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RESUMO

Ne ciclo do combustivel codigos computacionais sfio largamente empregados no estudo da
composi¢lo isotdpica, queima e deplecio de combustiveis nucleares irradiados .

Neste trabalho utilizou-se o codigo ORIGEN 2 na caracterizagio isotdpica de 9 amostras de
combustiveis nucleares irradiados , com uma queima na faixa de 15,6 a 31,8Gwd/t provenientes do
reator de poténcia da central nuclear de Obrigheim.

Os resuitados  encontrados foram comparades com aqueles obtidos por meio de andlises
destrutivas utilizando-se as técnicas de espectrometria de massas , espectrometria alfa e espectrometria
gama . Serdo discutidos dados de composiciio ¢ concentragdo isotdpica para os isdtopos dos principais
clementos actnideos ¢ produtos de fissdo presentes no combustivel nuclear apds sua irradiagio

INTRODUCAO

Codigos  computacionais  sio  largamente
empregados em toda extensdo do ciclo do combustivel
nuclear quer na avaliagio ¢ previsdo do comportamento do
combustivel quer na defini¢io de procedimentos para o
tratamento quimico ¢ salvaguardas do material nuclear.

Em estudos de fisica de reatores servem para
simulagio de ciclos de irradiagdo e calculo da queima de
combustiveis nucleares irradiados. Em centrais nucleares
auxiliam na avaliacio tanto da queima como da reatividade
dos elementos combustiveis  frradiados a  serem
armazenados nos tanques de resfriamento. Em laboratorios
de andlises de clementos combustiveis pos-irradiados,
assim como em centrais de reprocessamento, juntamente
com dados obtidos por meio de técnicas analiticas
destrutivas e ndo destrutivas, fornecem informagdes para
caracterizaciio isotdpica destes materiais.

Cédigo Computacional ORIGEN 2 .0 codigo ORIGEN 2
[1] foi desenvolvido no final da década de 70 pelo Oak
Ridge Mational Laboratory, Estados Unidos, como um
aperfeigoamento do codigo ORIGEN(2] sobre o qual possui
diversas vantagens das quais podemaos citar:

- variagdes das segdes de choque dos principais nuclideos
com a queima durante 3 irradiagdo ;
- tabelas de constantes nucleares atualizadas;
- energia por fissio especifica para cada nuclideo fissil;
- permite uma maior variedade de ciclos de combustiveis,

-possibilidade de wum detalhamente do ciclo do
combustivel;

-gspecifica fatores de separagfo para o reprocessamento
para cada elemento individualmente.

O scu banco de dados contém dados nuclearcs
concernentes a 130 acmideos, 850 produtos de fissdo e 720
produtos de ativagio provenientes das bibliotecas ENDE/B-
V [3] ¢ ENDF/B-IV[4] desenvolvidas pelo National
MNeutron Cross Section Center, Brookhaven National
Laboratory, Estados Unides. O espectro de néutrons foi
calculade pela combinagio do  espectro  estdtico
XSDRNPMJ3] e o cidigo multidimensional de deplegiio
CITATION[6] .A forma¢io ou desaparecimento de um
dado nuclideo por transmutacio, fissio ou decaimento
durante um ciclo de irradiacio ¢ calculada usando um
modelo pontual para resolugio das equagées nio levando-
s¢ em consideracio outros cfeitos cspaciais, efeitos de
ressondncia de alto absorciio ou mudangas no espectro de
néutrons senio aqueles jai estabelecidos previamente em
seu banco de dados.

Por meio deste oidigo a taxa na qual a
concentragiio de um dado nuclideo "i" muda durante um
periodo de irradiagdo ¢ descrita por meio de um sistema
acoplado de cquagdes diferenciais do tipo:
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onde:

% = densidade atdémica do nuclideo i ;

T =periodo de irradiaciio ;

N = nimero de nuclideos presentes

li = fraglio de desintegracilo radicativa de outros nuclideos
que levam a formagdo do nuclideo "i";

h; = constante de decaimento radioativo do nuclideo "i";

¢ = fluxo médio de néutrons ponderados na posicdo e

CTICTRIA:
f3= fragio de néutrons que quando absorvidos por outros

nuclideos levam a formaciio do nuclideo "i";

Oy 07 500 de choque média de absorgiio de néutrons do
nuclideo "k" e "i", respectivamente;
r; = taxa de remociio continua do nuclideo "i";
F; = taxa de alimentacio continua do nuclideo
Durante o ciclo de irradiagfio existirdo “n* equactes
do tipo acima descritas para os “n” nuclideos presentes. A
solucio deste sistema de equagdes diferenciais ¢ feita pelo
método de marriz exponencial, descrito detalhadamente
por Croff [6], e fornece a quantidade de cada nuclideo
presente.

