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An electron, while traveling in space,
met a positron there ‘‘face-to-face”.
The electron then sighed,
at the sight of his bride
and they “died” in a loving embrace.
-W. Rolnick
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CAPITULO 1

1. INTRODUCAO

Os rejeitos radioativos sdo gerados em diferentes fases do ciclo do combustivel e
podem aparecer sob a forma de liquidos, gases e sdlidos em um largo espectro de
toxicidade. O tratamento, acondicionamento ¢ armazenagem do material radioativo sdo
dependentes do nivel e natureza da radiacdo, bem como de sua meia-vida. Enquanto
grandes volumes de rejeitos radioativos de meia-vida curta j& sdo tratados pela industria
nuclear em instalagdes de estocagem na superficie, o gerenciamento dos rejeitos de alta
atividade de meia-vida longa ainda n3o estd decidido em detalhes e estd em

progressivos estudos nos paises que fazem uso intenso da energia nucleoelétrica.

Todo rejeito radioativo gerado pela induastria nuclear deve ser armazenado de
forma segura e isolado do publico e meio ambiente. Sua natureza radioativa o torna

potencialmente perigoso para a satde, devendo assim ser especificamente gerenciado.

Para entender a origem dos residuos nucleares, uma abordagem possivel, de
acordo com CACUCI (2010), ¢ a de seguir passo a passo o ciclo do combustivel
nuclear. No inicio do ciclo do combustivel, os residuos sdo produzidos durante as
operacdes de mineracdo. Apos a extracdo quimica do uranio do minério, os residuos
ainda contém os nucleos dos atomos filhos do uranio. Estes residuos de mineracao
podem ser considerados como rejeitos. A sua atividade ¢ muito baixa, certamente menos

radioativo que o minério original, mas seu volume ¢ muito grande.

O principal fluxo de residuos vem da fase final do ciclo do combustivel: o
combustivel irradiado pode ser considerado rejeito, se seu uso posterior ndo for
previsto. Se o combustivel irradiado for reprocessado, rejeitos de processo serdo
produzidos. Por exemplo, a solu¢do de produtos de fissdo e actinideos menores que
serdo vitrificados, ou as estruturas dos elementos combustiveis que serdo compactadas.
Este tipo de rejeito ¢ normalmente de média ou alta atividade, o volume correspondente

¢ relativamente pequeno: na producao de 1IGW de eletricidade durante um ano para um



tipico LWR — Light Water Reactor - geram-se: 5m° de rejeitos de média atividade de
meia-vida longa e 2,5m’ de rejeitos vitrificados de alta atividade de meia-vida longa
(com reprocessamento) ou 40m’ de combustivel irradiado (se ndo houver o

reprocessamento).

A TAEA (2005) identifica dois tipos de ciclos, um aberto, onde o combustivel
irradiado ¢ considerado rejeito sendo armazenado preliminarmente até a sua disposi¢ao
final; e outro fechado, onde ¢ feito o reprocessamento ou armazenagem para futuro
reprocessamento, de forma a extrair o combustivel (uranio e plutdnio) ainda existente
no material irradiado para produzir MOX - Mixed OXide (6xido misto de urdnio e
pluténio) que serd usado em usinas proprias para esse combustivel. A experiéncia de
mais de 50 anos no manuseio deste material se mostrou segura e eficiente em ambas as
tecnologias até agora empregadas - Wet and Dry Technologies. As Figuras 1.1 e 1.2

mostram os dois fluxos.
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Figura 1.1 — Ciclo aberto do combustivel nuclear (IAEA, 2005)
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Figura 1.2 — Ciclo fechado do combustivel nuclear (IAEA, 2005)

Alguns paises veem o combustivel irradiado como rejeito que deve ser disposto
em repositorios definitivos para alta atividade. Outros paises veem este material como

um recurso energético para ser reprocessado e reutilizado.

A opcao pelo ciclo fechado, tradicionalmente considerada quando se esperava
um rapido crescimento da geragdo nuclear, ndo se mostrou, posteriormente, tao atrativa
e muitos paises optaram pelo ciclo aberto, ou postergaram sua decisdo, como o Brasil,
para um futuro onde as opg¢des sejam mais claras. Isso implica em manter em

armazenamento temporario os rejeitos por mais tempo.

Atualmente os paises que reprocessam o combustivel nuclear s3o China, Franga,
India, Japdo, Russia e Reino Unido. Os que guardam para reprocessar no futuro sio
Canada, Finlandia e Suécia. Os Estados Unidos ndo estio completamente definidos
sobre a tecnologia a usar. A grande maioria dos demais paises sequer definiu a
estratégia e estdo armazenando seu combustivel irradiado, aguardando o

desenvolvimento das tecnologias associadas a ambas as estratégias, IAEA (2013).

Paises com programas de geracdo nuclear reconhecem a necessidade do

planejamento a longo prazo para a disposi¢do de rejeitos, mas o tempo e os custos da



disposi¢do sao incertos. Atualmente, nenhum pais tem uma instalagdo para disposi¢ao
geoldgica profunda. Como os Estados Unidos rescindiram o seu plano para a disposi¢@o
em Yucca Mountain, os Unicos paises propensos a ter depdsitos geoldgicos profundos
em operacao até 2025 sdo Finlandia, Franca e Suécia. Outros, incluindo a China ¢ a
Espanha, nao obterdo depositos geologicos até¢ 2050, EIA/DOE (2011). O fato de nao
haver nenhum depdsito definitivo ndo significa que ndo se tenha concebido uma solugao

para o tratamento dos rejeitos.

De acordo com IAEA (2004), a questdo da disposi¢cdo do rejeito domina a
opinido publica. A base disso ¢ a percepgao do risco associado a decisdo referente a
disposi¢cdo dos rejeitos nucleares em repositério subterraneo por longos periodos de
tempo. Essa tomada de decisdo envolve risco, no entanto, abster-se de tal tomada de
decisdo também envolve risco. Quais as necessidades energéticas de um pais a médio e
longo prazo? Este assunto requer uma analise fundamentada, tendo em conta ndo s6 os

pros e contras da decisdo, mas também as consequéncias indiretas desta agao.

Tornou-se moda invocar o “principio da precaucdo” ao lidar com questdes
tecnologicas delicadas. De acordo com REIS (2011) o principio da precaugdo tem sua
aplicagdo com base em dois pressupostos: a possibilidade de que condutas humanas
causem danos coletivos vinculados a situagdes catastroficas que podem afetar o
conjunto de seres vivos; e a falta de evidéncia cientifica (incerteza) a respeito da
existéncia do dano temido. Lida-se com um risco ndo mensurdvel, potencial, ndo
avaliavel. Sua aplicagcdo demanda um exercicio ativo da duvida, uma vez que a sua
logica visa ampliar a incerteza, sendo que esta nao exonera de responsabilidade: pelo
contrario, ela reforca a criagdo de um dever de prudéncia. Na maioria dos casos, o
argumento basico € negativo: in dubio, abstine. Em contrapartida, porém, o principio da
precaucdo nao implica ndo tomar nenhuma decisdo ou o adiamento de uma decisdo — a
aplicacdo do principio da precaugdo implica investigacao ativa de cursos alternativos da
acdo. A implantagdo do principio da precaugdo nao tem por finalidade imobilizar as
atividades humanas. Nao se trata da precaug¢do que tudo impede ou que em tudo vé
catastrofes ou males. O principio da precaucao visa a durabilidade da sadia qualidade de
vida das geracdes humanas e a continuidade da natureza existente no planeta. A
precaucdo deve ser visualizada ndo s6 em relacdo as geragdes presentes, como em

relacdo ao direito ao meio ambiente das geragdes futuras.



