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RESUMO

Elementos combustiveis tipo placa, apés terem sido irradiados em reatores nucleares de pesquisa, sdo
geralmente armazenados sob agua em piscinas de estocagem. Quando ha falha no revestimento de uma ou mais
placas dos elementos combustiveis irradiados armazenados, ocorre liberagdo de produtos de fissdo radioativos
para a agua. Com a finalidade de descrever este fendmeno, o presente trabalho propde um modelo que considera
a difusdo de atomos ou ions do produto de fissdo radioativo através de uma pequena falha postulada cilindrica,
obtendo-se assim uma expressdo analitica que permite calcular a atividade liberada para a agua em fungéo do
tempo total de armazenamento da placa combustivel falhada. A aplicagdo do modelo aos testes de sipping,
realizados no passado em elementos combustiveis tipo placa falhados, consegue reproduzir a forma da fungdo
ajustada aos dados experimentais.

1. INTRODUCAO

Atualmente, a grande maioria dos elementos combustiveis tipo placa, irradiados em reatores
nucleares de pesquisa, estd armazenada sob dgua desmineralizada em piscinas de estocagem.
Devido a legislagdo e outras restricdes, diversas nacgdes ndo reprocessam combustiveis
nucleares irradiados, de maneira que o armazenamento dos mesmos sob agua deve continuar
predominando por muitos anos. Em periodo mais recente, foram realizados estudos bastante
detalhados sobre a corrosdo no revestimento de aluminio dos elementos combustiveis
armazenados em piscinas de estocagem [1].

Nestas circunstancias, o fendmeno de maior relevancia ¢ constituido pela liberacdo de
produtos de fissdo radioativos para a agua da piscina de estocagem, que ocorre quando ha
falha no revestimento de uma ou mais placas componentes dos elementos combustiveis
irradiados armazenados.

Com a finalidade de descrever o processo de liberagdo de um determinado produto de fissao
radioativo para a 4gua da piscina de estocagem, o presente trabalho propde um modelo que
considera a difusdo de atomos ou ions deste produto de fissdo através de uma falha postulada.

A falha postulada consiste em um orificio cilindrico estreito, com dimensdes conhecidas,
direcionado perpendicularmente a superficie do revestimento e que atinge o cerne da placa
combustivel, colocando o combustivel nuclear irradiado em contato direto com a agua.

No ambito do modelo proposto, ¢ obtida uma expressdo analitica que permite calcular a
atividade liberada para a agua em fungdo do tempo total de armazenamento da placa
combustivel irradiada falhada.



2. HIPOTESES DO MODELO

O modelo proposto para descrever a liberagdo de um produto de fissdo radioativo durante o
armazenamento de uma placa combustivel irradiada falhada tem como base as seguintes
hipoteses fundamentais:

a) Ha um orificio estreito perfeitamente cilindrico, cujas dimensdes sdo conhecidas,
direcionado perpendicularmente a superficie do revestimento da placa combustivel e que
atinge o cerne da mesma em t = 0, constituindo deste modo uma falha.

b) No instante inicial t = 0, ¢ bem conhecido o numero total de &tomos ou ions do produto de
fissdo radioativo que estdo contidos no combustivel nuclear irradiado.

¢) Agua penetra na falha e entra em contato direto com a superficie exposta do cerne da placa
combustivel.

d) Alguns atomos ou ions do produto de fissdo radioativo sdo liberados do combustivel
nuclear irradiado para a adgua que penetrou na falha, sendo que a liberagdo ocorre por
intermédio de difusdo e/ou de reagdes quimicas.

e) Ao atingirem a dgua, os atomos ou ions do produto de fissdo radioativo passam a se mover
por difusdo ao longo do orificio cilindrico estreito que constitui a falha, sendo o mecanismo
caracterizado por um coeficiente de difusdo constante.

f) Apos terem se difundido através de todo o comprimento do orificio cilindrico estreito, os
atomos ou ions do produto de fissdo radioativo deixam a falha e s3o emitidos para a dgua da
piscina de estocagem.

g) Os atomos ou ions do produto de fissdo radioativo nao sdao removidos da dgua da piscina
de estocagem.

h) Em cada instante do periodo de armazenamento da placa combustivel falhada, o namero
de atomos ou ions do produto de fissao radioativo presentes na agua da piscina de estocagem
resulta da diferenca entre o nimero de 4tomos ou ions emitidos a partir da falha e o namero
de 4tomos ou ions que decaem.