Devido a grande versatilidade e volume de
informactes fornecidas. o cddigo ORIGEN 2 encontra
diferentes aplicacdes no ciclo do combustivel nuclear
dentre as quais destacam-se projetos e operagdes de
instalacbes nucleares;

- c¢dlculos de calor de decaimento em piscinas de
resfriamento de combustiveis nucleares irradiados:

- cdlculos de espectros de irradiagfio gama utilizados na
avaliagio ¢ projetos de blindagens para laboratérios e
cascos de transporte de material nuclear irradiado;

- projetos de plantas de reprocessamento e depdsitos de
rejeitos radioativos:

- andlises de risco;

- projegiio de composigio e caracteristicas de rejeitos
radicativos.

IIIII‘

OBJETIVOS

Este trabalho tem como objetivo demonsirar o
potencial do cédigo computacional ORIGEN 2 na
caracterizacio  isotépica de combustiveis nucleares
irradiados e previsdo de formagdo de elementos actnideos ¢
produtos de fissdo.

PARTE EXPERIMENTAL

A parte experimental deste trabalho foi realizada
junto ao grupo de radioquimica ¢ andlises isotdpicas do
Institut  for Transuranium  Elements, EURATON,
Karlsruhe, Alemanha Ocidenal.

Os dados experimentais utilizados foram obtidos
durante a caracterizacio isotdpica de amosras de
combustiveis nucleares irradiados provenientes de uma
campanha de reprocessamento de  dois  elementos
combustiveis pertencentes ao reator nuclear de poténcia a
dgua pressurizada, da Central Nuclear de Obrigheim, com
350 MWe de poténeia, Alemanha Ocidental [ 8] .

Para o estudo desemvolvido neste trabalho foram
selecionadas 3 varetas do elemento combustivel designado
pela sigla BE-124 ¢ uma vareta do elemento combustivel
designada pela sigla BE-120. Ambos o0s clementos
combustiveis s3o formados por 180 waretas com
enriquecimento em 2*U de 3% ¢ 2,83% ;respectivamente,

Ma Figura 1 tem-se o diagrama esquemaitico do
nicleo do reator ¢ a posigio dos elementos combustiveis
em estudo durante os ciclos de irradiagio a que foram
submetidos.
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Figura 1. Diagrama esquemditico do nucleo reator de
Obrigheim.

A Figura 2 mostra a localizacio das varetas dentro
de cada elemento combustivel e na Figura 3 as posicdes de
corte de cada varceta.
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Figura 2 - Localizagio das varetas dentro de cada elemento
combustivel .
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Figura 3 - Posicies de corte de cada vareta.

As amostras utilizadas podem ser identificadas na
Figura 3 por meio das seguintes siglas: M14PI1R1-744,
G7P1R2-74]1, MI14P4R1-745, G7P5R1-743, E3P2R1-739,
E3P4R2-740, G7P3R2-742, K14P4R1-747. De modo a
simplificar a nomenclawra serd adotado no texto somente a
sigla numérica.

Simuiacio do Histérico de Irradiacio das amostras em
estudo por meio do Cédigo Computacional ORIGEN 2.
Além de informacfes bdsicas tais como tipo de reator,
enriquecimento  imicial, composicio do  elemento
combustivel e tempo de irradiaciio, a utiliza¢o de codigos
computacionais exige um conhecimento detalhado do
histérico de irradiacio a que a amostra foi submetida,

Meste trabalho a simulacdo de irradiagdo foi feita
a partir dos valores de queima ¢ raziio isotpica “*Nd/A*U
obtides experimentalmente, dos dados fornecidos pela
central de Obrigheim, da interpretagio grafica do histdrico
de irradiagio, Tabela 1, apresentado nma Figura 4 [7],
desconsiderando-se pequenos transientes de poténcia.

