2015 International Nuclear Atlantic Conference - INAC 2015
Sédo Paulo, SP, Brazil, October 4-9, 2015

ASSOCIAGAO BRASILEIRA DE ENERGIA NUCLEAR - ABEN
ISBN: 978-85-99141-06-9

CALCULO DE CORRELACAO DE ATIVIDADES PARA
CARACTERIZACAO DE REJEITOS RADIOATIVOS.

Paloma Suzane Cabrera!, Roberto Vicente?

YInstituto de Pesquisas Energéticas e Nucleares (IPEN / CNEN — SP)
Av. Professor Lineu Prestes 2242
05508-000 Sao Paulo, SP
paloma.cabrera@usp.br

?|nstituto de Pesquisas Energéticas e Nucleares (IPEN / CNEN - SP)
Av. Professor Lineu Prestes 2242
05508-000 Séo Paulo, SP

rvicente@ipen.br

RESUMO

O objetivo deste trabalho ¢ colaborar com os diversos trabalhos realizados na Geréncia de Rejeitos Radioativos,
do Instituto de Pesquisas Energéticas e Nucleares, (IPEN) no sentido de desenvolver métodos de caracterizagdo
de rejeitos, neste caso em particular, para os rejeitos gerados no tratamento da dgua de resfriamento do reator
nuclear IEA-R1 do IPEN. Os dados referentes a dois lotes de tambores de 200 L contendo resina de troca ionica
ou carvao ativado, retirados do reator, que haviam sido amostrados e analisados por métodos de radioquimica
anteriormente, foram usados para se determinar o inventario radioisotopico de cada um, utilizando o método dos
fatores de escala.

1. INTRODUCAO

O IEA-RI1 ¢ um reator do tipo piscina aberta (ou MTR — Materials Testing Reactor), isto &,
cujo nucleo estd imerso sob uma coluna de 4gua desmineralizada que age tanto como liquido
refrigerante para o cerne do reator como blindagem bioldgica e refletor de néutrons.
Atualmente, o combustivel nuclear de tal reator ¢ constituido de U;Si, disperso em uma
matriz de aluminio contendo 3,0 gUcm™, grau de enriquecimento do isotopo 23°U igual a
19,75% e revestido por uma liga essencialmente de aluminio.

A 4gua presente no reator esta sujeita a presenga de radionuclideos gerados pela ativacao do
material estrutural, irradiacdo de uranio contaminante presente em baixa concentragdo na
superficie externa do combustivel nuclear ou ainda, proveniente de vazamentos ocorridos a
partir de descontinuidades no préoprio revestimento do combustivel nuclear.

Assim, para garantir a desmineralizagdo, a agua do reator passa por um sistema de filtragem
constituida por filtros de polipropileno, dois leitos de carvao ativado e dois leitos de resinas
de troca i6nica a fim de que a concentracao de impurezas permaneca em torno de 2 ppm em
substancias soluveis.

Este trabalho trata de dois tipos de rejeitos gerados no reator IEA-R1: carvao ativado e
resinas de troca i0nica.
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Desde que iniciou suas operagdes em 1957 o reator IEA-R1 teve seus leitos de carvdo e
resinas de troca idnica substituidos por duas vezes e encaminhados a GRR, onde foram
devidamente armazenados em tambores no depoésito de rejeitos radioativos.

Assim, neste trabalho, dois lotes de tambores contendo rejeitos radioativos serdo estudados:

1° Lote: removido do reator em 08/01/1993, é composto por 9 tambores; dois contém resina
de troca i0nica e os demais contém carvao ativado;

2° Lote: Removido do reator em 06/11/2003, ¢ composto por 12 tambores, cinco contém
resina de troca idnica e os demais contém carvio ativado.

Em ambos os casos o rejeito ¢ constituido de graos esféricos com 1 mm de diametro no caso
da resina e irregulares de 2 mm a 4 mm no caso do carvao ativado, em suspensao em agua.

A Figura 1 apresenta algumas imagens dos rejeitos estudados.