3. DESENVOLVIMENTO DO MODELO

A difusdo de um produto de fissdo radioativo através de um determinado meio ¢ descrita por
intermédio da seguinte equacdo diferencial parcial [2]:

0
D-Vip-h-pts=L (1)

ot
onde p é a concentracio de atomos ou fons do produto de fissio no meio (dtomos/cm’), D é o
coeficiente de difusdo do produto de fissdo no meio (cm?/s), A ¢é a constante de decaimento

radioativo do produto de fissdo (1/s) e S é o termo fonte que descreve a taxa de geracdo do
produto de fissdo no meio (4tomos/cm’.s).

O sistema a ser estudado consiste em uma placa combustivel irradiada falhada, que se
encontra armazenada em piscina de estocagem. Considera-se que a falha tem o formato de
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um pequeno orificio cilindrico com raio ry € comprimento a existente no revestimento da
placa combustivel, de maneira a atingir perpendicularmente o cerne da mesma.

Nestas circunstancias, a difusdo de um produto de fissdo radioativo na agua contida dentro do
orificio ¢ descrita por intermédio da equagdo diferencial parcial [3]:

op
D-V2p-d-p=—
p-hop=—g )

pois o termo fonte ndo esta presente no orificio, mas sim no cerne da placa combustivel.

O raio 1y do orificio cilindrico ¢ muito menor que o comprimento de difusdo L = \/D/A do

produto de fissdo radioativo liberado na 4dgua. Este fato, em conjunto com a simetria angular
do problema, faz com que a equagdo diferencial (2) fique reduzida apenas a dimensao da
coordenada x ao longo do eixo do orificio [4], portanto:

o%p op
D.LP .52
SE )

Nesta equacdo, a varidvel tempo, designada por t, ¢ contada a partir do instante em que a
falha atinge o cerne da placa.

\

A condigdo inicial ¢ as condi¢des de contorno referentes a concentracdo de atomos do
produto de fissdo no meio, descrita pela funcdo p(x, t), assim como as hipdteses que as
fundamentam, sdo as seguintes:

p(x, 0) = 0 = ndo hé produto de fissdo dentro do orificio no inicio do armazenamento;
p(a, t) = 0 = diluicdo infinita do produto de fissdo na saida do orificio [4];

p(0, t) = £.S(t) = termo fonte situado na base do orificio, a qual estd em contato direto com o
cerne da placa combustivel.

Inicialmente, ¢ importante descrever em detalhe o termo fonte f.S(t), que aparece na segunda
condi¢do de contorno e consiste no produto de dois fatores, os quais sdo:

f — Fragdo média da concentragdo do produto de fissdo presente no combustivel nuclear
irradiado que acaba sendo liberada para a agua;

S(t) —» Fungdo que descreve a concentracdo do produto de fissdo presente no combustivel
nuclear irradiado.

Cabe destacar que a fracdo média f depende das caracteristicas fisico-quimicas do sistema
formado pela 4gua em contato direto com o combustivel nuclear irradiado, devendo, portanto,
variar consideravelmente com a forma quimica deste Gltimo.

Na condi¢do de armazenamento, a fun¢ao que descreve a concentracdo do produto de fissdo
presente no combustivel nuclear irradiado ¢ dada por [5]:

S(t) = Sp.e ™ 4
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onde Sy € a concentracdo inicial de atomos do produto de fissdo no combustivel nuclear
irradiado (4dtomos/cm’), medida no instante em que a falha atinge o cerne da placa
combustivel, ou seja, quando t = 0.

No que se refere a resolucao da equagdo diferencial parcial (3), dado que uma das condicdes
de contorno para p(x, t) € ndo homogénea, a solu¢ao a ser buscada deve assumir a forma [6]:

p(x, 1) = v(x, t) + W(x, ) )
com as condi¢des iniciais e as condi¢des de contorno mostradas a seguir [6]:
w(x, 0) =—-v(x, 0)
w(0, t) = £.S(t) — v(0, t)

w(a, t)=v(a,t)=0

A funcdo v(x, t) deve ser escolhida de maneira que as condigdes de contorno se tornem
homogéneas (isto é, com os membros da direita iguais a zero), porque isto abre o caminho
para empregar um método usual de obtengdo da fungdo w(x, t). Estas exigéncias sdo
plenamente satisfeitas escolhendo-se [6]:

