdo preponderantes as contribuicdes dos is6topos
28py 2%py e *pu. Is6topos dos elementos clrio, americio e neptdnio apresentam
consideravel contribuicdo para esse parametro até 10° anos. Destacam-se 2**Am, 2*Am, #'Np
e 2**Cm. Particularmente, os is6topos *>Am e *'Np, tém suas contribuicdes estendidas até
aproximadamente 10° anos. Ap6s esse tempo, s&0 dominantes as contribuicdes dos isétopos
dos elementos tério, neptdnio e protactinio. Os is6topos com maiores contribuicdes sdo *°Th,
2%0Th, #'Np e **'Pa. Ha ainda, a participacdo de alguns isotopos de uranio em uma proporcéo

um pouco menor, citam-se 23U, U, 2°U, *°U e 28U,
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Figura 4.42 — Radiotoxicidade total por inalacdo do combustivel do reator VHTR (UO.,).
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Figura 4.44 — Radiotoxicidade por inalacdo por produtos de fissdo
do reator VHTR (UQO,).

Através da figura 4.44 depreende-se que os produtos de fissdo de vida médio-curta tém
a prevaléncia sobre a radiotoxicidade por inalacéo até o periodo compreendido entre 10° e 10*
anos no combustivel irradiado no reator VHTR (UQO,). Esse dominio é exercido por is6topos
como *¥Cs, 'Pm, 1*'™Ba, **Sm e **°Eu. Ap6s esse periodo, se estabelece o predominio dos

produtos de fissdo de vida-longa, destacando-se os isétopos *Tc, 2°1, #zr, *™Nb e 1*Cs.
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Figura 4.45 — Radiotoxicidade total por inalacdo do combustivel
do reator VHTR (Th-TU).

Na figura 4.45 é mostrado que os actinideos também dominam a radiotoxicidade por
inalacdo no combustivel irradiado no reator VHTR (Th-TU). Em geral, ha uma maior
contribuicdo dos actinideos maiores, mas, ap6s 10° anos, os actinideos menores tém uma
participacdo mais destacada. De acordo com a figura 4.46, conclui-se que os is6topos do
elemento pluténio dominam a radiotoxicidade por inalacéo até 2,0 x 10° anos. Os is6topos
mais relevantes sdo 2*®Pu, 2°Pu, *°Pu e 2*'Pu. Ap6s esse periodo, os is6topos dos elementos
t6rio e neptlinio sdo os mais representativos. Destacam-se o0s isotopos 2°Th, 2°Th e *'Np. Ha
também uma contribuic&o dos isétopos 23U e ***U nos valores desse parametro apés 2,0 x 10°
anos. Em concordancia com a figura 4.47, depreende-se que os produtos de fissdo de vida
médio-curta mantém a hegemonia sobre a radiotoxicidade por inalagdo, desde a extragdo do
combustivel irradiado no reator VHTR (Th-TU), até o perfodo compreendido entre 10° e 10°
anos. Essa prevaléncia ocorre em funcéo das contribuicdes apresentadas pelos isotopos **'Cs,
WWpm, B¥'MBa, By e *'Sm. Depois desse intervalo de tempo, ocorre o predominio dos

produtos de fissdo de vida-longa, destacando-se os isétopos **Tc, 21, 13Cs, *zr e “™Nb.
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Figura 4.46 - Radiotoxicidade por inalacdo por actinideos do reator VHTR (Th-TU).
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Figura 4.48 — Radiotoxicidade total por inalacdo do combustivel do sistema ADS.

Observando a figura 4.48 percebe-se a forte influéncia dos actinideos sobre a
radiotoxicidade por inalacdo no combustivel irradiado no sistema ADS. Através dos calculos
dessa pesquisa, conclui-se que os actinideos maiores tém uma participacdo mais significativa
nos valores da radiotoxicidade por inalacdo desse combustivel do que os actinideos menores.
Por esses calculos, observa-se que a prevaléncia dos actinideos maiores ocorre até o instante

10° anos. Apds esse tempo, prevalecem os actinideos menores.

Na figura 4.49 é indicada a contribuicdo de varios elementos nos valores da
radiotoxicidade por inalagcdo do combustivel irradiado no sistema ADS. Nos anos iniciais, 0s
isétopos de plutdnio predominam. S&o prevalecentes os isotopos “*Pu, 2°Pu, °Pu e **pu.
No entanto, as contribui¢cbes de alguns actinideos menores, clrio e americio, devem ser
consideradas. Destacam-se 0s is6topos 2**Cm, **Am e 2**Am. Apés 10° anos, 0 elemento
torio participa de forma preponderante sobre os valores da radiotoxicidade por inalagéo.
Sobressaem-se o0s is6topos “?Th, ?°Th e ***Th. Contudo, h4 contribui¢des dos elementos

uranio e neptdinio que também devem ser contabilizadas. Merecem citacio **U, 2*U e %'Np.
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Figura 4.49 — Radiotoxicidade por inalacdo por actinideos do sistema ADS.

A figura 4.50 também corrobora com uma observacdo ja feita anteriormente nesta
pesquisa, que € o fato de que os produtos de fissdo de vida médio-curta mantém a hegemonia
sobre a radiotoxicidade por inalacdo nos combustiveis irradiados. Isso também ocorre no caso
do sistema ADS. Como se percebe, a partir da retirada do material irradiado do reator até o
intervalo de tempo entre 10° e 10* anos, h4 o predominio desses produtos de fissdo de vida
médio-curta. Essa prevaléncia é decorréncia da acdo de is6topos como *’Cs, **’Pm, *'™Ba e
1ISm. Para intervalos posteriores, ocorre o dominio das contribuicdes dos produtos de fissdo

de vida-longa, destacam-se os isétopos **Tc, 21, 13°Cs, *zr e “™Nb.
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Figura 4.50 — Radiotoxicidade por inalacéo por produtos de fissdo do sistema ADS.
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4.5 Calor de decaimento

Na figura 4.51 é mostrado que o calor de decaimento para o combustivel oriundo do
reator PWR é menor quando comparado ao calor liberado pelos combustiveis irradiados nos
outros sistemas. O calor liberado do combustivel do reator VHTR (UO,), apresenta um valor
intermediério entre os casos estudados nesta pesquisa. A relacéo de valores entre os calores de
decaimento dos sistemas ADS e VHTR (Th-TU), repete o padrdo observado para 0s outros
parametros previamente estudados. Os valores do calor de decaimento para 0 combustivel do
sistema ADS sdo ligeiramente menores que os valores para o combustivel proveniente do
reator VHTR (Th-TU). A excecdo a essa observacao se localiza no intervalo de tempo entre
3,0 x 10* e 10° anos.
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Figura 4.51 — Calor de decaimento total do combustivel para cada sistema.

Na figura 4.52 o calor de decaimento total do combustivel de cada sistema nuclear
investigado € normalizado pela respectiva queima. De acordo com essa normalizacao, a curva
que descreve o comportamento do combustivel do sistema ADS apresenta uma significativa
reducdo nos seus valores, aproximando das curvas dos reatores PWR e VHTR (UO,). Essa é
uma importante observacdo, pois, para o sistema ADS, temos a maior queima para uma
quantidade de combustivel igual aos demais reatores estudados. Para o periodo compreendido

entre os instantes 1,1 x 10° e 1,1 x 10° anos, é observado um aumento no valor do calor de
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decaimento normalizado desse sistema; mas, apds esse instante, 0 combustivel do sistema

ADS se torna aquele a liberar a menor quantidade de calor.
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Figura 4.52 — Calor de decaimento total do combustivel para cada sistema, normalizado

pela respectiva queima.