D¢ modo a exemplificar os procedimenios
adotados considere-se, por exemplo, a amostra 742 do
elemento combustivel BE-124.

Pela andlise dos dados da figura 4 tem-sc que este
elemento combustivel foi submetide as scguintes taxas de
irradiacio.

POTENCIA TEMPO DE IRRADIACAQO

(DIAS)
100 770
90 42
80 37
60 67
50 4
30 10

Desse modo a taxa de poéneia relativa (TPR) é dada por:

TPR=700 2x 11 + 42 2x 10,90 + 37 2x 10,80 + 67 2x
10,60 + 4 2x 10,50 = 67 2x 10,30 = 8826, (2)
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Figura 4 - Histérico de irradiaciio do reator de Obrigheim
entre 1969 ¢ 1976.

Como para esta amostra o valor da queima obtido
experimentalmente foi de 31832 Mwd/t [9], calcula-se um
fator de poténcia (FP) dividindc-se o valor experimental da
quetma pela taxa de poténcia relativa. No exemplo em
questio tem-se:

FP= 31832,3/882,0= 36,07 (3)

TABELA 1. Interpretacio do histdrico de irradiagio dos
elementos combustiveis BE-120 e BE-124 |

ELEMENTO COMIUSTIVEL |

HE-130 BE-124
i Tempo ds lempo de
Irradlaghs Poténcia Irrndingds Poti&ncia
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Dessa  forma  estabelece-se  a  seguinte
correspondéncia:
POTENCIA FP
100 36,07
90 32,45
80 28,86
60 21,42
50 18.03
30 10,82

(s dados acima sio inseridos na estrutura do
programa ORIGEN 2 ajustando-os até que a razio
isotopica "*Nd/**U esteja de acordo com o valor obtido
experimentalmente. Os valores para 100% de poténcia e
razdo isotopica "“*Nd™*U encontrados para as amostras
foram:

Amostra FP "¥Nd**U

(x 10™)
739 3266 5305
740 3571 5,888
741 2450 3,436
742 36,07 5911
743 2975 4,905
744 1798 2,900
745 28,75 4,706
747 3720 7,096

RESULTADOS E DISCUSSAO

Na literatura internacional existem  diversos
trabalhos em que dados tedricos sdo comparados com
valores experimentais [10 11, 12] todavia, codigos
computacionais nio especificos, como o codigo ORIGEN2,
possuem limitagles na comparacdo direta com dados de
composicio ¢ conceniragio isotopica com aqueles
provenientes de um trabalho experimental. Isto deve-se ao
fato de ndo levarem em consideragdo problemas ocasionais
de dissolugdo e contaminagio das amostras, caracteristicas
individuais de cada amostra em estudo tais como: variagics
temporais e locais no fluxo de energia de néutrons,
dimensdes do encamisamento e da pastilha do combustivel
¢, principalmente, devido 4 imprecisdes nos dados
nucleares ¢ na interpretacdo do histérico de irradiacio do
combustivel a ser analisado. Assim sendo, os dados a
seguir apresentados serfo analisados exclusivamente sob o
ponto de vista de contabilidade ¢ caracterizagio isotopica
das amostras em estudo ndo levando em consideragdo, pois
para tanto faltam informagdes, aspectos fisicos nucleares.

Na Tabela a seguir, e até o final deste trabalho, as
amostras serdo apresentadas na ordem crescente & queima
sofrida. (s dados obtidos experimentalmente receberdo a
notacao “E* ¢ aqueles obtidos por meio do codigo
computacional ORIGEN 2 por 0" e “D"como a diferenga
percentual relativa..

Na Tabelas 2 sdo apresentados os resultados da
composi¢io isotdpica, em percentagem atGmica, para 0s
principais isttopos de cada elemento analisado.

Os resultados obtidos mostram que os valores de
composicio isotopica experimentais ¢ teoricos estio em
boa concordincia principalmente para os isGtopos
majoritirios dos elementos urdnio ¢ plutdnio

Para o caso dos isdtopos neodimio verifica-se
claramente a influéncia da contaminagdo na composicio
isotopica dos nuclideos "“*Nd, "*Nd.