Voltando aos elementos combustiveis irradiados, quando considerados rejeitos
de alta atividade, sdo colocados dentro de piscinas no interior das usinas ou em um
deposito intermedidrio de longa duragdo, cercado de todos os requisitos de seguranca
exigidos internacionalmente. A tecnologia de tratamento para disposi¢do definitiva
compreende o isolamento dos materiais através de blindagem e/ou vitrificacdo e, em
seguida, o seu depdsito em cavidades rochosas estaveis. Neste local o material devera
permanecer contido até o seu decaimento a niveis que ndo causem danos a espécie

humana ou ao meio ambiente.

Uma das principais finalidades das investigagdes para a localizacdo de um
repositorio ¢ obter uma descrigdo coerente de todos os aspectos da rocha, a fim de ser
capaz de predizer a migracdo de qualquer radionuclideo que, possivelmente, seja
liberado do repositério. Na avaliacio de segurangca de sistemas de repositorios
geologicos profundos de rejeitos nucleares, a andlise do transporte hidrogeologico ¢

essencial, PUSCH (2008).

A disposi¢do geologica ¢ um exemplo claro de “concentrar e conter”, abordagem
onde o confinamento ¢ alcangado de tal forma a se ter um efeito irrisorio sobre a
biosfera por milhares de anos, NEA (1999). A disposi¢do geoldgica dos residuos
radioativos de meia-vida longa se destina a isolar os radionuclideos do ambiente
acessivel para que decaiam in situ a niveis insignificantes, ou para que qualquer
eventual liberacdo seja em concentracdo que constitua um risco insignificante para as
pessoas ¢ o meio ambiente. E um principio amplamente aceito de disposi¢do onde os
rejeitos sao isolados em um repositorio selado, de forma que a seguranca a longo prazo
do sistema de disposicdo deve exigir nenhuma ac¢do adicional por parte das geragdes
futuras. Este principio da equidade intergeracional exige que as geragdes presentes, que
tiveram os beneficios da energia nuclear, ndo devam passar os encargos da gestdo dos

rejeitos para as geragdes futuras que nao usufruiram de seus beneficios, OECD (1995).

A disposicdo geologica ¢ também vista como uma abordagem multibarreira, em
que as barreiras de engenharia e ambiente geologico no entorno do rejeito atuam em
conjunto para fornecer uma variedade de funcdes de seguranca, que controlam todas as
eventuais liberagdes de radioatividade do repositorio e os seus movimentos através da

rocha hospedeira, FALCK e NISSON (2009).



O desenvolvimento da energia nuclear pressupde um comprometimento desta
industria na gestdo dos rejeitos, mas pode-se continuar operando as usinas por certo

tempo, todavia ndo para sempre.

Para consolidar a sustentabilidade da opg¢ao nuclear a longo prazo, reatores de
Geracao IV estdo sendo desenvolvidos utilizando combustiveis avancados, obtidos a
partir do reprocessamento dos combustiveis irradiados nos reatores atuais e aptos para
atingirem altas taxas de queima. As estratégias de ciclo de combustivel visam permitir a
utilizagdo eficiente do minério de urdnio e minimizar desperdicios. Muitas inovagdes
futuras incidirdo em sistemas que utilizardo néutrons rapidos e que poderdo produzir
mais material fissil, na forma de **’Pu, do que sera consumido. Néutrons rapidos em
reatores rapidos também habilitam estas instalagdes para serem utilizadas na
transmutacdo de certos radioisétopos de meia-vida longa, reduzindo a carga ambiental e

a gestdo de rejeitos radioativos de alta atividade, IAEA (2004), DoE (2005).

Assim, as implicacdes econdmicas de uma politica de parti¢do e transmutagao
ndo podem ser desprezadas, no entanto, a responsabilidade associada com esta escolha
tem de ser tomada pela atual geracdo para um numero desconhecido de geragdes
futuras. A decisdo de reduzir o estoque radiotoxico do material nuclear por
transmutacdo ¢ um passo importante que deve ser tomada pelas autoridades

responsaveis.

E, para auxiliar e dar embasamento ao gerenciamento do rejeito de alta
atividade, o destino a longo prazo dos rejeitos nucleares em condigdes naturais €
comparado com o comportamento de analogos naturais (por exemplo, o reator de fissao
natural em Oklo) em periodos geologicos, MILLER et alii (2000). A capacidade da
geracgdo atual em garantir a durabilidade das estruturas de disposicdo de rejeitos baseada
na tecnologia humana ¢ ilustrada através da preservacdo de monumentos historicos e

objetos feitos pelo homem, confeccionados ha cerca de 5.000 anos.

Em prol da energia nuclear pode-se dizer que antes do desastre em Fukushima as
perspectivas para a energia nuclear tinham melhorado significativamente ao longo dos
ultimos anos, e muitos paises estavam reavaliando seus programas de energia nuclear e
considerando a extensdo da vida util ou construcdo de novas plantas. Pois estes

consideravam a ampliacdo da energia nuclear uma op¢do a mudanga climética e uma



alternativa as oscilagdes do prego dos produtos energéticos, além de ser uma protecao

contra a incerteza sobre os combustiveis fosseis.

As consequéncias do devastador terremoto e tsunami que atingiram o nordeste
do Japao em 11 de margo de 2011, que resultou em extensa perda de vidas e danos de
infraestrutura, incluindo danos severos em reatores nucleares em Fukushima Daiichi

ofereceram uma fonte de incerteza no EIA/DoE (2011).

O evento pode ter implicagdes mais profundas para o futuro da energia nuclear
mundial. As proje¢cdes do EIA/DoE (2011) nao refletem as possiveis ramificacdes dos
eventos de Fukushima para o desenvolvimento global a longo prazo da energia nuclear
ou nas politicas que alguns paises j& adotaram em relacdo a continuidade do

funcionamento das centrais nucleares existentes.

Quanto a incerteza sobre o futuro da energia nuclear, hd uma série de questdes
que podem retardar o desenvolvimento de novas usinas nucleoelétricas. Questdes
relacionadas com a seguranga da planta, a disposi¢ao dos rejeitos radioativos e a
proliferacdo de materiais nucleares continuam a preocupar o publico em muitos paises e
podem prejudicar os planos para novas instalagdes. Capital elevado e os custos de
manuten¢do também podem retardar a expansao de programas nucleares. Além disso, a
falta de recursos humanos treinados bem como a capacidade de producdo global

limitada para certos componentes podem conter seu avanco.

Finalmente, as implicagdes a longo prazo do desastre na usina nuclear de
Fukushima Daiichi para o desenvolvimento da energia nuclear sdo incertas. Alemanha,
Suica e Itdlia ja anunciaram planos de eliminar ou cancelar todos os seus reatores
existentes e futuros. Esses planos, e novas politicas que outros paises possam adotar em
resposta ao desastre na usina de Fukushima Daiichi, que embora nao estejam refletidas
nas proje¢oes do EIA/DoE (2011), indicam que uma redu¢do no desenvolvimento da

energia nuclear deve ser esperada.

Contudo, as preocupacdes ambientais € a importancia da seguranga energética
fornecem suporte para geracdo a nuclear (seguranga energética — ter energia suficiente
para atender as necessidades de uma populacdo de forma confidvel e ininterrupta, a um
preco razoavel. Esta seguranca tem que atender a quatro dimensdes especificas: a fisica,

a econOmica, a social e a ambiental).



A opcao pela energia nuclear esta associada a demanda futura por energia e a
estratégia de diversificar a matriz energética de forma a evitar colapsos no
fornecimento, uma vez que a matriz energética deve acompanhar o crescimento do
consumo. Uma politica energética que privilegia a geracao nucleoelétrica leva em

consideragdo a segurancga ¢ a confiabilidade no suprimento de energia.