Das figuras 4.53 e 4.54 conclui-se que os actinideos prevalecem nas emiss@es do calor
de caimento para todos 0s combustiveis. Uma pequena excecao a essa assertiva, ocorre para 0
combustivel irradiado no reator PWR. Para esse material, em periodos menores que 70 anos,
ha uma prevaléncia do calor oriundo dos produtos de fissdo. Apés 10% anos, todos 0s
combustiveis apresentam uma colaboracdo mais intensa dos actinideos sobre o calor de

decaimento, quando comparada com a participacdo dos produtos de fisséo.
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Figura 4.53 — Calor de decaimento por actinideos do combustivel para cada sistema.
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sistema.
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De acordo com a figura 4.55 nota-se que os produtos de fissdéo dominam os valores do
calor de decaimento do combustivel irradiado no reator PWR desde a extracdo do material até
aproximadamente 10° anos. Apds esse intervalo de tempo, os actinideos se tornam
preponderantes na liberacdo de calor. Quando se avalia a participacdo de cada um dos grupos
de actinideos, os célculos dessa pesquisa indicam que hd um predominio dos actinideos

maiores sobre o0s actinideos menores.
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Figura 4.55 — Calor de decaimento total do combustivel do reator PWR.

Na figura 4.56 € indicado que os isétopos do elemento plutdnio predominam na
emisséo de calor do combustivel oriundo do reator PWR até aproximadamente 5,0 x 10° anos.
As contribuicBes mais relevantes sdo devido aos isotopos *2Pu e **°Pu. H4 de destacar-se
ainda, a contribuic&o do is6topo ***Am. Ap6s esse tempo, ocorre a influéncia de uma série de
outros elementos, como o uranio, tério, neptinio e actinio. Nesse intervalo destacam-se 0s

isétopos *°U, 28U, 22Th, #°Th, #'Np e **Ac.
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Figura 4.56 — Calor de decaimento por actinideos do combustivel do reator PWR.

Pela figura 4.57 observa-se que a contribuicdo dos produtos de fisséo para o calor de
decaimento do combustivel irradiado no reator PWR decorre da agdo de inimeros is6topos.
Até 10° anos, ha uma prevaléncia dos is6topos de vida médio-curta, destacando-se **Cs,
BmBa, B¥'Cs, *'Pm, *°Eu, Ru, ®"Ru e *'Sm. Depois de 5,0 x 10° anos, a participagdo
dos produtos de fissdo de vida-longa se evidencia; as principais contribuicbes sdo em
decorréncia dos is6topos *Tc e *°I. H4 participagdes menores de outros isétopos, como **Cs

e 17sm.
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Figura 4.57 — Calor de decaimento por produtos de fissdo do combustivel
do reator PWR.

Em concordancia com a figura 4.58, nota-se que os produtos de fisséo tém um breve
dominio sobre o calor de decaimento do combustivel irradiado no reator VHTR (UO,). Essa
hegemonia perdura até 10 anos. Apds esse tempo, ha uma ampla prevaléncia dos actinideos
sobre os valores desse parametro. Conforme os calculos desta pesquisa, 0s actinideos maiores,
em geral, exercem um predominio sobre os actinideos menores. As excegdes a essa assertiva
ocorrem entre os tempos 2,0 X 10 e 2,0 x 10° anos e, depois, entre 2,0 x 10° e 3,0 x 10° anos.
Para esses periodos, ha uma ligeira prevaléncia dos actinideos menores sobre o0s actinideos

maiores.

Conforme se vé na figura 4.59, o elemento plutdnio apresenta a maior contribuicdo
para o calor de decaimento nesse combustivel, desde a extracdo do reator, até o tempo 3,0 X
10° anos. Os is6topos que participam mais intensamente nesse processo séo “*pu, 2°pu, 2*°pu
e *Pu. Nesse intervalo de tempo, alguns actinideos menores também apresentam
consideraveis participaces no valor do calor de decaimento, citam-se ***Am e ?*Cm. Ap6s
3,0 x 10° anos, observa-se a influéncia de vérios elementos sobre o calor de decaimento,
porém, numa propor¢do menos intensa. Nesse periodo se sobressaem o uranio, o torio, o
actinio e o neptdnio. Os is6topos mais relevantes sdo 22U, U, 2°U, #*Th, #°Th, ?'Ac e
237Np.
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Figura 4.58 — Calor de decaimento total do combustivel do reator VHTR (UO5,).
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Figura 4.59 — Calor de decaimento por actinideos do combustivel
do reator VHTR (UOy).
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Figura 4.60 — Calor de decaimento por produtos de fissdo do combustivel
do reator VHTR (UQO,).

Da figura 4.60 depreende-se a influéncia dos produtos de fissdo sobre o calor de
decaimento do combustivel irradiado no reator VHTR (UO,). Vérios elementos colaboram
com esse processo, destacando-se novamente, a acdo dos isdtopos de vida médio-curta. Para o
periodo de tempo que se estende da extracdo do combustivel do reator até 4,0 x 10° anos, s&o
mais relevantes as contribuicées do **'™Ba, *'Cs, *’Pm, **°Eu, **!Sm e *H. Ap6s esse tempo,
a participacdo dos produtos de fissdo de vida-longa se evidencia. As principais contribuicGes

s30 em decorréncia dos is6topos *Tc, ®*™Nb, *¥*Cs, #zr e 1.
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Figura 4.61 — Calor de decaimento total do combustivel do reator VHTR (Th-TU).

Na figura 4.61 percebe-se que os actinideos predominam na emissdo de calor do
combustivel extraido do reator VHTR (Th-TU). Através dos célculos desta pesquisa,
constatou-se que ha uma prevaléncia dos actinideos menores sobre os actinideos maiores. A
excecdo a esse fato ocorre no intervalo de tempo entre 10° e 10° anos, quando os actinideos
maiores se sobressaem. A figura 4.62 corrobora com a forte influéncia exercida pelos
actinideos menores sobre o calor de decaimento do combustivel retirado do reator VHTR (Th-
TU). Até 10% anos, os elementos crio e americio participam decisivamente nos valores desse
parametro. Nesse mesmo intervalo, ha ainda uma significativa parcela de calor emitido por
isétopos de plutonio. Destacam-se os isétopos 2**Cm, **Am, #*®Pu e #*Pu. Apé6s 10° anos
varios elementos participam da emissdo de calor de uma forma mais significativa, em geral, a
maioria deles sdo actinideos menores. Devem ser citados os isétopos **Ac, ?°Th, #°Th,
233Th, 233 o 237Np.
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Figura 4.62 — Calor de decaimento por actinideos do combustivel

do reator VHTR (Th-TU).