V@J):fSoe_M-P—E} (6)

a

A equagdo para w(x, t) é obtida substituindo primeiramente a expressdao (5) na equacao
diferencial parcial (3), com o resultado

2 2
D9V W W .0V Y o
ox 2 0 ox 2 ot
para em seguida substituir a fun¢do (6) no lado direito da equagdo (7) e encontrar
2
D.a_w_}\’.w_@:() (8)
ox ot
A equacao diferencial parcial (8) é homogénea, podendo ser escrita como:
2
ox 2 ot

Para resolver a equagdo (9), emprega-se o método de separagdo de varidveis [3, 6], no qual a
fungdo w(x, t) deve ser escrita na forma:

w(x, 1) = X(x).T(t) (10)

e substituida na equacdo (9), de maneira que:

0%X(x)
5X2

AT (%)

D-T(t)- — - X(x).T(t) = X(x) -

(In
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Dividindo-se a equacado (11) por X(x).T(t) e reagrupando os termos, encontra-se

1 dPX(x) 1 dT()
X0 o TTo (12)

Os dois membros da expressdo (12) constituem fungdes ndao constantes de varidveis
independentes, de maneira que ambos podem ser igualados a uma constante

1 dPX()
X(x)  dx?

—h=-k2

13
L dT® _ o ()

T(t) dt

sendo obtidas duas equacdes diferenciais ordinarias como resultado:

2 2
d X(x)+[k —x].X(X):O
D

dx 2

(14)
1O 210
dt

A equagao que envolve a variavel t tem como solucao

T(t) = Toe‘kzt (15)

enquanto a equacdo que envolve a varidvel x tem como solugdo

X(x)=A \/kz_x +B ,/kz_% 16
(x) = A cos D X sen D X (16)

e portanto a fungdo w(x, t) assume a forma geral dada por:

k? — k2% 2
w(x, t) =[4 cos D X + B sen D x]e (17)

onde 4 ¢ B sdo constantes arbitrarias cujos valores devem ser determinados aplicando-se as
condi¢des de contorno para a fungdo w(x, t). Assim sendo, resulta

w(0, t) = £:S(t) = v(0, ) =0 = A = 0

w(a,t)=0= sen\/ D 4~ :>‘f D " 4 = a—2
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onde n ¢ um namero inteiro > 1. A forma geral (17) passa, portanto, a ser dada pela seguinte

expressao:
D~n2'7t2

t
2 —At

o0 —
nm
wie 0= 2 Busen e e 18)
n=1

a qual constitui a solugdo geral da equagdo diferencial parcial (8).

Para determinar os coeficientes B, utiliza-se a condicao inicial

w(x, 0) = — v(x, 0) = W(x,0) =S -B—l} (19)
0 que acarreta
X = nm
£.-Sy-l=-1| = B. -sen—
0 {a } HZ:; ot sen aX (20)

e portanto pode ser aplicada a seguinte expansao segundo o método de Fourier:

a
Bn=%-J-f-80-{i—l]senﬂx-dx (21)
a a a
0
resultando na integral definida dada por:
2-f-8y |
2050 (12| sen 2.
B, = » j[a 1} sen » X - dx (22)
que resolvida por partes fornece
2-f-Sy5 (= 2-f-S
B, = 0. { “):an— 0 (23)
a nm nmw
e portanto a fungao w(x, t) fica sendo:
Dn?n?
2~f~SO~e_M — 1 nt 2
wx,ty=—""—"_——* ) —'sen—x-¢ (24)
T “~n a

A solugdo para a funcdo p(x, t) que satisfaz a equacdo diferencial parcial (3), com as
condi¢des iniciais e de contorno postuladas para o sistema, é obtida, conforme indica a
equagao (5), pela soma das fungdes v(x, t) € w(X, t), as quais sdo dadas respectivamente pelas
expressoes (6) e (24). Agrupando os termos da soma, obtém-se o resultado:

D-n2-1t2

p(x,t) =1f-S N § P —-sen—=x-e ¢ (25)
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Uma vez conhecida a fungdo p(x, t) que descreve a concentragdo do produto de fissao
radioativo dentro do orificio cilindrico, € necessario calcular a taxa com que este produto de
fissdo ¢ emitido do orificio para a 4gua da piscina de estocagem na qual a placa combustivel
falhada se encontra armazenada.