O Brasil encontra-se em boa situacdo, com uma das dez maiores reservas
mundiais de uranio, capaz de sustentar a geracdo doméstica a longo prazo, sem a
necessidade do reprocessamento. A Australia, o Cazaquistdo e a Russia possuem as
maiores reserva de uranio do planeta, ocupando o Brasil a sétima posi¢ao neste ranking.
Contudo, como apenas 25% do territdrio nacional foram prospectados, motivo pelo qual
estudos indicam que o Brasil pode ter a segunda maior reserva de urnio do mundo,
podendo passar a ocupar o primeiro lugar no ranking, BRASIL (2007). Além disso, ja
dominamos a tecnologia de enriquecimento do uranio, fazendo com que o Brasil possa,
além de aproveita-lo internamente, ter um papel importante no cenario mundial no

fornecimento de combustivel nuclear.

E por fim, segundo TENNENBAUM (2009), a energia nuclear ¢ muito mais que
uma boa fonte de eletricidade. Que embora a energia nuclear se mostre de forma
vantajosa nas comparagdes habituais de custos com outras tecnologias de energia
primdria, tais comparagdes omitem os beneficios econdmicos indiretos gerados pelas
atividades do setor nuclear, que sdo geradas adicionalmente a producao de eletricidade.
Pois, os beneficios econdomicos reais da energia nuclear sdo ligados, acima de tudo, ao
impacto do setor nuclear sobre toda a estrutura econdmica, da produtividade da forga de
trabalho e induastria, a capacitagdo técnico-cientifica e ao potencial geral para

desenvolvimento futuro.

1.1 Objetivo

Neste estudo serd considerado um repositorio hipotético para combustivel
irradiado, uma vez que a politica vigente no pais ndo faz planos para o reprocessamento.
A modelagem da migracdo serd na regido far-field, podendo assim desconsiderar as
implicagdes da geragdio de calor do combustivel irradiado na matriz hospedeira. E um

estudo conservador, uma vez que no cendrio considerado assume-se que oS
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radionuclideos relevantes ja se encontram dissolvidos na agua subterranea no seu limite

de solubilidade como concentracao inicial na entrada da fratura no inicio da simulagao.

Esta tese ¢ uma continuagao do estudo do mestrado em SILVEIRA (2008), onde
se realizou um estudo numérico das equagdes de migragdao de radionuclideos em meio
fraturado. Agora no doutorado tivemos como meta aprimorar o codigo desenvolvido em
Fortran 90 levando em conta a cadeia de decaimento, para a avaliagdo de desempenho
da regido far field de um repositorio geoldgico profundo para rejeito radioativo de alta
atividade, especificamente o combustivel irradiado, utilizando modelos conservadores
de migra¢do de radionuclideos através da geosfera até a biosfera, ¢ dados reais de

radionuclideos em combustivel irradiado de um PWR - Pressurized Water Reactor.

Assim, o objetivo principal é apresentar uma modelagem simples (modelo
conservador da migracdo através da geosfera) para a simulacdo da liberagdo de
radionuclideos relevantes e o transporte das cadeias de decaimento, a partir do
repositorio de rejeito radioativo de alta atividade — combustivel irradiado. Assim,

delimitam-se como objetivos especificos:

- Apresentar uma modelagem numérica com cadeia de decaimento em uma

fratura singular e comparar com modelo analitico da literatura para a sua verificacao.
- Apresentar um cenario de liberagdo na regido far field.

- Avaliar a seguranca e o desempenho do repositério através da analise da
migracdo e quantificagdo dos radionuclideos liberados a partir de uma cavidade de

disposi¢do, e a estimativa da dose para um adulto através da ingestdo de agua.

1.2 Relevancia e Originalidade

Analisando a conjuntura do pais, o Brasil ndo possui rejeitos radioativos de alta
atividade. Os elementos combustiveis irradiados nao sdo classificados como rejeitos,
CNEN (2013). Aguarda-se até¢ que se defina uma politica nacional de processamento,
reprocessamento ou simples descarte destes combustiveis irradiados, atualmente
armazenados em piscinas nas proprias instalagdes onde foram utilizados. Este ¢ o

panorama dos rejeitos radioativos de alta atividade no Brasil. Como dito anteriormente,



a utilizagdo e desenvolvimento da geracdo nuclear de energia pressupdem um
comprometimento desta industria na gestdo dos rejeitos. Pois em algum momento futuro
tera que ser feito o desmantelamento da unidade. Desta forma, este estudo se enquadra
neste comprometimento, procurando dar sua contribui¢do e aprimoramento do

conhecimento nacional de forma a propiciar desenvolvimento cientifico nesta area.

A responsabilidade da deposi¢cao ¢ da Comissdo Nacional de Energia Nuclear,
CNEN, de acordo com suas atribui¢des definidas na lei federal 7.781 de 27 de junho de
1989 e também através da lei federal 10.308 de 20 de novembro de 2001 que estabelece
normas para o destino final dos rejeitos radioativos produzidos em territério nacional,
incluidos a selegdo de locais, a construgdo, o licenciamento, a operagao, a fiscalizacao,
os custos, a indenizacdo, a responsabilidade civil e as garantias referentes aos depositos

radioativos, PLANALTO (2013).

Para a implantacdo de um repositério sdo necessarios estudos técnicos e
operagdes em diversas areas do conhecimento, como por exemplo: geologia, hidrologia,
corrosdo, processos de engenharia, transferéncia de calor, desempenho da forma do
rejeito, meteorologia, prote¢do radiologica, comportamento humano e modelagem. E, ¢
por meio da modelagem que se pode efetuar uma analise preliminar de seguranga do
repositorio, mostrando a relevancia da tese ao prever o comportamento dos
radionuclideos em estudo e identificando os relevantes para estudos futuros mais

elaborados.

A originalidade se encontra na constru¢do do cenario de liberacdo, onde, através
do conhecimento adquirido, montou-se uma geometria simples para o transporte dos
radionuclideos na regido far field e sua implementagdo em Fortran 90, na qual

obtivemos resultados para uma avaliagdo preliminar de seguranga.

O Capitulo 2 tem por finalidade a introducdo do assunto pela apresentacido da
composi¢ao e radiotoxicidade do combustivel irradiado tipico dos nossos reatores.
Aborda as responsabilidades de uma geréncia de rejeitos radioativos. Abstrai sobre as
promissoras tecnologias de particdo e transmutacdo. E, apresenta de forma concisa o
conceito de disposicdo geoldgica profunda. Finaliza descrevendo alguns trabalhos da

literatura inseridos no contexto da disposi¢cdo geologica profunda.

O Capitulo 3 apresenta a descricdo do modelo fisico considerado. Sao expostas
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as equacoes diferenciais parciais que descrevem o transporte da cadeia de decaimento
em um meio poroso fraturado. E apresenta de forma sucinta o método numérico

utilizado na modelagem proposta.

O Capitulo 4 prima pela resolugdo das equagdes e sua validagdo contra uma
solucdo analitica da literatura. Apresenta o cenario de liberagcdo do modelo proposto e
ilustra através de graficos e tabelas a avaliacdo de desempenho para o modelo genérico
de repositorio hipotético. Os principais resultados quantitativos foram expressos como
taxas de dose indicativas do consumo de 4agua potavel, taxas de liberagdes de atividade
da cavidade de deposicdo para a geosfera e da geosfera para a biosfera e quantificagdo

da massa transportada.

O Capitulo 5 finaliza com a apresentacdo das conclusdes do trabalho e de

recomendacdes para estudos futuros.
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CAPITULO 2

2. REVISAO BIBLIOGRAFICA

2.1 Rejeito de Alta Atividade, HLW (High Level Waste)

O combustivel nuclear para reatores PWR ¢ feito de dioxido de uranio, o qual ¢
primeiramente comprimido e entdo sinterizado em pastilhas de, aproximadamente, 1cm
de didmetro e lcm de comprimento. O uranio no combustivel ¢ enriquecido no isétopo
fissil *°U ao nivel de 4% e essas pastilhas de dioxido de urdnio montadas em tubos de
uma liga metélica especial, o zircaloy, formam um conjunto de varetas denominado
elemento combustivel, cuja estrutura tem até 5 metros de altura e preenchida com gés
inerte e selada. Os componentes do conjunto sdo feitos de aco inoxidavel e ligas de
niquel. O elemento combustivel produzido pela INB para a Usina Angra 1 ¢ de
tecnologia Westinghouse. Seu conjunto possui 235 varetas combustiveis. Ja o elemento
combustivel fabricado para abastecer Angra 2 ¢ de tecnologia Siemens/Areva e seu

conjunto possui 236 varetas combustiveis, INB (2013).