Observando a figura 4.63 nota-se como 0s produtos de fisséo contribuem com o calor
de decaimento do combustivel irradiado no reator VHTR (Th-TU). Vaérios elementos
participam do processo, destacando-se uma vez mais, a acdo dos isotopos de vida médio-
curta. Para o intervalo de tempo que se estende da retirada do combustivel do reator até 4,0 x
10° anos, sd0 mais importantes as contribuicdes do **"™Ba, **'Cs, *’Pm, *°Eu, *'Sm e °H.
Apdbs esse tempo, a participacdo dos produtos de fissdo de vida-longa se evidencia. As

principais contribuicdes s&o em decorréncia dos isétopos **Tc, *™Nb, *°Cs, *zr e 2.
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Figura 4.63 — Calor de decaimento por produtos de fissdo do reator VHTR (Th-TU).

Analisando a figura 4.64 percebe-se que os actinideos dominam a emisséo de calor do
combustivel oriundo do sistema ADS. No caso desse sistema, 0s actinideos maiores sdo 0s
mais representativos. Como ocorrido para o reator VHTR (Th-TU), apenas entre 10° e 10°
anos, € que os actinideos menores se tornam prevalecentes. Na figura 4.65 é mostrado que
varios elementos contribuem de forma significativa para os valores do calor de decaimento do
combustivel irradiado no sistema ADS, porém, os is6topos do plutbnio exercem a maior
influéncia sobre esse parametro. Até 10° anos destacam-se o plutdnio, o americio e o curio.
Devem ser citados os is6topos 22Pu, Z°Pu, 2*°Pu, ***Am, 2**Cm e 2**Cm. Ap6s esse periodo,
destacam-se os elementos torio, actinio e alguns isétopos do uranio. Sao relevantes, ***Th,
230Th, 225AC, 232U, 233U e 237U.
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Figura 4.64 — Calor de decaimento total do combustivel do sistema ADS.
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Figura 4.65 — Calor de decaimento por actinideos do combustivel do sistema ADS.
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Figura 4.66 — Calor de decaimento por produtos de fissdo do combustivel
do sistema ADS.

Pela figura 4.66 observa-se que a contribuicdo dos produtos de fisséo para o calor de
decaimento do combustivel irradiado no sistema ADS decorre da acdo de inimeros is6topos.
Até 5,0 x 10% anos, ha uma prevaléncia dos is6topos de vida médio-curta, destacando-se
B3mBa, B'Cs, *'Pm e 'sm. Apés 5,0 x 10° anos, a participacdo dos produtos de fissdo de
vida-longa se evidencia; as principais contribuicdes sdo em decorréncia dos isétopos **Tc,

135Cs, B™Nb, *zr e 1?°I. Ha participacdes menores de outros isétopos, como **'Sm e ¥'Rb.
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5 ESTUDO DA CRITICALIDADE DOS COMBUSTIVEIS DOS SISTEMAS

O estudo da criticalidade esta entre os principais fatores de seguranca quando se trata
do manuseio, transporte e armazenagem de combustiveis nucleares. No Brasil, a Comisséo
Nacional de Energia Nuclear (CNEN), através da norma CNEN-NE 5.02, secdes 6.2 e 6.3,
determina os requisitos especificos para a armazenagem de elementos combustiveis nédo-
irradiados e irradiados, respectivamente (CNEN, 2003). Por essa norma, 0s combustiveis
nucleares devem ser sempre armazenados em estado de subcriticalidade (Kess < 1,0) quer seja
em condicdo de operacdo normal ou na condicdo excepcional de um acidente. Na tabela 5.1
séo especificados os valores do ket determinados pela norma para cada situagédo. Obviamente,
dentro do escopo desta pesquisa, interessa o limite estipulado para combustiveis irradiados em

condicdo de operacdo normal, ke = 0,95.

Tabela 5.1 — Valores de K¢ para armazenagem de combustiveis nucleares.
Condicdo do combustivel Condicdo de operacdo Ker (CNEN-NE-5.02)

normal 0.95

nao-irradiado acidente 0.98
normal 0.95

irradiado acidente 0.95

Fonte: CNEN, 2003.

Neste trabalho em particular, o interesse do estudo esteve centrado em comparar 0
comportamento dos combustiveis queimados em sistemas inovadores com um combustivel de
um reator PWR padrdo. Entdo usou-se um repositério de tamanho fixo para todos os sistemas,
de forma que se pode comparar o valor do K obtido ao se armazenar o combustivel de cada

um dos sistemas investigados com o valor do padréo adotado.

5.1 Descricéo dos modelos

A criticalidade dos combustiveis de cada sistema estudado foi calculada atraves do
codigo SCALE 6.0, via modulo KENO V.a, usando as secdes de choque contidas na
biblioteca ENDF/B-VII, para 293 gera¢cdes com 1000 néutrons por geracdo e observada a
pertinéncia em relagdo a respectiva norma. O modulo KENO V.a foi utilizado por possuir em
seu pacote o recurso SEARCH, que permite a otimizacdo de geometrias ao se realizar
avaliagOes de criticalidade. Na modelagem dos elementos combustiveis foram adotadas as

composicdes isotopicas mostradas nas tabelas 3.1 a 3.4 na descarga. Procurou-se padronizar a
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geometria dos elementos combustiveis tomando como base as dimensdes pertencentes ao
arranjo do reator PWR que foi adotado como referéncia. Na tabela 5.2 s&o descritas as
informacBes geométricas mais relevantes para os elementos combustiveis de cada sistema e 0
percentual de material fissil remanescente nos mesmos. Na figura 5.1 sdo mostradas as
representacfes geométricas dos elementos combustiveis de cada sistema conforme a
simulacdo realizada no cdédigo SCALE 6.0. Nos célculos admitiu-se que esses arranjos
estavam mergulhados em uma piscina de agua leve com boro na proporcao de 456 ppm, cujos
lados medem 7,55 m e profundidade de 11,677 m. Na modelagem foi considerado que sobre
0 topo dos elementos combustiveis havia uma coluna de agua de 7,71 m de altura e que
abaixo dos mesmos havia uma coluna de 31 cm de altura até o fundo da piscina de
armazenagem. A figura 5.2 mostra um corte longitudinal de um elemento combustivel do
sistema PWR dentro da piscina de armazenagem de combustivel irradiado. Nos casos dos
sistemas VHTR’s ¢ ADS considerou-se que os elementos combustiveis estavam envoltos por
um contéiner metélico quadrado de aco carbono de 22,0 cm de lado, altura de 3,677 m e 0,25
cm de espessura. O emprego desses contéineres ocorreu em virtude da necessidade de se
separar 0s materiais refrigerantes de cada sistema do contato direto com a dgua do repositorio
temporario e também para se evitar reacdes com o carbono presente na estrutura do elemento
combustivel dos sistemas VHTR’s. Assim, os elementos combustiveis foram colocados
centrados dentro desses contéineres metalicos e o espaco restante foi preenchido pelos
respectivos fluidos refrigerantes, ou seja, hélio para os sistemas VHTR’s ¢ chumbo para o
ADS.

Tabela 5.2 — Configuracgdes geométricas adotadas para andlise de criticalidade.