Para os isGtopos de americio observam-se maiores
desvios provavelmente devido a imprecisio dos dados
nucleares

TABELA 2 - Com
E!Ui B’Pﬂ, Hlm 1

icio Isotdpica dos elementos U,
d.,, llﬁ.H'd’ Iilm’ iﬂﬂm.

Ne | U | U | Tpa | “Pu | ONd | ONd | Am | CAm

744E [ 1,614 | 98,09 | 71,33 | 8.257 | 8,789 | 4,051 |8129 |1871
o 1670 |9807 | 71,31 | 8.448 | 9606 | 4287 |73.85 |24.83
D|-347 |o03 |-004 |-231 | 933 |-583 |oas [-3273

T41E | 1475 | 9821 |6892 | 9,197 | 9,768 | 7,582 | 73,19 |26,81
O|1485 | 9822 |67.86 | 9539 | 9633 [4.352 |6540 |33.36
D |-068 | 007 1.62 3,71 | L38 426 1064 | -24.42

T45E | 1,074 | 98,54 | 6043 | 12,21 | 9024 | 4267 |44,18 | 5582
O (1,102 |9854 |60,70 | 11,97 | 9731 |4.516 [4586 | 53,17
D|-261 1000 |-046 |199 |-783 |-583 |-3,79 1471

T43E | 1,049 | 98,57 | 60,05 | 1227 | 9054 |4,258 | 4674 (5327
O (1,050 |9859 | 59,75 | 1222 | 9745 | 4,535 |43.09 | 5599
D000 |002 050 |041 [-7.63 |-660 |1631 |-12.67

739E |0.822 | 98.71 | 57.00 | 12.52 | 10.62 | 8.798 | 38.13 | 61.87
olo9so 9867 | 5793 | 1253 9773 4586 |37.87 | 6131
plam |oar |aes |-172 797 |47.87 [0 |09

T40E | 0,803 | 98,79 | 54,80 | 13,29 | 9,150 | 4.320 | 20,17 | 6928
Q0812 [987% | 5547 | 13,36 | 9.816 | 4656 | 30.82 | 6848
D098 0,04 -122 |05 |-727 |-7.78 |-0.35 |1.16

TAZE | 0,800 | 98,78 | 54.91 | 1320 | 9017 |4250 [37.96 |62.04
O 0815 | 9879 | 5553 | 13,34 | 9,815 | 4,654 | 3098 | 6832
DJ-188 |001 |-1.12 |-1.06 |-BBS |-9.51 [1839 [10.13

T47E | 0,530 | 99.05 | 50,68 | 13,66 | 9241 |4420 |30.88 |69.12
O] 0.533 | 9906 (5105 | 1451 | 10,01 | 4,886 | 1858 |BO97

D | -5.47 -l].;:lﬂ 074 |521 |-832 |-10.5 |3%.83 |-17.14

Nas Tabela 3 sfo apresentados os valores de
concentracio isotopica dos nuclideos de interesse em
gramas por tonelada de combustivel.

Assim como no caso anterior os valores tedricos ¢
experimentais de concentracio isotdpica estio em boa
concordincia entre si. Para o caso dos isdtopos de urdnio e
pluténio os wvalores encontrados estio de acordo com
aqueles obtidos por Croff [12] quando da andlise de
amosiras pertencentes aos reatores Turkey, Point Unit H.B.
Robinson Unit 2 ¢ Barberoe colaboradores [13] quando da
anilise de amostras pertencentes ao reator Trinno
Vercellese.

Para o caso dos isotopos de americio com utilizagiio
da técnica de diluigio isotdpica aplicada a espectrometria
de massa, os desvios percentuais relativos aos dados
experimentais foram de cerca de 5,5% para nuclideo “*'Am
e cerca de 8% para o nuclideo ***Am, para as amostras
periencentes a0 elemento combustivel BE-120. Para o




elemento combustivel BE-124 esta diferenca foi de cerca
de 11% ¢ 28% para os nuclideos ““Am e **Am,
respectivamente.