. ~ 2 , ~
Durante a sua utilizacdo no reator, o U no combustivel sofre fissdo,

produzindo produtos de fissdo e néutrons. Uma parte dos néutrons induz mais fissdes e

uma por¢do ¢ absorvida pelo combustivel e outra por componentes no elemento

r LN A . 238
combustivel. Se o isétopo de urdnio mais abundante,

U, absorve um néutron, o
produto torna-se >Pu, que também pode fissionar, ou pode absorver néutron,
conduzindo a producdo de actinideos superiores. NEutrons que interagem com as
impurezas no combustivel ou com os outros componentes do elemento combustivel dao
origem a produtos de ativagdo. Apds a sua utiliza¢do no reator, o combustivel irradiado
¢ altamente radioativo. As propriedades do combustivel irradiado, incluindo o
revestimento ¢ os componentes de montagem, devem ser entendidas de modo a

conceber a céapsula de disposicdo e o repositorio, bem como as instalagdes de

armazenamento € transporte.
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O uranio encontrado no combustivel irradiado exibe uma composicao que ¢&,
obviamente, diferente do combustivel inicial. Quanto maior a irradiacdo, maior o
consumo dos nucleos fisseis e, consequentemente, maior serda a deplecdo do isétopo

1 °U. Para um tempo de residéncia médio do combustivel dentro do reator de,

fissi
aproximadamente, 4 anos a uma taxa de queima proxima a 50 GWd/t, resulta na
redugio do teor de **°U final para um valor muito proximo ao do uranio natural (menos
de 1%), implicando em um potencial energético muito préximo deste ultimo, CACUCI
(2010). Embora o urdnio permaneca ligeiramente mais rico no isoétopo fissil que o

235 , . ,
U esta em torno de 0,7%, existe também a presenca, em

uranio natural, onde o teor de
quantidade significativa, de isétopos com efeitos adversos em termos neutronicos ou

radiologicos que ndo sdo encontrados no combustivel inicial, Tabela 2.1.

Tabela 2.1 — Inventario dos actinideos principais para o combustivel UOX — Uranium

OXide, ap0s trés anos de armazenagem em piscina (CEA, 2005/2006)

UOX 33 GWd/tiU
, Meia-vida 23U 3,59
Elemento Isotopo M (U: 3,5%) -
(anos) Teor do Quantidade

isotopo (%) (g/til)

234 2,46:10° 0,02 222

U 235 7,04-10% 1,05 10.300
236 2,34-107 0,43 4.224
238 4.47-10° 98,4 941.000

238 87,7 1,8 166

239 24.100 58,3 5.680

Pu 240 6.560 22,7 2214
241 14,4 12,2 1.187

242 3,75:10° 5,0 490

A composicao do combustivel se altera durante a sua irradiacdo no interior do
reator. Logo apds a sua retirada, o combustivel irradiado em reatores de agua leve,
PWR, contém aproximadamente: 95,6% de uranio (menos de 1% ¢ 23 5U); 2,9% de
produtos de fissdo estaveis; 0,9% de plutdnio; 0,3% de césio e estroncio (produtos de
fissdo); 0,1% de iodo e tecnécio (produtos de fissdao); 0,1% outros produtos de fissdo de
meia-vida longa, e 0,1% de actinideos menores (americio, clrio, neptinio). Os produtos

de fissdo exibem niveis significativos de radioatividade, cerca de 1.017 Bq por tonelada

13



de uranio inicial (tiU), o que exige apropriadas medidas de gestdo de seguranga,

CACUCI (2010).

Os produtos de fissdo sdo os nuclideos produzidos pela fissdo do uranio 235,
mas também pelo plutonio gerado (isdtopos 239 e 241), que sdo a fonte essencial da
radioatividade no combustivel irradiado logo apos a retirada do nucleo. Mais de 300
radionuclideos foram identificados, no entanto, dois tercos serdo dissipados através de
decaimento radioativo em poucos anos. Estes radionuclideos sdo distribuidos por cerca
de 40 elementos da tabela periodica, como mostra a Figura 2.1, do germanio (*>Ge) ao
disprosio (*Dy), com a presenga de tricio da fissdo, isto &, a partir da fissio em trés

fragmentos (fissao ternaria) do 35y,

2
He

3 4 5 6 7 8 9 10
Li |Be BLC)N|O|F|Ne
11 12 13 14 15 16 17 18
Na | Mg Al|si|P|s|cl|Ar

19 20 21 22 23 24 25 26 27 28 29 30 31 32 33 34 35 36
K|Ca|Sc|Ti|V |Cr|Mn|Fe|Co| Ni|Cu|Zn | Ga|Ge AsBr Kr

37 38 39 42 4 44 45 46 a7 48 49 51 52 5. 54
Rb|Sr| Y Mo@Ru RhAg cd | In Sb Te@Xe

5 56 72 73 74 75 76 77 78 79 80 81 82 83 84 85 86
Cs)BaLn |Hf |[Ta| W |Re|Os| Ir | Pt |[Au|Hg | Tl |Pb | Bi |Po| At |Rn
87 88 104 |105 106 107 108 |109 [110

Fr | Ra |An | Rf |[Db | Sg |Bh | Hs | Mt (Uun

, 57 58 59 60 61 6! 63 64 65 66 67 68 69 70 71
Lantanideos| La | Ce | Pr | Nd Pm@ Eu [Gd | Tb [Dy | Ho | Er [Tm | Yb | Lu

89 90 91 9 9 94 9 9 97 98 99 100 101 102|103
Actinideos |Ac | Th | Pa @@ Bk | Cf |[Es |Fm | Md | No | Lr

Legenda:

Nucleos pesados Produtos de ativacao
Produtos de fissao . Produtos de fissdo e ativagao

O Radionuclideos de longa vida

Fig. 2.1 - Os principais elementos encontrados no combustivel nuclear irradiado

(CACUCI, 2010)
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O pluténio presente no combustivel irradiado ¢ produzido por processos de
captura sucessiva e decaimento. Esses processos ainda provocam a formagao de nucleos
pesados radioativos de meia-vida longa, diretamente ou através dos produtos filhos.

Estes sdo os elementos da série dos actinideos, incluindo, essencialmente, o plutonio (do

238 242

Pu ao “*“Pu), mas igualmente neptinio (Np), americio (Am) e ctrio (Cm), conhecido
como actinideos menores (MAs - minor actinides), devido a menor abundancia destes
elementos, quando comparada com a do U e Pu, sendo estes ultimos denominados

actinideos principais — major actinides.

Processos de ativacdo que afetam os nucleos de elementos ndo radioativos
envolvem principalmente os materiais estruturais, por exemplo, o elemento combustivel
que garante a resisténcia mecanica do combustivel nuclear. Esses materiais levam, em
particular, para a formagdo do '*C, com meia-vida de 5.730 anos, em quantidades muito
pequenas, muito menos de um grama por tonelada de uranio inicial (g/tiU) em

condi¢des normais.

2.2 Geréncia de Rejeitos Radioativos

A geréncia de rejeitos radioativos € o conjunto de atividades administrativas e
técnicas, envolvidas na coleta, segregagdo, manuseio, tratamento, acondicionamento,
transporte, armazenamento, controle, eliminagdo e deposicao de rejeitos radioativos. De
acordo com a AIEA (1995), a geréncia responsavel de rejeitos radioativos esta
fundamentada em nove principios com o objetivo de lidar com esses materiais de forma
a proteger a saide humana e o meio ambiente, no presente € no futuro, sem impor

encargos desnecessarios as geragdes futuras.