Sistema Material Dados geométricos

fissil Dimensao do Barras totais Raio  Revestimento  Altura Pitch

(%) arranjo (cm)  (combustivel)  (cm) (cm) (cm) (cm)
0,47

PWR 1,41@ 21,59 x 21,59 289 041 (zircaloy-4) 3657 1,265
0,36

VHTR(UO) g 74®  2159x 21,59 210 035  (grafite) 3657 1,265
0,36

VHTR (Th-TU) 17170 21,59 x 21,59 210 035  (grafit) 3657 1,265
0,30

ADS 9,739 21,59 x 21,59 256 0,28 (zircaloy-4) 3657 1,265

@ calculado por ORIGEN 2.1; ® calculado por SCALE 6.0; © calculado por MONTEBURNS.
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W He (fluido refrigerante) I fluido refrigerante
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Figura 5.1 — Elementos combustiveis adotados para analise de criticalidade simulados no
codigo SCALE 6.0.
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Figura 5.2 — Corte longitudinal de elemento combustivel do sistema PWR dentro da
piscina de armazenagem simulado no cédigo SCALE 6.0.
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5.2 Calculo da criticalidade para lotacdo da piscina de armazenagem

Na tabela 5.3 sdo mostrados os valores obtidos para a criticalidade de 1225 elementos
combustiveis colocados na piscina de armazenagem para 0s quatros sistemas estudados. Esse
numero de elementos combustiveis corresponde a uma razdo de ocupacdo de 97,8% da
capacidade de uma piscina de armazenagem de combustivel irradiado semelhante aquela
utilizada na planta nuclear de Angra-l, onde cabe um total de 1252 elementos combustiveis
(KREMPEL et al., 2009). Excetuando-se os elementos combustiveis do sistema ADS, todos
os demais casos atenderam os limites propostos pela respectiva nhorma de armazenagem de

combustiveis.

Tabela 5.3 — Criticalidade para lotacdo da piscina de armazenagem temporaria
calculada pelo c6digo SCALE 6.0.

Sistema Elementos Massa total Volume total Densidade estimada Ketf + O ket
(totais) (10°kg) (10 m®) (10% kg/m®)
PWR 1225 6,433 6,135 10,485 0,834 + 0,002
VHTR (UOy) 1225 3,962 3,962 10,933 0,921 + 0,002
VHTR (Th-TU) 1225 3,969 3,969 10,957 0,911 + 0,003
ADS 1225 3,345 3,345 10,532 1,115 £ 0,002

Uma forma de verificar a pertinéncia dos célculos de criticalidade de um c6digo em
relagdo aos limites impostos por uma norma local é através do limite subcritico superior
(Upper Subcritical Limit — USL) ou Ksfe (PEGRAM JR, 1998) (SALOME et al., 2015). Este
método aplica um célculo estatistico da tendéncia do valor de k e de suas respectivas
incertezas como um ajuste linear de uma colecdo de valores de um benchmark obtidos pelos

calculos do codigo. Para determinar o valor do Ksre eEmprega-se a seguinte expressao:

Ksafe = normakeﬁ - B - 2.0medio (23)

Onde,

Mk = valor exigido pela norma;

B = valor do desvio em relacdo ao valor esperado do cddigo;

Omedio = desvio padréo do valor de ke calculado pelo codigo.



146

O valor de B € calculado pela seguinte equacao:

B=|1- medio | (24)
Onde,
médiol ¢ = média dos valores calculados pelo codigo SCALE 6.0/KENO V.a.

Assim, de acordo com os valores da tabela 5.3, temos:

ek et = 1,115 + 0,002
B =0,115
Ksate = 0,831

O resultado obtido indica que para manter o estado de subcriticalidade exigido pela

norma brasileira para os elementos combustiveis irradiados oriundos do sistema ADS, deveria

haver um valor do ks Sempre abaixo de 0,831, quando utilizado o cddigo SCALE 6.0/KENO
V.a e a biblioteca de dados ENDF/B-VII.
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5.3 Calculo da criticalidade para ocupacao relativa da piscina de armazenagem

Na tabela 5.4 é apresentada a criticalidade para uma ocupacdo relativa da piscina de
armazenagem, ou seja, calculou-se o nimero de elementos combustiveis de cada sistema que
produziria uma criticalidade semelhante aquela do sistema PWR para a ocupacao de 97,8%
da piscina de armazenagem de referéncia. Esses calculos foram executados através da
ferramenta SEARCH do moédulo KENO V.a do cédigo SCALE 6.0. Na figura 5.3 é mostrada
a relacdo entra a massa de cada sistema e a massa do sistema PWR que foi adotado como
padrdo. Essas relacdes entre as massas estocadas eram previstas, principalmente devido as
diferencas entre os percentuais de material fissil e também de queima a que cada sistema foi
submetido.

Tabela 5.4 — Criticalidade para ocupacéao relativa da piscina de armazenagem calculada
pelo cédigo SCALE 6.0.

Sistema Elementos Massa total Volume total Densidade estimada  Keft + G et
(totais) (10°kg) (10 m®) (10% kg/m®)
PWR 1225 6,433 6,135 10,485 0,834 £ 0,002
VHTR (UOy) 960 3,095 2,825 10,956 0,831 + 0,003
VHTR (Th-TU) 960 3,095 2,825 10,956 0,829 + 0,003
ADS 844 2,307 2,197 10,501 0,830 £ 0,002
1,01
09
0,8 —
071
s
£ 061
[ (0,481) (0,481)
= 0
§ 0. (0,359)
03
02
01
004
PWR VHTR (UO) VHTR (Th-TU) ADS
Sistemas

Figura 5.3 — Massas relativas dos sistemas dentro da piscina de armazenagem
comparadas ao sistema PWR.
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Figura 5.4 — Criticalidade dos combustiveis na piscina de armazenagem no tempo
calculada pelo cddigo SCALE 6.0.

A figura mostra o comportamento temporal da criticalidade dos carregamentos de cada
um dos combustiveis dentro da piscina de armazenagem. Esse estudo foi realizado de acordo
com o numero de elementos combustiveis indicados na tabela 5.4 e sua duracdo foi da
descarga de cada um dos sistemas nucleares investigados até aproximadamente 15 anos. O
carregamento do sistema PWR apresenta a maior criticalidade absoluta. Isso é compreensivel,
visto que a massa total de combustivel desse sistema dentro da piscina que foi utilizada como
uma referéncia, € superior as demais massas nas proporcdes mostradas na figura 5.3. Percebe-
se na figura 5.4 que o carregamento do sistema VHTR (Th-TU) é aquele onde ocorre a maior
reducdo de criticalidade ao longo de 15 anos. Os carregamentos dos sistemas VHTR (UO,) e
ADS apresentam um comportamento bem similar do ponto de vista da criticalidade ao longo
dos 15 anos considerados pelo estudo. Alids, quando se analisa os percentuais de material
fissil e a quantidade de combustivel dentro da piscina, respectivamente, nota-se que esses dois
sistemas podem ser considerados relativamente mais criticos, visto que o sistema VHTR
(UO,) possui o segundo menor percentual de material fissil (vide a tabela 5.2), enquanto o
sistema ADS possui a menor massa total de combustivel irradiado dentro da piscina

(conforme a tabela 5.4).
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6 ANALISE TERMICA DOS COMBUSTIVEIS DOS SISTEMAS