Figura 1: A — Micrografia optica de Resina de troca ionica [1]. B — Carvao ativado usado
no processo de tratamento de agua do IEA — R1 [2]. C — Embalado de um dos lotes
estudados contendo carviao ativado [1]. D — Vista dos leitos de carviao ativado e resina de
troca ionica.

2. CARACTERIZACAO DOS REJEITOS

Diversos radionuclideos estdo presentes na dgua do reator [EA-R1, sendo eles de trés tipos
diferentes quanto a sua origem no reator: produtos gerados na fissdo do uranio e do plutonio e
que tém rendimentos (yield) caracteristicos; produtos de ativagdo, por néutrons ou raios
gama, de elementos presentes nas estruturas proximas do nucleo; isotopos de uranio e
elementos transuranicos.
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Espera-se que a quantidade desses radiois6topos na agua da piscina do reator seja pequena,
pois esta seria produto de descontinuidades no revestimento do combustivel do reator,
problema pouco frequente desde o inicio de suas operagdes.

Quanto ao tipo de radiacdo emitida em tais radionuclideos podem ser classificados como:
emissores gama (produtos de fissdo e ativagdo); emissores beta exclusivos (produtos de fissao
e ativagdo); aqueles que decaem por captura de elétrons emitindo raios-x com energias muito
baixas (produtos de ativagdao) ou ainda como emissores alfa exclusivos (is6topos de U e
elementos transuranicos).

Os radionuclideos emissores gama ou beta exclusivos que emitem raios gama com frequéncia
e energia suficientemente alta para permitir a detec¢do de forma simples (utilizando
espectrometria dos embalados, por exemplo) ou t€ém meia vida suficientemente longa ou
ainda aqueles que estdo presentes em quantidades significativas podem ser detectados
utilizando métodos externos e simples, sdo por isso, denominados radionuclideos de facil
medi¢do ou radionuclideos chaves (RCs).

No entanto, a detecgao ¢ dificultada e requer métodos radioquimicos complexos nos casos de
radionuclideos que ndo emitem raios gama ou raios-x; emitem raios gama ou raios-x com
energia e/ou intensidades muito baixas); t€ém baixa atividade por terem meia vida muito longa
e também nos casos em que sdo gerados em pouca quantidade ou estdo presentes em pequena
quantidade na matriz do rejeito radioativo. Assim, sdo chamados radionuclideos de dificil
medi¢do (RDMs).

2.1. O método dos fatores de escala

O método de fatores de escala (FE) permite uma estimativa das concentragdes de atividade a
partir da correlacdo entre um RDM e um RC, ja que se espera uma correlagdo entre RDMs e
RCs produzidos de forma semelhante ou que tenham caracteristicas quimicas proximas.

Sejam Crpm € Cre as concentragdes de atividade, respectivamente, de um RDM e de um RC.
De acordo com a tese [1], o fator de escala ¢ dado por

C
FE — —RDM

(1

Crc

em que Arpm € Arc devem ser corrigidas por um fator de decaimento do radionuclideo desde
a data de entrada no depdsito da GRR até o inicio da contagem para sua determinagdo. Tal
fator ¢ dado por

In(2
Kw = exp l— ;1(/2)] At 2)

m que T}, ¢ a meia vida do radionuclideo e At € o intervalo de tempo.

r

No entanto, se a equagdao (1) ndo ¢ satisfeita, deve-se utilizar o método dos minimos
quadrados (MMQ) para ajustar uma reta aos valores dos logaritmos naturais das
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concentragdes de atividade do RC e do RDM, de forma a obter uma fun¢do de correlagdo
(FC), da seguinte forma

Arpm = a(Arc)® = In(Agpym) = In(a) + bIn(Agc) ©)
em que a e b sdo constantes reais determinadas no ajuste MMQ.

Assim, o método dos fatores de escala consiste em determinar os RDMs e os RCs e medir
suas concentracdes de atividade em cada matriz. Utilizar a equagdo (2) para determinar o
fator de corre¢do por decaimento de cada RDM e RC e utilizar a equagdo (1) para determinar
o FE para cada RDM. Em seguida, multiplicar o FE pela concentragao de atividade do RC a
que se relaciona 0 RDM para determinar sua concentracdo de atividade. No entanto, caso a
(1) ndo seja satisfeita, € necessario fazer o ajuste MMQ e utilizar a equagao (3) para encontrar
a concentracdo do RDM. Se ainda assim nenhum FE ou FC for encontrado para um RDM,
determina-se que sua concentragao de atividade ¢ dada pela média aritmética das medidas das
concentragdes em cada matriz separadamente.