Principio 1: “Os rejeitos radioativos devem ser gerenciados de forma a garantir um
nivel aceitavel de protegcdo a saude humana”. Considerando que a natureza dos rejeitos
radioativos implica na possibilidade de exposi¢ao a radiacdo ionizante, ¢ necessario
prover um nivel aceitavel de prote¢do, em particular, o controle das vias pelas quais os
seres humanos poderiam estar expostos, de modo a atender aos requisitos de protecao

radioldgica estabelecidos na legislagao.
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Principio 2: “Os rejeitos radioativos devem ser gerenciados de forma a garantir um
nivel aceitdvel de protegdo do meio ambiente”. Considerando que o gerenciamento de
rejeitos radioativos pode incluir a liberacdo de efluentes para o meio ambiente, bem
como pode ocorrer a migracdo de radionuclideos contidos em depdsitos, devem ser
mantidos controles e deve ser realizada uma avaliacdo de impacto ambiental de modo a
minimizar a possibilidade de efeitos indesejados, tanto os radioldgicos como os nao

radiologicos associados, por ocasido da utilizacdo de recursos naturais pelo ser humano.

Principio 3: “Os rejeitos radioativos devem ser gerenciados de forma a garantir que
sejam considerados os possiveis efeitos a saude humana e ao meio ambiente, além das
fronteiras nacionais”. Consideragdes éticas levam a premissa de que um pais tem o
dever de agir responsavelmente e ndo impor risco a saide humana e ao meio ambiente

em paises vizinhos maior do que aquele julgado aceitavel dentro do seu proprio pais.

Principio 4: “Os rejeitos radioativos devem ser gerenciados de modo a assegurar que
oS impactos previstos para as geracgoes futuras ndo superem aqueles considerados
aceitdveis para a geragdo atual”. Consideragdes éticas levam a premissa de que deve
ser assegurado para as geracdes futuras, por meio de barreiras artificiais, 0 mesmo nivel

de seguranca que aquele adotado para a geragdo atual.

Principio 5: “Os rejeitos radioativos devem ser gerenciados de forma que ndo sejam
transferidos onus para as geragoes futuras”. Consideracdes éticas levam a premissa de
que a geracdo que se beneficiou da pratica geradora de rejeitos radioativos deve arcar
com a responsabilidade do gerenciamento adequado desses rejeitos, por meio do
desenvolvimento de tecnologias, construgdo e operacao das instalagdes pertinentes,
podendo ser transmitido para as geragdes futuras a continuidade do controle

institucional, se necessario.

Principio 6: “Os rejeitos devem ser gerenciados dentro de uma estrutura legal nacional
adequada, incluindo o estabelecimento claro de responsabilidades e a provisdo para
fungoes reguladoras independentes”. Uma estrutura legal apropriada deve ser
estabelecida no pais para a geréncia de rejeitos radioativos, por meio de leis,
regulamentos e normas, assegurando a separagdo das fungdes reguladoras daquelas
operacionais. Deve ser levado em consideracdo que a geréncia de rejeitos radioativos

envolve um longo periodo de tempo, podendo abarcar varias geragdes, fato esse que
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exige que sejam assegurados a continuidade das responsabilidades e o financiamento ao

longo das décadas.

Principio 7: “A geragdo de rejeitos deve ser minimizada”. A geracdo de rejeitos
radioativos deve ser mantida tdo baixa quanto praticavel, tanto em termos de atividade
como de volume, por meio da implantacdo de projetos e procedimentos adequados,
tanto durante a operacdo como no descomissionamento de instalagdes, estando incluidos
a selegdo e controle de materiais, a reciclagem e a reutilizagio de materiais. Enfase deve
ser dada a segregacdo dos diferentes tipos de materiais, de forma a reduzir o volume de

rejeitos gerados.

Principio 8: “Devem ser levada em consideragdo as interdependéncias existentes entre
a geragdo dos rejeitos e todas as etapas de sua geréncia”. Decisdes tomadas em cada
estagio da geréncia de rejeitos radioativos devem levar em conta a necessidade de evitar
requisitos conflitantes entre as diversas etapas operacionais do processo de geréncia,
alcancando um equilibrio entre a efetividade desse processo e sua seguranga, sem

comprometer a seguranga operacional e a seguranga a longo prazo.

Principio 9: “A seguranca de instalagoes para gerenciamento de rejeitos radioativos
deve ser apropriadamente assegurada durante toda a sua existéncia”. Durante as
etapas de selecdo de local, projeto, constru¢ao, comissionamento, operacao e
descomissionamento de uma instalacio de gerenciamento de rejeitos ou de um
repositorio, prioridade deve ser dada a seguranca, incluindo a prevencao de acidentes e

a eliminagdo e/ou mitigagdo de suas consequéncias, caso venham a ocorrer.

Na gestdo dos rejeitos radioativos de alta atividade o conceito
internacionalmente consagrado para o armazenamento destes rejeitos compreende duas
fases. Inicialmente, o combustivel utilizado nos reatores - que gera uma grande
quantidade de calor — ¢ resfriado por um periodo em piscinas especiais localizadas
dentro da propria usina onde foi produzido. Esse processo pode ser estendido por até 40
anos, que ¢ o tempo médio de vida de um reator. Trata-se de uma pratica adotada em
usinas nucleares do mundo inteiro, de acordo com as diretrizes da IAEA — International

Atomic Energy Agency, e que, no Brasil, é regulada pela CNEN.

Depois de resfriado, o combustivel pode ser reprocessado ou ser preparado para

a armazenagem intermedidria (de curta, média ou longa duracdo) ou definitiva. Nesse
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caso, o material serda acondicionado em capsulas metalicas, soldadas e lacradas, que
serdo colocadas em repositorio subterraneo a grande profundidade, localizado em area
com condicdes geologicas naturais milenarmente estaveis (baixa probabilidade de abalo
sismico), baixo indice pluviométrico e pouca densidade populacional. Os terrenos
preferenciais sao formagdes rochosas, que funcionam como uma blindagem que evita a

corrosao dos recipientes onde os rejeitos sdo acondicionados.

De acordo com IAEA (2004), quase todos os paises com instalacdes
nucleoelétricas consideram a disposi¢do geoldgica como ponto final para o combustivel
irradiado, quando declarado como rejeito, ¢ também para os radionuclideos de meia-
vida longa e alta atividade resultante do reprocessamento. No entanto, varios paises
estdo considerando ou investigando a particdo/transmutacdo como uma potencial rota

complementar na gestdo do material radioativo resultante da gerag¢do nuclear de energia.

2.3 Particao e Transmutagéo

O risco associado com a disposicdo de HLW avaliado em sitios geoldgicos pode
ser reduzido por meio de técnicas conhecidas como particdo (separagdo de produtos

quimicos) e transmutacdo (conversao de radionuclideos).
a) Parti¢do (separacao quimica)

Atualmente, a tecnologia de reprocessamento baseia-se no processo PUREX
(Plutonium-Uranium Refining by EXtraction), na qual o combustivel irradiado ¢
dissolvido em acido nitrico. Usando um extrator organico, urdnio e pluténio sdo
recuperados e podem ser usados para a fabricacao de combustivel nuclear. No entanto, o
liquido restante contém os actinideos menores (americio, cirio e neptunio) e produtos
de fissdo, alguns dos quais de meia-vida longa (como os isdtopos de tecnécio, césio e
iodo). Juntos, formam o rejeito de alta atividade a ser disposto. Para reduzir a
radiotoxicidade a longo prazo do rejeito, um pequeno numero de isOtopos perigosos
(como o americio, neptunio, césio, tecnécio e iodo) precisam ser separados antes da
vitrificacdo dos residuos, que serdo imersos em blocos de vidro para armazenamento
geologico. Os isétopos mencionados podem ser convertidos em is6topos menos

radiotoxicos (ou até mesmo estaveis) através da transmutagdo nuclear em reatores
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rapidos ou em sistemas guiados por aceleradores de particulas (ADS - Accelerator-

Driven Systems), EURATOM (2001)
b) Transmutagdo

Os componentes problematicos do rejeito de alta atividade sdo um pequeno
grupo de isotopos que sdo radioativos por dezenas de milhares de anos. Se
bombardeados com néutrons apds a separagdo, estes isotopos podem ser transmutados
em outros que sdo radioativos por centenas ou mesmo por dezenas de anos, reduzindo a

duracdo necessaria para a disposi¢ao do rejeito.