A taxa de emissdo E(t), expressa em atomos/s, ¢ proporcional a area da falha, ao coeficiente
de difusdo do produto de fissdo radioativo na 4gua e ao gradiente da concentracao do produto
de fissdo radioativo na saida da falha. Em termos matematicos, isto significa [4]:

op
E()=-n-1¢ -D- (—j (26)
0X )y _,
com o resultado
D-nz-rc2
2 -\t © _
n-ry -D-f-Sp-e n 2
Et = . 1+2. _1 .e a
® ; 2D )

Por fim, resta determinar o nimero total N de atomos do produto de fissdo que estardao
presentes na dgua da piscina de estocagem, decorrido um periodo de armazenamento com
duragdo igual a t e supondo que estes d&tomos ndo sejam removidos da adgua.

Por unidade de tempo, o niimero total de dtomos resulta da diferenga entre o nimero de
atomos emitidos a partir do orificio cilindrico e o nimero de atomos que decaem. Em termos
matematicos, este balango ¢ descrito pela seguinte equacao diferencial ordinaria [7-10]:

dN

—=E(t)-A-N

” (t) (28)
que pode ser escrita na forma:

dN

E+X-N:E(t) (29)

onde a funcao E(t) ¢ dada pela expressao (27).
A solugdo geral para a equagdo (29) ¢ obtida através da seguinte formula [11]:

N(t) =e M [ I ™M E(t)-dt + C] (30)
onde C ¢ uma constante que depende das condic¢des iniciais.

Substituindo a expressao para E(t) na formula (30), encontra-se o seguinte resultado

D~1‘12'TE2
2 M ®© n ——0t
At 2a° -e (_1) 2 -\
_ . > .e a + C .e (3 1)

ety DSy e

N(t) = -
a D-m

n=l I
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Para determinar o valor da constante C, aplica-se a condi¢do inicial N(0) = 0, significando a
inexisténcia de atomos do produto de fissao na agua da piscina de estocagem quando a falha
atingiu o cerne da placa combustivel em t = 0. O resultado assim obtido

2a% e & (-D)"
C= 2 (32)
2 2
D-=m o] n

¢ em seguida substituido na expressao (31), fornecendo:

Dn?.n?
2 2 At ® n - t
_TC'I'()'D‘f'SO At 2a° -e (—1) 2
N(t) = Jte™ 4 " > - (l-e @ ) (33)
n=l
Utilizando o resultado [12]
2 T, (4)
n=] 1
e agrupando os termos de maneira conveniente, encontra-se
Dn?n?
2 —At 2 © n -— 1t
n-ry -D-f-Sy-e a 1 2 (-1 2
Nt = - -4+ —- -e a
®© a D |6 g2 Z n2 (35)

sendo a atividade correspondente dada por A(t) = A.N(t).

Um sumario das equagdes diferenciais utilizadas no modelo proposto é apresentado por
intermédio da Figura 1.

4. APLICACAO AOS TESTES DE SIPPING

O teste de sipping ¢ uma técnica ndo destrutiva usada para avaliar a integridade estrutural do
revestimento de elementos combustiveis irradiados, cujo fundamento consiste na detec¢ao do
vazamento de produtos de fissdo radioativos que emitem raios-gama [13-14].

Ao realizar testes de sipping em elementos combustiveis irradiados que se encontram
armazenados héa longo tempo em piscinas de estocagem, o produto de fissdo gama-emissor
adequado para uso como indicador de falha é o "’Cs. Elevado rendimento na fissdo,
facilidade de solubilizagdo em agua e meia-vida longa (T, = 30,14 anos) sdo caracteristicas
que tornam este radionuclideo praticamente a inica opg¢ao neste caso [13-14].

Na realizacdo destes testes, os intervalos de tempo envolvidos [13-14] sdo tais que:

2

5 <<t<<Tyy
D-n
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Revestimento

. Combustivel
[ Faha

[ ] Agua

L,

X

Figura 1. Secdo longitudinal de uma placa combustivel irradiada falhada, ampliada 21 vezes
para ilustrar a regido de validade de cada uma das equagdes diferenciais correspondentes as
hipoteses do modelo:

e Combustivel

$_ s
dt
com a condi¢do inicial S(0) = So.
e Falha
2
D- Q —A- p= @
o o

com a condig¢do inicial p(x, 0) = 0 e com as condi¢des de contorno p(a, t) = 0; p(0, t) = £.S(t).

e Agua

d—N+k-N=—n-r§-D-(a—pj
dt x=a

com a condig¢ao inicial N(0) = 0.
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e portanto

D~n2-rt2
eM=1 e 4 =0
de maneira que a expressao (35) assume a forma
_n-rg-D-f-SO a’
N(t) = » WD (36)

com a atividade especifica da amostra sendo dada por

n-rg-a-f-A-Sg +n-r§ DfA:Sy

A(t)=—
®© 6-Vol a-Vol

(37)

onde Vol ¢ o volume total de dgua contido no recipiente em que foi realizado o teste.