2.2. Bases de dados utilizadas

Os fatores de escala (FE) sao especificos de cada instalagdo e matriz de rejeitos radioativos.
Assim, fizeram-se necessdrios dois estudos sobre os rejeitos aqui considerados, isto €, os 21
tambores contendo carvao ativado ou resina de troca iOnica, ambos provenientes do reator
IEA-R1. Sao os dados destes estudos posteriores, provenientes das referéncias [1] e [2], que
foram analisados no presente trabalho.

Em [1] procedimentos radioquimicos foram desenvolvidos, adaptados e padronizados a fim
de determinar os RDM contidos nas amostras do rejeito considerado. Dessa forma, apds
avaliar a matriz de rejeito, os radionuclideos apresentados na Tabela 1 foram considerados
RDMs.

Tabela 1: Radionuclideos considerados RDMs no rejeito.

3H 14C 551:;e 59Ni 63Ni
9OSr 99TC 108mAg 1291 135CS
234U 235U 236U 238U 237Np
238Pu 239Pu 240Pu 24-113u 242Pu
241Am 243Am 24-2Cm 243Cm 24-4-Cm
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Além disso, considerou-se dois RCs, descritos na Tabela 2.

Tabela 2: Radionuclideos considerados RCs no rejeito.

RC Caracteristicas
Produto de ativagéo

60¢, Meia vida de 5,27 anos
Decai por emissdo 3~ com energia de 0,31 MeV emitindo dois fotons
com energia de 1,17 MeV e 1,33 MeV.
Produto de fissdo
Meia vida de 30,3 anos

137¢g Decai por emissdo B~ com energia de 1,17 MeV para **’Ba (yield =
5,4%) sendo este um nucleo estavel; ou por emisséo 3~ com energia
de 0,51 MeV para *’™Ba (yield = 94,6%) o qual emite um féton
com energia de 0,66 MeV.

Todos os 21 tambores foram amostrados e todas as amostras foram analisadas para
determinar as concentracdes de atividade de cada radionuclideo, de forma que as condicdes

gerais permitiam considerar que as amostras eram, de fato, representativas do rejeito.

Para verificar a homogeneidade dos rejeitos a partir dos dados de [1], considerou-se que um
rejeito homogéneo € aquele para o qual as concentracdes de radionuclideos ou substancias
intervalo relativo de 30% (IAEA, 2007). Sendo assim, de acordo com tal critério, a anélise
dos dados de [1] permite afirmar que os rejeitos estudados sdo homogéneos, ja que
praticamente todos as diferencas relativas sdo menores que 30%, como se verifica nos

gréaficos contidos nas Figuras 2 e 3.

Diferenga Relativa
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N 4 o e
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Figura 2: Diferenca relativa entre as concentracdes de atividade de *37Cs e °Co para
amostras de resina de troca ionica, construido com base em dados da referéncia [1].
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Figura 3: Diferenca relativa entre as concentracdes de atividade de *’Cs e ®°Co para
amostras de carvao ativado, construido com base em dados da referéncia [1].

Sendo os rejeitos homogéneos, determinou-se a concentracao de atividade de cada uma das
amostras de cada um dos tambores de forma que, utilizando a equagédo (1), calculou-se para
cada RC, trés valores de FE para cada um dos RDMs: o primeiro considera somente o
primeiro lote, de 1993; o segundo considera somente o segundo lote, de 2003 e o terceiro

considera os dois lotes em conjunto.

Todas as amostras retiradas dos tambores foram analisadas em base seca, no entanto, é
necessario considerar que os tambores ndo contém somente resina de troca i6nica ou carvao
ativado solidos. Dentro dos tambores 0s rejeitos estdo suspensos em agua liquida, de forma

que hé agua intersticial na maioria dos tambores, como indica a Figura 4.