Para o nuclideo **' Am o desvio médio percentual
relativo aumenta para cerca de 17% a 41%, para as
amostras BE-120 ¢ BE-124 | respectivamente, quando da
correcdo da concentragio isotopica para a data de parada
do reator. Estes wvalores demonstram claramente a
influéncia da concentragio do nuclideo **' Pu e dos dados
ga.;c]-:ams no cilculo tedrico da formagio do nuclideo

Am.

TABELA 3 - Concentragio. Isotdpica dos elementos *°U,
213U1 I!?Pu-. .H-]Pu’ HE-N'EL |50de H!m} 1'“1'!!.]11.

N* ]
«0® | x10* | «0? | x10® | x10® | x10f | a0t | x10®

T Tre [ Pre | N | N i | e

T44E | 13,94 | 8484 | 3470 | 4078 | 1,529 | 0,714 0,193 | 0,052
01422 | 8456 | 3697 | 4414 | 1,523 | 0689 | 0,160 | 0,054
D(%)|-2.01 (033 |654 |-824 1039 1350 J17.1 |-3.85

T41E | 1247 | 8310 | 3851 |5.0%4 | 1,774 | 1,648 | 0256 |0092
| 1260 8438 | 3923 | 5561 | 1,797 | 0,823 10202 (0,104
D%y | -1.0% |-1.54 [-1.86 |-9.16 |-1.13 (501 21,1 |-13.0

TASE | 9,119 | 8,378 |4338 | 8.834 | 2,450 | 1174 | 0,365 | 0,369
019271 8392 | 4235 | 8423 | 2456 (1,155 | 0282 |0329
IN%) | -1.67 |-0.17 |237 |465 |-024 |162 (227 |102

743E | 8.859 | 8.343 | 4462 | 9,195 |2.543 |1212 | 0,355 0421
0|8817 | 8385 |4267 |8800 [2,558 |1207 |0293 |0379
D) | 047 |00 |437 [430 |660 (04 175 |998

TI9E | 7487 | 8413 | 4047 | 9068 |2,773 | 3,161 | 0,340 | 0,516
O|7.95 |8370 | 43,20 | 9572 12,763 | 1314 | 0304 | 0,496
Di%) | 623 |051 |-6.76 [-7.54 |036 |584 [106 |3.87

T40E | 6,676 | 8,229 | 4280 | 1032 | 3,031 | 1451 | 0360 | 0707
O|6771 | 8346 (4384 | 10465 | 3,075 | 1478 | 0319 (0,715
%) |-1.42 [-1.42 |[-243 |-318 |-145 |-186 114 |-1.13

T42E | 6,637 | 8310 | 4396 | 10,67 | 3,052 | 1458 | 0465 | 0,778
0| 6798 | 8347 | 43,83 | 1062 | 3,068 | 1474 | 0319 | 0,709
D% |-243 |-045 |030 |-045 |-0.52 |-1,10 (314 |887

T4TE | 4422 | 8271 | 39,38 | 10,74 | 3647 | 1,768 | 0540 | 1,088
O 4414 | 8306 |4455 | 12,77 | 3,663 | 1. B11 (0317 | 1391
%) | 018 [-D42 [-132 [-1B9 |044 |-243 |413 |-278

CONCLUSOES

Verificou-s¢ neste trabalho que mesmo na
auséncia de dados mais precisos sobre o histérico de
irradiaciio das amostras em estudo a utilizagdo do codigo
computacional ORIGEN2 apresentou  resultados
satisfatdrios, quando comparados aos dados experimentais,
na avaliacio da composigio ¢ concentragio isotdpica
principalmente para os isdtopos majoritirios de urdnio,
pluténio , americio e neodimio o que comprova a utilidade
destes cOdigos na  avaliagdo da queima ¢ inventdrio
isotopico em combustiveis nucleares irradiados.
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ABSTRACT

The ORIGEN2 computer code is widely used for
calculating nuclide depletion and production during the
irradiation of nuclear fucls . In the presemt work it will be
presented a comparison between  the evaluation of the
isotope content in cight nuclear irradiated samples
obtained by ORIGEN2 code against speni-fuel
radiochemistry measurements .



	05361.GIF
	05362.GIF
	05363.GIF
	05364.GIF
	05365.GIF
	05366.GIF