Em alguns casos, atinge-se a estabilidade do is6étopo como no exemplo
apresentado na Figura 2.2 que demonstra a transmutacio do >'Np, um actinideo menor,

e do *Tc, um produto de fissio.

n
237
Np+n Fissdo / » Produtos de

238
Np+n N
ty = 2.149.100 anos . fissdo

\4

Transmutagdo por fissao do actinideo menor neptunio (Np) por néutron

externo levando a produtos de fissao.

PTe+n 10p,,
—> 07 +n
t% =211.100 anos Estavel

Transmutagdo do produto de fissdo tecnécio (Tc) por néutron externo

levando ao isotopo estavel Ruténio (Ru).

Figura 2.2 - Exemplo da transmutagdo de um actinideo menor ¢ um produto de fissao

(EURATOM, 2001)

Um reator rapido subcritico acoplado a um acelerador de particulas ¢ um
conceito que permite que grandes quantidades de actinideos menores sejam queimados
eficientemente. Reatores de agua leve operaram em criticalidade, onde os néutrons
necessarios para a rea¢do em cadeia sdo gerados no proprio processo de fissdo. Em um
reator subcritico, por outro lado, néutrons adicionais sdo fornecidos por uma fonte

externa, a partir de reagdes de espalacdo (espalacdo ou esfoliacdo € um processo no qual
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o impacto de uma particula de alta energia contra um nucleo causa a sua desintegragao

em um grande niimero de fragmentos, inclusive néutrons, (TENNENBAUM, 2009)).

Objeto de estudos mais detalhado, um ADS aparenta ser mais seguro, pois a
reacdo em cadeia pode, em principio, ser interrompida quando desejado, desligando a
fonte adicional de néutrons (o acelerador). Isso, no entanto, ainda deixa a tarefa de

retirar o calor de decaimento.

2.4 Evolucdo da Radiotoxicidade do Combustivel Irradiado e HLW

Por um dado periodo ap6s a retirada do combustivel, a toxicidade do
combustivel irradiado ¢ partilhada igualmente entre actinideos e produtos de fissdo.
Apoés algumas décadas, os actinideos (e especialmente o plutdénio) predominam,

WHIPPLE (2010).

Assim, o perigo a longo prazo do combustivel irradiado e HLW estad associada
aos actinideos, particularmente com os elementos transuranicos, enquanto os riscos de
curto e longo prazo sdo devido a mobilidade dos produtos de fissdo na geosfera e a

possibilidade de sua entrada na biosfera.

Radiotoxicidade (definida como a atividade ou a quantidade de radionuclideos
no combustivel irradiado ou HLW multiplicado por seu coeficiente de dose efetivo)
refere-se aos efeitos biologicos adversos em seres humanos ao contato com o material
radioativo no combustivel irradiado, CACUCI (2010). A evolugdo da radiotoxicidade
do combustivel irradiado ¢ muito bem conhecida e depende do tipo de combustivel e

das taxas de queima.

Assim, o maior problema relacionado com o uso da energia nuclear estd em
como cuidar de forma segura dos seus rejeitos de alta atividade. Somente rejeitos com
meia-vida excedendo, aproximadamente, 10 anos sdo considerados um significativo
problema de armazenagem; todos os outros, depois de apropriado tratamento, podem ser
seguramente estocados em unidades especializadas até que suas radiotoxicidades

tornem-se irrisorias.
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O plutdénio € o principal contribuinte da toxicidade a longo prazo do rejeito. A
toxicidade do rejeito diminui com o tempo. A regra pratica adotada pela gestdo de
rejeitos ¢ confinar o rejeito por tempo suficiente para que a sua radiotoxicidade diminua

a um nivel inferior a do minério uranio.

Destarte, se o combustivel irradiado for considerado rejeito, entdo devera ser
confinado durante varias centenas de milhares de anos, como se pode ver na Figura 2.3

de CACUCI (2010):

s “ Vitrificagdo

classica

1E40d Combustivel
1E+07 4 irradiado sem reprocessamento

1E+06 ¢

1E+05 ¢

1E+04

Radiotoxicidade (Sv/ton)

1E+03 %

" Vitrificagao

1E+02 ¢ light

1E+01 ¢

o T qee © 77 U f0000 0 40,000 100,000 1,000,000

Tempo (anos)

Figura 2.3 - Comparagdo da radiotoxicidade do combustivel irradiado com rejeito de

alta atividade proveniente de reprocessamento, (CACUCI, 2010)

Diferentes estratégias para garantir que estes rejeitos de meia-vida longa sejam
tratados e confinados de forma segura tém sido propostas ao longo dos anos, os mais

importantes sdo:

1- Armazenagem subterranea direta do elemento combustivel irradiado, sem

qualquer reprocessamento;

2- Parti¢do e transmutagdo para reduzir a quantidade, a radiotoxicidade e a meia-
vida, e apds este tratamento, disposicdo do rejeito remanescente em repositorio

geoldgico.
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A opg¢ao inicialmente considerada foi a primeira, mas as dificuldades em
encontrar um sitio apropriado, o custo de construcao e o vasto horizonte de tempo para a
redu¢do do nivel de radiotoxicidade do rejeito tém tornado a segunda opg¢do mais
atrativa. Se o plutonio e os actinideos menores - minor actinides, os quais sdo o0s
principais responsaveis pela radiotoxicidade a longo prazo do rejeito, forem removidos
do rejeito (parti¢do) e transformados, em elementos de menor meia-vida ou estdveis,
através da absor¢do de néutrons (transmutag@o) o rejeito remanescente perde a maioria

da radiotoxicidade a longo prazo.

Desta forma, com o reprocessamento obtém-se uma reducdo drastica na
toxicidade do rejeito, bem como do tempo de confinamento necessario, denominada de
vitrificagdo classica. Com a remogao dos actinideos da matriz a ser vitrificada, chamada
de vitrificacdo light, permite uma maior reducdo da toxicidade e do tempo de
confinamento, o qual pode ser reduzido a alguns séculos, como mostrado na Figura 2.3,

CACUCI (2010).

Ainda, para melhor demonstrar os efeitos das diferentes estratégias na reducao
da radiotoxicidade através do particao e transmutacio (P&T), a AIEA (2004) apresenta

alguns processos cujas curvas de radiotoxicidade resultantes sdo mostradas na Fig. 2.4.

109 IIIIII T IIIIIIII T IIIIIIII T IIIIIIII T IIIIIIII T IIIIIIII

— Total
"""" ‘Actinideos
= Produtos de fissdo

""" 7,83 ton U em equilibrio
—— Com P&T
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108 130.000 a

T IIIII|T|

104

T T TTTTm]
|

1500 a (parcial: Pu 99,5%; Am +Cm 90%)

(total: Pu 99,5%; Am+Cm 99%) '|l T
1000 a (total: Pu 99,5%; Am +Cm 95%)
102 ronl Lol Ll Lol NIRRT | gl

107 107 107 104 10% 108

Radiotoxicidade (Sv/t combustivel irradiado)

102

Tpmpn (ano)

Figura 2.4 - Raditoxicidade advindo de 1ton de combustivel irradiado (AIEA, 2004)
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O ponto de cruzamento indica 0 momento em que a toxicidade do rejeito atinge

o nivel de referéncia. As seguintes observagdes foram feitas:

(a) Ciclo aberto: o combustivel irradiado ¢ enviado diretamente para o
armazenamento a longo prazo sem particdo e transmutagdo. Leva 130.000 anos até que

a toxicidade atinja o nivel de referéncia.