Outro fator relevante quando se pensa na estocagem e armazenamento de
combustiveis nucleares é o aquecimento do sistema de armazenamento temporério ou final,
devido ao calor de decaimento. A emissdo de calor por combustiveis nucleares irradiados é
um fendmeno decorrente de varios processos, entre 0s quais se destacam: decaimentos de
produtos de fiss@o instaveis que se transmutam atraves de emissao de particulas o e 3, ou que
se desexcitam liberando energia através de raios y; is6topos de actinideos instaveis que sdo
formados por reacdes de captura neutrénica nos atomos de uranio e pluténio que constituem o
combustivel; eventos de fissdo decorrentes de néutrons atrasados; reaces devido as emissdes
espontaneas de néutrons e reacdes no material estrutural em geral do reator que podem se
tornar radioativos por algum processo especifico (NUSBAUMER, 2006). Assim, a
compreensdo de como ocorre a evolucdo térmica de combustiveis nucleares irradiados é de
suma importancia tanto para a manutencao da integridade da instalacdo de armazenamento,
seja temporaria ou permanente, como também para 0 meio ambiente e sistemas biol6gicos.

Desta forma, procurou-se nesta pesquisa comparar o tempo de ebulicdo da agua em
uma piscina de armazenagem de combustivel irradiado que recebeu os combustiveis dos
sistemas nucleares aqui estudados, considerando a possibilidade de uma eventual perda do
sistema de refrigeracdo externa, bem como analisar o comportamento temporal da
temperatura na superficie de canisters tipicos para combustivel de reatores PWR, carregados
com as composi¢cdes investigadas e depositados em repositérios geoldgicos. Deve ser
salientado que nessa modelagem, devido a sua simplificacdo, ndo foram adotados o0s
contéineres de conten¢do para os combustiveis oriundos dos sistemas VHTR’s ¢ ADS,
estando esses combustiveis em contato direto com a agua da piscina. Na execuc¢do do estudo
foi utilizado o codigo ANSYS Student. Nos calculos do comportamento térmico dos
combustiveis na piscina de armazenagem aplicou-se 0 modulo CFX e, no estudo do
repositorio geologico, o mddulo Transiente Térmico. Como fontes térmicas foram
empregados os perfis de calor de decaimento contidos na figura 4.51, obtidos atraves dos
calculos do cddigo ORIGEN 2.1.
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6.1 Descricédo dos modelos

Na concepcdo geométrica dos modelos que representaram a analise térmica dos
combustiveis oriundos dos sistemas nucleares estudados por esta pesquisa e também da
piscina de armazenagem de combustivel foi empregada a ferramenta Design Modeler do
cédigo ANSYS Student mddulo CFX (ANSYS, 2009). Essa ferramenta contém poderosos
recursos de detalhamento geomeétrico e permitiu, através do dispositivo ANSYS Cut Material,
que fossem feitas simplificacbes na modelagem dos combustiveis irradiados e também da
agua da piscina de armazenagem no seu entorno. Especificamente, o dispositivo permitiu que
fosse modelado o volume de &gua da piscina e que em seu interior fosse feito o recorte do
volume onde seriam inseridos 0s volumes dos respectivos combustiveis a serem analisados.
Esta metodologia € vélida, pois, para o codigo ANSYS apenas os fluxos de calor atraves das
superficies dos volumes dos combustiveis irradiados sdo necessarios, sendo possivel ignorar
detalhes em suas composicdes. Abordagens semelhantes podem ser encontradas em outros
trabalhos sem prejuizos para os resultados obtidos (PEREIRA et al., 2016) (PARK et al.,
2013).

6.1.1 Modelagens da piscina de armazenagem através do médulo CFX do codigo ANSYS
Student

A piscina simulada consiste de um paralelepipedo regular de base quadrada cujos
lados medem 0,56 m e com profundidade de 5,0 m. A quantidade de combustivel irradiado
imerso em &agua corresponde a um quarto do volume total da piscina. Representando o
material oriundo dos sistemas estudados foram simulados quatro cilindros no interior dessa
piscina. O raio de cada cilindro é 8,8 cm e a altura 4,0 m, estando separados por uma distancia
de 18,8 cm de centro a centro. H&4 um espaco de 30 cm entre o fundo dos cilindros e o fundo
da piscina simulada. As dimensdes desses cilindros permitem que uma tonelada meétrica de
combustivel de cada sistema nuclear seja depositada na piscina. A densidade média
considerada dos combustiveis foi 10,2 g/cm®. Na figura 6.1 é representada a piscina de

armazenagem de combustivel irradiado simulada através do cédigo ANSYS Student.
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Figura 6.1 — Piscina de armazenagem de combustivel irradiado simulada pelo cédigo
ANSYS Student.

Para efeito de calculo duas modelagens de piscinas foram simuladas. No primeiro
modelo, chamado de topo aberto, a parte superior da piscina foi deixada aberta, permitindo a
troca de calor com o ambiente externo, mas com a proibi¢éo de fluxos de massas. No segundo
modelo, chamado de paredes seladas, todas as superficies foram consideradas adiabéticas.
Nas piscinas foram adotadas as fracfes de 0,95 de agua e 0,05 para o ar. Obviamente, para o
segundo caso, a Unica troca de calor permitida ocorreu entre a 4gua da piscina e a fracéo de ar

confinada no seu interior.

Estruturas de malhas (meshes) foram geradas pelos algoritmos produzidos pelo codigo
ANSYS Student médulo CFX. De acordo com esses algoritmos as areas proximas as bordas
ou regides de contorno sdo meticulosamente divididas, enquanto as areas onde o fluxo de
calor varia ligeiramente sdo subdivididas com menor rigor. Para melhorar o tempo de
simulacdo computacional empregou-se a ferramenta ANSYS Symmetry nos planos XZ e YZ.

Na andlise térmica foram usados os valores do calor de decaimento para 0s tempos t =
0 e t = 10 anos pos-descarga dos sistemas nucleares, supondo que houve a perda do sistema de
refrigeracdo externa da piscina exatamente nesses dois instantes. O tempo t = 0 foi escolhido
por ser o momento de maior intensidade do calor de decaimento e, por isso, representar o caso

mais critico. O tempo t = 10 anos foi adotado arbitrariamente. Na tabela 6.1 sdo listadas as
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propriedades fisicas da 4gua e do ar consideradas na pesquisa. Na tabela 6.2 s&o detalhadas as

condigdes de contorno adotadas na modelagem.

Tabela 6.1 — Propriedades fisicas dos materiais da piscina de armazenagem.

Propriedades Material
Agua Ar
Massa molar (10 kg/mol) 18,02 28,96
Densidade (kg/m°) 992,2907 1,185
Temperatura (°C) 40 25
Presséo (atm) 1,0 1,0
Calor especifico (J/kg.K) 4178,656 1004,4
Viscosidade dinamica (10 kg/m.s) 65,3 1,831
Condutividade térmica (102 W/m.K) 62,866 2,61
Fracéo inicial 0,95 0,05

Fonte: Park et al., 2013.

Tabela 6.2 — Fluxos de calor e condic¢des de contorno.