PRV W W N
h,

VARV VN
Iy

R e Y

Iha

Absorvedor sem agua
intersticial.

Tambores N°.: 1, 3. 4. 8,
9e10.

Nivel de dgua intersticial
inferior ao de absorvedor.
Tambor N°.: 5.

h,

11._;41

R e

NN TN

Absorvedor e dgua

intersticial no mesmo
nivel.
L. Tambor N°: 6e 14.
a

Nivel da 4dgua acima do
nivel do absorvedor.
Tambor N°.: 2. 7. 11. 12,
13.15.16.17.18.19.20 ¢

h, 2L

Figura 4: Representacédo das configuracdes observadas nos tambores estudados,
indicando os niveis de dgua liquida e sélido absorvedor nos tambores, conforme
referéncia [2].
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Sendo assim, em [2], mediu-se a altura da superficie livre da agua e do sélido dentro de cada
tambor para fins de determinar o teor de resina ou carvao. Estimou-se a atividade total dos
dois RCs com base nas concentragdes de atividade de amostras do rejeito obtidas através de
métodos analiticos (radioquimicos).

Para isso, mediu-se externamente a taxa de dose de cada tambor e, em seguida, utilizou-se o
método de Point-Kernel para determinar a atividade total de cada um dos dois RCs
considerados (137Cs e ®°Co) em cada um dos 21 tambores. Tal método considera a
contribuicdo de cada um dos pontos de uma fonte de fotons de forma a integra-las
tridimensionalmente e fornecer a taxa de dose, isto é, a dose depositada por unidade de
tempo.

A taxa de dose é dada por:
D=d-G “

Em que D é a taxa de dose em um ponto P (Gy h™1); G é uma constante denominada fator de
dose por unidade de fluxo de foton (Gy h~'cm? s) obtida por interpolagdo de gréaficos
(Rockwell, 1956, pag. 19); ® é o fluxo de fotons em um ponto P (fétons cm™2 s™1) e dado
por

B-S, R b

®=2a+z FOD )

Em que B é o fator de build up; S, é a concentracéo de atividade (Bq cm3); R% é o raio do
tambor (cm); a € a distancia entre o ponto de medicéo e a superficie do tambor (cm); Z é a
distancia de atenuacdo (cm); F(6,b) foi determinado por interpolacdo grafica (Rockwell,
1956, pag. 386), € uma funcdo de b = ugZ , onde pg é o coeficiente de atenuacdo linear
(cm™1) determinada para cada energia por interpolagio de dados da tabela “Coeficientes de
interacdo parcial e coeficientes de atenuagdo total para a dgua liquida” (NIST, 2011).

2.3. Resultados obtidos

Utilizando os trés Fatores de Escala (para o lote de 1993, para o lote de 2003 e para os lotes
em conjunto) provenientes de [1], bem como as duas atividades totais dos Radionuclideos
Chaves (RCs) (atividade na agua intersticial e no sélido absorvedor) provenientes de [2]
calculou-se as atividades de cada Radionuclideo de Difiicil Medicdo (RDM) em cada tambor
para cada um dos dois RCs de duas formas diferentes.

Primeiramente, através do método dos fatores de escala, utilizou-se

Agrpm = (FE) * Atotal RC (6)
Em que Agrpym € a atividade do RDM no tambor (Bq); FE é o fator de escala do RDM no
tambor, determinado em [1] e Agarc € @ atividade total do RC no tambor (Bq),

determinado em [2].

Nos tambores que contém resina de troca idnica utilizou-se os FE obtidos para cada lote,
exceto para o >°Fe, para o qual utilizou-se o FE obtido para os lotes em conjunto. J& no caso
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dos tambores que contém carvdo ativado, utilizou-se os FE obtidos para os lotes em conjunto.
No caso de **°U e %3°U, utilizou-se o FE obtido para cada um em separado quando em carvao
ativado e o FE obtido para estes dois radionuclideos conjuntamente, como indica [1].