(b) Reciclagem do plutonio, americio e curio com alta eficiéncia nos processos
de P&T: (99,5% para o plutonio e 99% para o americio e curio). Ponto de cruzamento ¢

em 500 anos. Se o curio for deixado no rejeito, este tempo ¢ estendido para 1.000 anos.

(c) Reciclagem do pluténio, americio e curio, com menor eficiéncia nos
processos de partigcdo e transmutagdo: (99,5% do plutonio e de 95% para o americio e

curio). O ponto de cruzamento das curvas ¢ em 1.000 anos.

(d) Reciclagem parcial: reciclagem do plutonio (99,5% de eficiéncia) e
reciclagem do americio e curio. Neste caso, o americio e curio sao transmutados em um
reator rapido, a eficiéncia prevista ¢ de 90%. Assim, o ponto de cruzamento ¢ em,
aproximadamente, 1.500 anos. Nesta estratégia também se pode considerar deixar o

curio no rejeito e, neste caso, 3.000 anos serdo necessarios.

O P&T pode ajudar a reduzir o tempo durante o qual os rejeitos nucleares devem
ser isolados da biosfera de 130.000 anos para 500 a 1.500 anos. A curva de
radiotoxicidade dos produtos de fissdo dd o limite tedrico para a redugdo total de
radiotoxicidade no caso em que todos os actinideos sdo separados e transmutados (isto

¢, sem perdas). Este tempo ¢ de, aproximadamente, 270 anos.

Durante os primeiros anos, os produtos da fissdo *'Cs e *°Sr determinam a
toxicidade e a emissdo de calor. De varias décadas a um periodo de 250.000 anos, o
plutonio e os isotopos do americio sdo os principais contribuintes para o
radiotoxicidade. Para além de 250.000 anos, o ~'Np emerge juntamente com o0s

produtos de decaimento do uranio.

E também de interesse ver como os principais componentes contribuem para a
ingestao total de radiotoxicidade. Isto ¢ mostrado na Figura 2.5, na qual os resultados
sdo agrupados de acordo com os elementos quimicos presentes no combustivel

irradiado, depois de seis anos de resfriamento. Nota-se que “U” refere-se a soma de
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todos os is6topos de uranio depois de seis anos de resfriamento. Em tempos posteriores,
o decaimento dos isétopos de urdnio e de outros elementos quimicos, também sdo
contabilizados na curva U. A vantagem de agrupar desta maneira ¢ que fica mais facil

ver os efeitos do parti¢ao.
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Figura 2.5 - Radiotoxicidade no combustivel irradiado vs tempo. Os resultados estdo

agrupados por elementos presentes apds seis anos de resfriamento (AIEA, 2004)

Nivel de referéncia: ingestdo de radiotoxicidade do uranio natural (em equilibrio
com seus produtos de decaimento = 1,47-10° Sv), necessario para produzir 1ton de

combustivel de uranio enriquecido (4,2% 250), JUNGHANS (2013).

Como pode ser visto na Figura 2.5, a maior parte da radiotoxicidade referente a
ingestdo total de substancias toxicas advém de isotopos de plutdonio. Por volta de 200
anos, a radiotoxicidade do plutonio ¢ de 4,3-10" Sv, isto é, um fator de 180
(4,3:107/2,4:10°) acima do valor de referéncia indicado pela linha tracejada. Por outro
lado, para reduzir a toxicidade do rejeito a niveis de referéncia nesta escala de tempo, a
eficiéncia da remocao de plutonio precisa ser igual a 0,994 (isto €, 1 - 1/180). De igual
modo, em 200 anos, a radiotoxicidade do americio ¢ de 9,4'106 Sv (isto €, um fator de
40 maior do que o nivel de referéncia). Assim, uma remog¢ao eficiente necessita ser de
aproximadamente 0,975 (1 - 1/40). As curvas do neptunio e uranio estdo muito abaixo

dos niveis de referéncia.
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Para o ctrio, pode ser visto que a radiotoxicidade em 200 anos ¢ efetivamente
inferior ao nivel de referéncia, de modo que nao ha necessidade de remové-lo do rejeito.
No entanto, isto depende da estratégia de P&T seguida. A radiotoxicidade do curio
segue por 200-5.000 anos em um patamar em torno do valor de 10° Sv. Se o P&T do
plutonio e americio for eficaz em reduzir significativamente a radiotoxicidade total do
rejeito, o clrio pode ser deixado no rejeito (sua propria radiotoxicidade ¢ abaixo do

nivel de referéncia).

2.4.1 Radiotoxicidade dos Produtos de Fissao

No contexto da reducao do risco radiologico (relativo a um repositdrio geologico
profundo), os produtos de fissdo soluveis em agua 1291, 137Cs, 135Cs, 12651 e "Se sdo os
radionuclideos mais importantes, devido a uma combinagdo de toxicidade, meia-vida e

concentragdo, NEA (2010).

O mais toxico dos produtos de fissdo é o '*I, que tem uma toxicidade especifica
(Sv/Bq) semelhante a dos actinideos. O césio-137, um dos principais produtos de fissao
no rejeito radioativo de alta atividade, tem uma toxicidade que ¢ dez vezes inferior. Os
outros produtos de fissdo soluveis sdo menos toxicos por duas ou trés ordens de

grandeza em comparagdo com os actinideos.

Alguns produtos de fissdo (por exemplo, Tc e '°’Pd) apresentam meias-vidas
longas, mas sdo apenas ligeiramente soliiveis em meio redutor, condi¢do caracteristica

em repositorio geoldgico profundo.

2.4.2 Acondicionamento Avancado dos Actinideos Menores

Um ciclo de combustivel avangcado com partigdo seguido por um
acondicionamento adequado de radionuclideos selecionados diminuira substancialmente

o risco de migragao, mas nao o perigo.

A separagdo dos actinideos menores antes da vitrificagdo e acondicionamento

especial destes radionuclideos em matrizes de ceramica ou cristalina com uma
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solubilidade muito baixa em &agua subterrdanea ¢ o que ird oferecer vantagens

substanciais na redu¢do do risco de migracao a longo prazo.

Contudo, tais praticas ndo reduzem o inventdrio radiotdxico e seu perigo
associado. A redug¢do do inventario dos actinideos, ou sua meia-vida média, representa a
unica possibilidade para reduzir significativamente o perigo a longo prazo. Para atingir
este objetivo apenas processos nucleares sdo capazes de modificar a natureza dos

radioisotopos envolvidos e suas meias-vidas ou esquemas de decaimento.

2.4.3 Transmutacao dos Actinideos Menores

A maior reducdo do perigo pode ser obtida através da fissdo (incineracao) dos
actinideos principais, o que diminui a radiotoxicidade intrinseca por um fator de 100-
1.000. Este processo nuclear ¢ realizado com néutrons rapidos, se estiverem disponiveis
em excesso, por causa da economia de néutrons por fissdo. Para incineragdo dos
actinideos menores com néutrons térmicos, o rendimento da transmutag¢ao ¢ maior, mas

a economia de néutrons ¢ menos eficiente devido a absorgao.

Mesmo com parti¢do e transmutacdo integrados no ciclo do combustivel nuclear,
uma quantidade substancial de material radioativo (produtos de ativagdo, actinideos

menores ¢ tragos de urdnio e pluténio) acompanharao os produtos de fissao.