Esta expressdo para A(t), obtida a partir do modelo proposto, reproduz a forma geral da
funcdo ajustada aos dados experimentais de testes realizados no passado em elementos
combustiveis tipo placa falhados, nos quais, conforme mostra a Figura 2, foi constatado um
crescimento linear da atividade especifica de B7Cs com o tempo de sipping [13].

] Release Ratio of 137Cs
700 Fuel Element Assembly
600 4 IEA-53

Data after Cleaning

i

A

Y=A+B*X
Par Value Emor

Specific Activity (Bg/l)
g ? 8 8

7] A -13.14420 220181
1 B 020402 0.00148
100 -
0
-1m ¥ 13 v T ] ¥ T

T L | BN Sl — ¥
-5&)05&)1@15&2@25@3&”35&4&”

Sipping Resting Time (Min)

Figura 2. Aumento linear da atividade especifica de *’Cs com o tempo de sipping em um
elemento combustivel tipo placa falhado [13].
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5. DISCUSSAO

A utilizagdo do modelo proposto permite medir diretamente o parametro f, fracdo média da
atividade total do combustivel nuclear liberada para a agua em caso de falha no revestimento,
que ¢ uma caracteristica do produto de fissdo radioativo e do tipo de combustivel nuclear.

Para tanto, torna-se necessdrio realizar experimentos nos quais: a) uma falha semelhante a
postulada no modelo seja produzida em miniplacas combustiveis irradiadas que possuam
inventario isotopico bem conhecido; ») cada miniplaca contenha no cerne um tipo diferente
de combustivel nuclear empregado em reatores de pesquisa; ¢) cada miniplaca falhada seja
totalmente imersa em um recipiente contendo dgua desmineralizada, ali permanecendo em
posi¢do vertical fixa; d) o monitoramento de temperatura ¢ pH da agua do recipiente seja
efetuado continuamente; e) amostras de 4gua do recipiente sejam coletadas em intervalos de
tempo regulares e enviadas logo a seguir para medidas de espectrometria gama; f) graficos
da atividade especifica dos produtos de fissdo radioativos em fun¢do do tempo de imersdo da
miniplaca falhada sejam levantados para medir o parametro f.

A determinagdo experimental do parametro f, para os principais produtos de fissdao
radioativos e tipos de combustivel nuclear empregados em reatores de pesquisa, permitira
utilizar o modelo proposto tanto para estimar a extensdo de falhas em elementos combustiveis
tipo placa irradiados quanto para avaliar a atividade liberada na piscina de estocagem onde os
mesmos estiverem armazenados.

6. CONCLUSAO

No presente trabalho ¢ proposto um modelo para descrever a liberagdo de um produto de
fissdo radioativo para a dgua da piscina de estocagem a partir de uma placa combustivel
falhada, considerando difusdo deste produto de fissao através de uma pequena falha cilindrica
postulada.

A aplicacdo do modelo aos resultados de testes de sipping realizados no passado em
elementos combustiveis tipo placa falhados consegue reproduzir a forma geral da funcdo
ajustada aos dados experimentais.

Experimentos devem ser realizados para determinar a fracdo média da atividade total de um
determinado produto de fissdo radioativo que cada tipo de combustivel nuclear empregado
em reatores de pesquisa libera para a 4gua em caso de falha no revestimento.
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ABSTRACT

Plate-type fuel elements burned-up inside the core of nuclear research reactors are stored
mainly under deionized water of storage pools. When cladding failure occurs in such
elements, radioactive fission products are released into the storage pool water. This work
proposes a model to describe the release mechanism considering the diffusion through a
postulated small cylindrical failure. As a consequence, an analytical expression is obtained
for the activity released into the water as a function of the total storage time of a failed fuel
plate. The proposed model reproduces the linear increasing of '*’Cs specific activity observed
in sipping tests already performed on failed plate-type fuel elements.
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