Para alguns radionuclideos ndo foram obtidos FE ou obteve-se somente em uma matriz de
rejeito. No entanto, estes radionuclideos apresentam baixa concentracdo de atividade nas
matrizes de rejeitos analisadas e constatou-se que € possivel tomar as concentracdes de
atividades desses radionuclideos como iguais a atividade minima detectavel, de forma a
conseguir um parametro seguro no sentido de decidir o tratamento a ser dado ao rejeito.

Posteriormente, atentando a disposicdo do rejeito no tambor considerado, utilizou-se o
produto da concentracdo de atividade pela massa de cada tambor

Arad,i = M; Cr'ad,i (7

Em que A;.q,; é a atividade de um radionuclideo especifico no tambor i (kBg); M; é a massa
do tambor i (kg) e Cyaq,; € @ concentracéo de atividade deste mesmo radionuclideo no tambor

i (Bg/g).

Na Figura 5 é possivel comparar os valores obtidos para a atividade total de cada tambor
utilizando o método dos fatores de escala para cada RDM (com °Co e **’Cs como RCs) e
aquela obtida utilizando a massa e a concentracdo de atividade dos RDMs, ja os valores
numéricos sdo apresentadas na Tabela 3.

Valores obtidos para as atividades totais dos tambores

5,30E+06

4 30E+06 ——

3,30E+06 —

2,30E+06 -+

Atividade (kBq)

1,30E+06 -

3,00E+05

1 2 3 4 5 6 7 8 9 10 11 12 13 14 15 1e 17 18 18 20 21

-7 ,00E+05
Numero do Tambor

B§)-CocomoBEC W13/ CscomoRC Pela Concentragio de Atividade

Figura 5: Comparacéo entre os valores obtidos para a atividade total de cada tambor.
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Tabela 3: Valores obtidos para a atividade total e conteudo de cada tambor

caracterizado.
Al Tt 0| Aaste Tom 90 | “rmbor i
Tambor:| Contetdo | - yji7ando 0 60-Co | utilizando o 137-Cs u::;i;ﬁzgr?t?am;;ijaee
como Rc (kBq) como Rc (kBQ) o ((I;<Bq)
1 Resina 2,95E+06 2,80E06 2,33E+06
2 Carvéo 1,08E+06 1,06E+06 1,57E+06
3 Resina 2,14E+06 2,03E+06 2,04E+06
4 Carvédo 5,24E+05 5,31E+05 5,64E+05
5 Carvéo 8,20E+05 8,74E+05 8,57E+05
6 Carvéo 8,99E+05 9,05E+05 9,36E+05
7 Carvéo 1,79E+06 1,79E+06 1,89E+06
8 Carvéo 1,60E+06 1,62E+06 1,52E+06
9 Resina 1,23E+06 1,25E+06 1,42E+06
10 Resina 1,25E+06 1,87E+06 1,44E+06
11 Resina 1,36E+06 1,41E+06 1,57E+06
12 Resina 1,09E+06 1,17E+06 1,40E+06
13 Carvéo 1,17E+06 1,10E+06 1,14E+06
14 Resina 8,63E+04 1,07E+05 2,43E+06
15 Carvéo 8,27E+05 8,90E+05 7,88E+05
16 Resina 1,45E+06 2,04E+06 1,68E+06
17 Carvéo 7,60E+05 7,22E+05 6,75E+05
18 Carvéo 8,25E+05 7,92E+05 8,10E+05
19 Carvéo 1,75E+06 1,66E+06 1,62E+06
20 Carvéo 7,23E+03 6,04E+03 5,23E+06
21 Carvéo 5,80E+05 5,57E+05 3,45E+02

Como € possivel melhor verificar na Figura 5, as atividades totais dos tambores obtidas
utilizando o ¢°Co diferem das atividades totais obtidas utilizando o **’Cs como RC, mas essa
diferenca ja era esperada, pois verificou-se que a atividade do '*’Cs era mais baixa que a
atividade do ¢°Co em todos os tambores, de forma que esta diferenca pode ser interpretada
como um intervalo onde o valor verdadeiro da atividade total do tambor se encontra e nos
fornece um bom parédmetro para o tratamento do rejeito.