Condicgoes de contorno Valores
@1 4,030 x 10* © 2,760 x 10
Fluxo de calor (W/m?) ®1) 1442 x 10* ®? 1,057 x 10°

) 1087 x10° ©“? 5087 x 10°
@) 6813 x10* 95176 x 10°

Modelo de turbuléncia Laminar
Transferéncia de calor NUmero de Nusselt 1
TensAo superficial agua-ar (10 N/m) 7,4
Transferéncia de calor através das Adiabética

paredes externas

a, b, ¢ e d indicam os combustiveis dos sistemas PWR, VHTR (UO,), VHTR (Th-TU) e ADS
respectivamente. 1 e 2 indicam os valores dos fluxos de calor nos tempost=0e t = 10 anos.
Fonte: Park et al., 2013.



153

6.1.2 Modelagem do repositério geoldgico através do modulo Transiente Térmico do codigo
ANSYS Student

Na modelagem do repositorio geologico foi escolhido como referéncia o modelo
adotado pelos britanicos que, por sua vez, é baseado no conceito KBS-3 desenvolvido na
Suécia pela Swedish Nuclear Fuel and Waste Company (SKB, 1991). De acordo com essa
metodologia, o combustivel irradiado é carregado em um canister cujas paredes internas sao
de ferro fundido e a superficie externa € de cobre. Os canisters sdo entdo depositados em
pogos Verticais escavados ao longo de tuneis paralelos na profundidade média de 500 m em
uma rocha de granito. Os espacos dentro dos pocos que ndo sdo ocupados pelos canisters séo
preenchidos por bentonita, enquanto os tdneis sdo selados com uma mistura composta de
bentonita e rocha triturada. A profundidade e o diametro dos pocos de deposicdo dos canisters
contendo os combustiveis irradiados sdo 7,55 m e 1,75 m, respectivamente. O diametro dos
thneis escavados na rocha de granito é 5,50 m e o afastamento entre tuneis é 40 m (NIREX,
2005).

A figura 6.2 mostra uma representacdo de alguns elementos do conceito britanico de
repositério geolégico. A geometria simulada pelo c6digo ANSYS Student consistiu de um
unico canister introduzido em uma porc¢do do repositério geologico descrito previamente. Os
procedimentos de calculo foram realizados para 0os combustiveis de cada um dos sistemas
nucleares investigados. Na figura 6.3 sdo indicadas algumas caracteristicas geométricas do
modelo de canister empregado. Basicamente, a altura é 4,50 m e o diametro é 0,90 m. A
capacidade de cada um desses recipientes lhes permite receber o conteldo de até quatro
elementos combustiveis de um reator PWR tipico. Detalhes da constituicdo dos canisters,
rochas e bentonita podem ser encontrados nas respectivas referéncias (NIREX, 2005) (SKB,
1991). A figura 6.4 é um croqui de um repositorio geologico em corte mostrando a

representacdo de um canister em seu interior.
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Figura 6.2 — Elementos do conceito britanico de repositdrio geoldgico.
Fonte: Nirex, 2005.
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Figura 6.3 — Canister tipico para deposi¢cdo de combustivel de reatores PWR.
Fonte: Nirex, 2005.
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Figura 6.4 — Croqui de um repositorio geoldgico.
Fonte: SKB, 1991.

Na simulacdo do repositorio geoldgico a ferramenta ANSYS Symmetry também foi
aplicada nos planos XZ e YZ de forma a se ter reducdo do tempo de célculo computacional.
Considerou-se que o canister simulado estava carregado em seus quatro canais com 0S
combustiveis dos sistemas nucleares. Como dito anteriormente, esse material foi considerado
como fonte de calor. A configuracdo do coédigo ANSYS foi realizada através da opcéo
Internal Heat Generation que fez uso dos resultados calculados previamente pelo codigo

ORIGEN 2.1 e que constituiram os perfis térmicos mostrados na figura 4.51.

Estudos anteriores (ACAR, 2013) tém demonstrado que as temperaturas das
superficies dos canisters em repositorios geoldgicos tém atingido o estado de saturacdo
térmica para intervalos de tempo menores que 10 anos. Nesta pesquisa foram considerados 0s
intervalos de tempo correspondentes a 50 e 250 anos pos-descarga para que se obtivessem as
curvas de ajuste dos dados em funcdo do tempo. O periodo de 50 anos foi escolhido por ser 0

tempo adotado por alguns paises antes de dar uma destinagdo final aos combustiveis nucleares
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irradiados (ACAR, 2013). Como realizado por estudos previos (PEREIRA et al., 2016),
optou-se por uma funcdo exponencial de primeira ordem ao realizar o ajuste dos dados. A
figura 6.5 mostra a estrutura de malhas (meshes) usada pelo cdédigo ANSYS Student na
execucdo dos calculos relativos ao repositério geoldgico. As figuras 6.6(a) a 6.6(d) mostram

as curvas de ajuste de dados de calor de decaimento para cada um dos sistemas estudados.
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Figura 6.5 — Malhas (meshes) utilizadas na modelagem de uma porcéo do repositério
geoldgico pelo cddigo ANSY'S Student.

PWR
3
4,0x10
Model Exp3P1
Equation y =a*exp(b/(x+c))
3 Reduced Chi-Sgr 257,18243
3,5x10"
Adj. R-Square 0,99971
Value Standard Error
B a 663,16133 36,01954
3
3]0)(10 . B b 8,12495E9 6,94141E8
& B c 3,20666E9 2,65562E8
S
2
N—r 3
S 2,5x10"
[
f .
(5]
(@)
5
3
= 2,0x10° 1
@)
3
1,5x10"
3
1,0x10

T T T T T T T T T T T T T T
1x10° 2x10° 3x10° 4x10° 5x10° 6x10° 7x10° 8x10°
Tempo (S)

Figura 6.6(a) — Curva de ajuste de dados de calor de decaimento
do sistema PWR.
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Figura 6.6(d) — Curva de ajuste de dados de calor de decaimento
do sistema ADS.

6.2 Andlise dos resultados dos estudos térmicos

6.2.1 Evolucdo da temperatura da piscina de armazenagem
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Os resultados que se seguem correspondem aos dois modelos de piscina de

armazenagem de combustivel propostos. O primeiro, chamado de topo aberto, e o0 segundo,

chamado de paredes seladas. As configuracfes dessas piscinas ja foram descritas

anteriormente. E oportuno dizer que foi suposta a auséncia de qualquer sistema externo de

resfriamento para as piscinas de estocagem. Além disso, considerou-se que para 0s tempos t =

0 e t = 10 anos pds-descarga os combustiveis se comportaram como fontes de um fluxo

constante de calor. A grandeza monitorada foi a temperatura média da agua da piscina em

cada caso. O tempo total adotado em cada simulacéo foi de 10° segundos, com passos de 5

segundos. Esse intervalo de tempo foi suficiente para se obter a taxa de aumento da

temperatura média da agua (Rt).
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As figuras 6.7 a 6.10 mostram o comportamento da temperatura da agua dentro da
piscina para cada um dos sistemas nucleares estudados nos instantes t = 0 e t = 10 anos,
respectivamente, conforme cada um dos modelos adotados. De acordo com essas figuras nota-
se que a temperatura da agua cresce linearmente com o tempo. Assim, o valor de Ry foi obtido
por um ajuste linear de cada uma das retas para os tempos t = 0 e t = 10 anos. Nas tabelas 6.3
e 6.4 sdo mostrados os valores de Ry e também o instante em que a agua entra em ebulicéo
(Tp) para o caso de cada um dos combustiveis dos sistemas nucleares investigados nas

correspondentes piscinas de armazenagem.
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Figura 6.7 — Temperatura da agua da piscina do modelo paredes seladasemt =0
calculada pelo codigo ANSYS Student.
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Figura 6.8 — Temperatura da agua da piscina do modelo topo aberto em t = 0 calculada
pelo codigo ANSYS Student.

Tabela 6.3 — Taxa de aumento da temperatura média da agua (Rt) nas piscinas de

armazenagem em t = 0 calculada pelo codigo ANSYS Student.

Tempot=0
Sistema Paredes seladas Topo aberto
Rt (°Cls) Ty (Min) Rt (°Cls) Ty (Min) ARt (%)
PWR 0,086 11,6 0,074 13,5 16,2
VHTR (UO,) 0,031 32,3 0,027 37,0 14,8
VHTR (Th-TU) 0,422 2,4 0,359 2,8 17,5
ADS 0,145 7,0 0,125 8,0 16,0
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Figura 6.9 — Temperatura da agua da piscina do modelo paredes seladas em t = 10 anos
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Figura 6.10 — Temperatura da agua da piscina do modelo topo aberto em t = 10 anos

calculada pelo coédigo ANSYS Student.
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Tabela 6.4 — Taxa de aumento da temperatura média da agua (Rt) nas piscinas de
armazenagem em t = 10 anos calculada pelo cédigo ANSY'S Student.

Tempo t = 10 anos

Sistema Paredes seladas Topo aberto
Rt (°Cls) Ty (h) Rt (°Cls) Ty (h) AR7 (%)
PWR 0,00059 28,4 0,00052 32,4 13,5
VHTR (UOy) 0,0023 7,25 0,0019 8,80 21,1
VHTR (Th-TU) 0,0108 1,54 0,0092 1,80 17,4
ADS 0,0110 1,50 0,0095 1,75 15,8

Uma andlise inicial dos resultados obtidos pelo estudo térmico dos combustiveis nas
piscinas de armazenagem permite dizer que ambos 0s modelos, paredes seladas e topo aberto,
apresentaram comportamentos muito proximos quando considerados os dois instantes de
investigacdo, ou seja, t = 0 e t = 10 anos. De fato, quando se analisa os resultados encontrados
nas tabelas 6.3 e 6.4 percebe-se que a diferenca maxima nos valores de Rt entre 0s dois
modelos, no mesmo tempo, ndo foi superior a 21,1%. Além disso, como é esperado, 0 tempo
em que o combustivel de cada sistema leva a 4gua ao ponto de ebulicdo Ty € inversamente
proporcional a intensidade da fonte de calor. Desta forma, se realizada uma comparagao entre
as duas modelagens e adotando uma postura mais conservadora, 0 modelo de paredes seladas
é mais indicado visto que o mesmo prediz taxas de variacdo da temperatura da agua maiores e

menores tempos para que a dgua atinja o ponto de ebulicdo.

Quando se analisa os combustiveis a partir de suas composicdes, observa-se que 0s
combustiveis oriundos de técnicas de reprocessamento, VHTR (Th-TU) e ADS, apresentam
taxas de variacdo da temperatura da dgua maiores, quando comparadas com os valores dos
combustiveis que estavam inicialmente frescos, VHTR (UO,) e PWR. Esse comportamento é
justificado pela colaboracéo dos isétopos dos actinideos menores e do plutdnio, que sdo mais
intensas nos casos dos combustiveis reprocessados. Nominalmente, podem ser citados 0s
isétopos 2®Pu, 2*Cm, **Cm e **Am como os grandes colaboradores para o calor de
decaimento nos combustiveis reprocessados. Uma situacdo particular ocorreu para o
combustivel do sistema PWR onde os produtos de fissdo foram mais decisivos do que 0s
actinideos menores e o pluténio sobre os valores do calor de decaimento e, por consequéncia,
sobre a taxa de variacdo da temperatura da &gua. Nesse caso em especifico, os efeitos

combinados dos isétopos *'™Ba e '¥'Cs explicam o comportamento térmico desse
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combustivel. Com relagdo ao combustivel do sistema VHTR (UO,) houve uma equivaléncia
na participacao dos actinideos menores e pluténio quando comparados aos produtos de fisséo.

6.2.2 Evolucgéo da temperatura na superficie dos canisters de combustivel no repositorio
geoldgico calculada pelo cddigo ANSYS Student

Neste estudo foi suposto que a temperatura inicial dos combustiveis dos sistemas
nucleares estudados era 30°C e que o calor foi transmitido estritamente por conducéo térmica.
Na execucdo dos célculos foram geradas as malhas (meshes) pelos algoritmos fornecidos pelo
modulo Transiente Térmico do cddigo ANSYS Student e simulou-se a evolucdo da
temperatura sobre a superficie dos canisters com os combustiveis investigados ap6s 50 anos
da descarga dos respectivos sistemas ao longo de 20 anos com a capacidade maxima de
estocagem de cada recipiente. Durante os calculos, o tempo de execugdo do primeiro passo
pelo codigo foi de 10° segundos, apés isso, o processo foi automatizado pelo préprio cédigo
ANSYS Student.

A figura 6.11 mostra como a temperatura da superficie de cada canister evoluiu com o
transcorrer do tempo para cada um dos combustiveis. Observa-se que, qualitativamente, todos
0s combustiveis apresentaram um comportamento similar, com a temperatura atingindo um
patamar de saturacdo ao longo do tempo. Na tabela 6.5 sdo listadas as temperaturas
aproximadas de saturacdo para cada caso. O combustivel do sistema PWR atingiu o patamar
de saturacdo térmica mais rapidamente, aproximadamente 7,8 anos. Os combustiveis dos
demais sistemas chegaram a saturacdo térmica da superficie do canister em 11 anos.
Provavelmente, essa diferenca de comportamento seja fruto da acdo de produtos de fissdo de
vida mais curta que é mais pronunciada sobre o calor de decaimento do combustivel do
sistema PWR.
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Figura 6.11 — Evolucdo da temperatura na superficie dos canisters ao longo do tempo
calculada pelo codigo ANSYS Student.