A primeira vista, os valores das atividades totais de cada tambor sdo compativeis com 0s
resultados esperados (da ordem kBgq a MBQ), no entanto, seria necessario avaliar as
incertezas destes valores. N&o foi possivel estabelecer um método para determinar tais
incertezas, ja que diversos métodos diferentes foram usados para obter os resultados acima
apresentados, assim, embora as concentragdes de atividades utilizadas possuissem incertezas
[1], o método do Point Kernel ndo fornece incertezas.

Entdo, faz-se necessario determinar um método seguro, do ponto de vista da gestdo de
rejeitos radioativos, para avaliar tais incertezas. Para isso, pode-se avaliar os valores das
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atividades totais obtidas a partir da relagdo das concentracOes de atividades obtidas em [1]
com as massas dos tambores obtidas em [2]. Neste ponto, verifica-se que, na maioria dos
tambores as atividades obtidas com o uso dos fatores de escala e aquelas obtidas com o uso
da massa do tambor e da concentracdo de atividade sdo bastante proximos e da mesma ordem
de grandeza. As excec¢Oes sdo os tambores 14, 20 e 21 em que 0s rejeitos se encontram como
indica a configuracdo b da Figura 4, isto €, a coluna de agua e de solido absorvedor tém o
mesmo comprimento. Este fato ndo acarreta grandes preocupacoes, ja que, nestes tambores,
h& mais agua que solido absorvedor e, portanto, menor quantidade de material radioativo
retido e, por fim, tém baixa atividade.

3. CONCLUSOES

Os trabalhos [1] e [2] desenvolvidos na GRR foram relacionados de forma que obteve-se
valores para as atividades totais de cada Radionuclideo de Dificil Medicdo (RDM)
relacionando-os a dois Radionuclideos Chaves (RCs) e, entdo, a atividade de cada um dos 21
tambores analisados, dada pela soma das atividades dos RDMs e RCs presentes em cada
tambor. A primeira vista, os resultados parecem ser compativeis do ponto de vista da gestao
de rejeitos radioativos.

Todos os tambores foram caracterizados de forma a determinar ndo somente 0s
radionuclideos contidos no tambor, mas também a atividade de cada um deles e, por fim, a
atividade total de cada tambor. Embora ndo seja possivel determinar as incertezas de tais
valores, a compatibilidade e veracidade de tais dados podem ser afirmadas quando os valores
para as atividades totais obtidas para cada tambor utilizando o método dos fatores de escala
sdo comparados com os valores obtidos pelo produto da massa de cada tambor pela
concentracdo de atividade de cada radionuclideo no tambor.

Dessa forma a diferenca entre as atividades obtidas pelos diferentes métodos pode ser
considerada um intervalor dentro do qual se encontra o valor verdadeiro da atividade de cada
tambor. Esta aproximacdo, do ponto de vista da gestdo de rejeitos radioativos, pode ser
coerente com fatores econdmicos, sociais e éticos. Sendo assim, no caso dos tambores 14 e
21, que contém mais agua que material sdlido absorvedor, embora a caracterizagdo tenha sido
particularmente mais dificil e os resultados obtidos pelos dois métodos utilizados ndo sejam
compativeis entre si, nestes casos as atividades sdo seguramente menores que no caso dos
demais tambores, de forma que trata-los como os demais ja assegura a correta gestdo dos
residuos.

Em geral, os valores obtidos para as atividades utilizando o método dos fatores de escala em
ambos os casos (utilizando o0 60-Co e 0 137-Cs como RC) sdo da mesma ordem de grandeza
dos valores obtidos para as mesmas atividades utilizando o produto da massa do tambor pela
concentracdo de atividade (as uUnicas excecOes sdo os tambores 14 e 21). Sendo assim,
aconselha-se adotar a atividade de cada radionuclideo em cada tambor e também a atividade
total por tambor como o maior dentre os trés valores obtidos, de forma a garantir a seguranga
da gestéo dos rejeitos.

O método dos fatores de escala mostrou-se simples e veridico, de forma que futuramente, seu

uso podera ndo somente facilitar como demandar menos tempo e gastos financeiros para
promover a caracterizacdo de outros rejeitos do reator IEA-R1.
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