Tabela 6.5 — Temperatura de saturacéo na superficie dos canisters calculada pelo codigo

ANSYS Student.
Sistema Tempo Patamar de saturacéo
(anos) da temperatura (°C)
PWR 7,8 80,1
VHTR (UO,) 11,4 263,5
VHTR (Th-TU) 11,2 734,3
ADS 11,0 868,5

Segundo a literatura (ACAR, 2013) (NIREX, 2005) (SKB, 1991), quando se considera
repositorios geologicos para combustiveis oriundos de sistemas PWR, a temperatura maxima
esperada na superficie de um canister é 100°C. Observando-se os resultados obtidos percebe-
se que para os sistemas VHTR (UO,), VHTR (Th-TU) e ADS seriam ocasionadas
temperaturas médias na superficie dos respectivos canisters superiores ao limite de 100 °C
propostos para esse tipo de instalacdo. Sendo assim, se esses combustiveis fossem
armazenados em um canister padrdo para UO, derivado de PWR, a quantidade maxima
possivel de combustivel a ser armazenada deveria ser consideravelmente menor, o que
demonstra a necessidade de se investir no estudo de repositorios geoldgicos e novos tipos de
canisters que sejam economicamente viaveis para a quantidade maxima de combustivel

permitida quando se trabalha com combustiveis irradiados em sistemas inovadores.
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7 CONCLUSOES E TRABALHOS FUTUROS

Nesta pesquisa procurou-se fazer uma analise dos parametros que se entendem como

mais relevantes para a tomada de decisGes sobre 0s processos de armazenagem e deposicédo de

combustiveis nucleares irradiados em sistemas nucleares inovadores. Ap6s a analise dos

resultados obtidos, concluiu-se que:

O combustivel do reator PWR, usado como referéncia por essa pesquisa, representa a
média de queima de descarga de meados da década de 1990 e abrange grande parte
dos elementos combustiveis das piscinas da frota atual de reatores nucleares e
explicita pela presente analise comparativa, que a evolucdo dos combustiveis dos
reatores atuais e das proximas geracGes ira demandar outras consideracdes e,
provavelmente, alteracBes no projeto de armazenagem e de repositorios face as

alteracdes que se pode prever no inventario;

De acordo com os resultados obtidos através dos calculos realizados pelo cédigo
ORIGEN 2.1, pode-se concluir que os actinideos tém um papel preponderante sobre o0s
valores dos parametros investigados nesta pesquisa, Ou Seja, COMPOSIG&o,
radioatividade, radiotoxicidade e calor de decaimento, especialmente quando sdo
comparados aos produtos de fissdo. Essa hegemonia dos actinideos é evidenciada

através da influéncia de seus valores sobre a forma geral da curva de cada parametro;

Analisando os actinideos por grupos, observa-se que os actinideos maiores, sobretudo
0s isétopos do elemento plutbnio, tm uma contribuicdo mais significativa sobre os
parametros estudados do que os actinideos menores. Essa influéncia é mais
pronunciada para intervalos de tempo menores que 10° anos. Entretanto, isso n&o
significa que a acdo dos actinideos menores deva ser negligenciada; pelo contrario,
elementos como americio, neptunio, curio e torio sdo responsaveis por parcelas

importantes nos valores dos parametros que foram investigados;

Quando observada a contribuicdo dos produtos de fissdo, percebeu-se que 0s is6topos
de vida médio-curta prevaleceram fortemente sobre os demais, para instantes até 10*
anos. Apds esse intervalo hd uma prevaléncia de is6topos de vida-longa, porém, com

intensidade em escala menor;
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Ainda com relagdo aos produtos de fissdo, os valores relativos aos parametros do
combustivel do sistema ADS foram aqueles que apresentaram as maiores intensidades
entre 0s casos estudados. Relativamente aos dois reatores VHTR’s, as influéncias
desses isOtopos apresentaram valores muito proximos para todos os parametros. 1sso

se evidencia pela sobreposicdo de suas curvas;

A radiacdo emitida pelos combustiveis é fortemente influenciada pelos produtos de
fissdo para intervalos de tempo menor que 100 anos. A excecdo a esse fato ocorreu

apenas no combustivel do reator VHTR (Th-TU);

Citando nominalmente, os is6topos que mais interferiram nos parametros estudados e

gue devem ser acompanhados, sdo:

Actinideos - 28pu, 2%y, 2%py, 2py, 22Am, 24Cm, 22Cm, 2'Np, 2°Th, #°Th e
225AC.
Produtos de Fissdo - *Tc, I, *'Pm, *'Cs, **Cs, ¥**Cs, #zr, ®*™Nb, *'Sm, *'™Ba e

>Eu.

No estudo de criticalidade concluiu-se que, ao serem depositados 1225 elementos
combustiveis dentro de uma piscina de armazenagem semelhante aquela da planta
nuclear de Angra-1 (97,8% de ocupacdo), contendo as composi¢des isotopicas dos
sistemas nucleares investigados, somente o material oriundo do sistema ADS néo
apresentou um valor de ke compativel com os limites de criticalidade requeridos pela
norma nacional de armazenagem de combustivel irradiado. Ao se aplicar a analise do
Ksafe, O Valor dessa grandeza deveria ser 0,831 para se garantir a seguranca de

criticalidade da instalagdo para esse combustivel.

Ao adotar-se a criticalidade do reator PWR como referéncia, verificou-se que as
proporcbes de massas dentro da piscina deveriam ser 1:0,481:0,481:0,359,
considerando respectivamente os sistemas PWR, VHTR (UO;), VHTR (Th-TU) e

ADS, de modo a se manter a criticalidade atingida pelo combustivel do reator PWR.

Na andlise térmica das piscinas de armazenagem, ao comparar-se 0s dois modelos

estudados, verificou-se que a diferenca maxima nos valores da taxa de aumento da
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temperatura da &gua (Ry) foi de 21,1%. Nessa investigacdo, percebeu-se que 0 modelo
com todas as paredes adiabaticas era o mais critico, levando a agua ao ponto de
ebulicdo no menor intervalo de tempo (Tp); notou-se também que os combustiveis
provenientes de técnicas de reprocessamento, VHTR (Th-TU) e ADS, apresentaram 0s
maiores valores de Ry. Esse comportamento é uma consequéncia da acéo dos isétopos
de actinideos menores e de pluténio sobre o calor de decaimento dos combustiveis

desses sistemas.

Na analise térmica do repositorio geologico, o combustivel do reator PWR apresentou
um comportamento semelhante aquele obtido em pesquisas prévias. Porém, os
combustiveis dos outros sistemas nucleares apresentaram patamares de saturacdo da
temperatura acima do previsto. E importante salientar que as referéncias sdo relativas
ao combustivel irradiado em PWR’s e que, por isso, mais investigagdes sobre o
comportamento de combustiveis provenientes de sistemas inovadores dentro de

repositérios geoldgicos sdo recomendadas.

Este trabalho foi um marco na comparacdo de repositorios temporarios e finais de
combustiveis queimados de sistemas inovadores. Dos resultados verifica-se
claramente a necessidade de estudos tais como:

- avaliar o impacto gerado pelos combustiveis de sistemas inovadores na gestdo do
back-end do ciclo dos combustiveis nucleares e planejar abordagens adequadas para as
demandas geradas pelas mudancas advindas nos perfis dos reatores nucleares e
também dos combustiveis irradiados com relacdo a deposicdo em repositdrios
temporarios e permanentes;

- aprofundamento na analise da criticalidade dos combustiveis dos sistemas
inovadores dentro dos repositorios temporarios (piscinas de armazenagem),
principalmente com melhorias no estudo da evolugéo temporal da criticalidade desses
sistemas;

- ajuste na modelagem do repositério temporario para o0s sistemas inovadores,
contemplando aspectos como a inclusdo dos contéineres de contengdo dos
combustiveis;

- investigar a compatibilidade dos canisters disponiveis no mercado para receberem os
combustiveis provenientes de sistemas inovadores, diante da possibilidade de

mudanca de perfil na frota de reatores nucleares no futuro.
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