A irradiacdo dos actinideos também leva a captura de néutrons e a formacao de
outros actinideos. Se a meia-vida desses actinideos resultantes for menor, a
radiotoxicidade aumentara proporcionalmente. Um exemplo ¢é a transmutagdo de **'Np,
que conduz a geracdo de **Pu resultando num aumento da radiotoxicidade das fracdes
transmutadas, que & proporcional a razdo entre as meias-vidas (2:10° ¢ 87 anos,
respectivamente). O risco do produto da irradiacdo, que ¢ menos soluvel e de menor
meia-vida, ¢ menor do que o do nuclideo inicial, mas a radiotoxicidade ¢ quatro ordens

de magnitude maior.

O inverso também pode ocorrer, por exemplo, com o ***Cm de meia-vida 18,1
anos, o qual ¢ gerado em combustiveis com altas taxas de queima. Ap6s dez meias-
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vidas (~180 anos), 99,9% do curio terdo decaido em Pu™, com meia-vida de 6.560

anos. Por transmutacao, o Cm pode ser transformado em 245Cm, com meia-vida de
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8.500 anos, tendo a radiotoxicidade ligeiramente reduzida em comparagio com o **’Pu,

produto de decaimento natural.

A particdo dos actinideos menores seguido pelo acondicionamento avangado ¢
uma tecnologia complementar, que estd sob investigacdo. Deve ser cuidadosamente
analisada para determinar quais radionuclideos se beneficiam da transmutagdao e que
transmutador iria proporcionar um produto final mais limpo. Neste cenario de
particdo/acondicionado as fracdes particionadas permanecem disponiveis para uma
possivel transmutacdo no futuro, se esta tecnologia estiver totalmente implantada. A
transmutagdo com fissdo ¢ atualmente a tecnologia mais eficaz para reduzir o inventario
dos actinideos e, consequentemente, sua radiotoxicidade e perigo a longo prazo, AIEA

(2004).

2.5 Consideracdes sobre o Gerenciamento do Rejeito de Alta Atividade

Para se conceber um repositorio, faz-se necessario inicialmente saber qual o
rejeito que serd depositado, suas propriedades e caracteristicas de acordo com as
quantidades de radionuclideos presentes. Atualmente, grandes esfor¢os estdo
direcionados ao desenvolvimento da tecnologia de particdo e/ou transmutacdo, pois
espera-se que esta tecnologia reduza o 6nus do gerenciamento do rejeito radioativo de
alta atividade. Os potenciais beneficios da introdu¢do desta tecnologia no ciclo do
combustivel t€ém sido analisados e discutidos em termos da redugdo da toxicidade do
rejeito, da dose ao publico a partir do repositorio e do volume total do rejeito radioativo,

NISHIHARA et alii (2008).

Assim, o principal objetivo do particdo e transmutacdo (P&T) € reduzir o
inventario dos residuos radiotdxicos de longo prazo (> 300 anos), tornando a sua
eliminagdo segura e atenuar as incertezas inerentes as longas escalas de tempo. A
transmutacao apropriada de isotopos radioativos de meia-vida longa permite formar
isotopos de meia-vida curta ou até mesmo estaveis. Essas tecnologias também visam
reduzir o volume de rejeitos que requerem disposi¢do em camadas geologicas profundas
e, portanto, os requisitos de espaco e custos associados. Os principais objetivos da

parti¢do e transmutagao sao:
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(a) A redugao do risco associado com o combustivel irradiado a médio e longo

prazo por uma reducao significativa do estoque de plutonio e actinideos menores.

(b) A reducao do intervalo de tempo necessario para os nuclideos decairem a um
nivel de referéncia de inventario de radiotoxicidade através da reciclagem dos

elementos transuranicos.

(¢) Uma diminui¢do do volume de rejeito pela separagdo do uranio, para permitir
o armazenamento ou disposicdo mais eficiente. Isto deve resultar num melhor
aproveitamento do repositorio, aumentando sua capacidade efetiva. No entanto, esta

abordagem pode exigir manuseio especial de estroncio e césio depois da particao.

Progressos cientificos tém sido feitos na constru¢ao da barreira metalica e em
tecnologia de mineragdo. No entanto, ninguém pode garantir total confinamento dos
materiais radiotoxicos em estruturas feitas pelo homem para além de 10.000 anos. A
reducdo da solubilidade dos radionuclideos de meia-vida longa em dguas subterraneas
pode ser um primeiro passo para reduzir a migracao. Particionar os rejeitos nucleares e
acondicionar os radionuclideos de meia-vida longa em matrizes estaveis pode ser um

segundo passo nessa direcdo antes da disposicao, IAEA (2004).

O P&T tem potencial para abrir novos caminhos para a gestdo de rejeito de
meia-vida longa e para reduzir o risco radiologico (em termos de magnitude e duragdo),
para atenuar a evolucdo do calor de decaimento (por exemplo, eliminando os actinideos
de meia-vida longa geradores de calor) e para reduzir as quantidades dos radionuclideos

fisseis e/ou férteis que apresentam preocupacdes com relagao a proliferagio.

Assim, esta técnica tende a contribuir para a redu¢ao do inventario radioativo e
da radiotoxicidade associada por um fator de 100 ou mais, para a reducdo do tempo
necessario a aproximar a radioatividade do rejeito dos niveis de radioatividade das
matérias-primas: uranio e os seus produtos de decaimento em equilibrio, originalmente

utilizados para produzir energia.

Enquanto os paises que fazem uso intenso de energia nuclear sdo potencialmente
capazes de desenvolver uma atividade de P&T autossustentada, os paises com
programas mais modestos estdo estudando o impacto desta tecnologia em seus proprios

programas de gestdo de rejeito. Se a geracao nucleoelétrica expandir e for operada por
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mais dezenas de anos, a reciclagem e reutilizagdo de material fissil e fértil se tornarao
uma necessidade. Em contrapartida, a disposicdo dos nuclideos radiotoéxicos de meia-

vida longa por P&T reduziria o inventario radiotoxico e o dnus para as geragdes futuras.

A introdugdo da opg¢do de P&T em escala industrial ¢ uma questdo a longo prazo
com aspectos econdmicos, técnicos e politicos, que tém de ser pesados em relacdo ao
beneficio radiologico a longo prazo. Segundo WHIPPLE (2010), em um horizonte de
1.000 anos, hd pouca diferenca entre o armazenamento do combustivel irradiado e
armazenamento de HLW uma vez que o **'Am determina o risco radioldgico. Para
tempos superiores a 1.000 ou até 100.000 anos, o teor de Pu no combustivel irradiado ¢
0 mais importante em termos de carga radioldgica. No caso de HLW vitrificado

241 243 ~ . ,
Am e o0 “"Am sado os radionuclideos

resultante do reprocessamento convencional, o
o . . 5 6 237 1297 . 99
mais importantes. Para um horizonte muito longo (10° a 10” anos) “'Np, “Te ~Tc
constituem os radionuclideos mais criticos cujo confinamento ndo pode ser assegurado

pelo deposito geoldgico.

A particdo ¢ uma tecnologia que pode ser considerada como uma forma de
“super-reprocessamento”, no qual o urénio, pluténio e iodo (‘*’I) sdo removidos durante
0 processamento, ¢ os actinideos menores ¢ os produtos de fissdo de meia-vida longa
(*Tc e 1*"1*°Cs) podem ser extraidos a partir do rejeito liquido de alta atividade. Alguns
produtos de fissdo de meia-vida longa que sdo significantes nas avaliagdes de
disposicdo de rejeito a longo prazo (por exemplo, Zr, '’Pd ¢ ?’Se) ndo podem ser

extraidos, a menos que seja considerada a separagao isotopica.

A particdo ndo cria novas substancias radioativas; ele lida com o mesmo
inventario de radionuclideos como no reprocessamento tradicional PUREX. Contudo,
podem surgir dificuldades consideraveis devido as maiores taxas de queima ou menores
tempos de resfriamento. O partigdo requer processamento adicional do combustivel
irradiado (isto ¢, novas etapas nos fluxogramas de processamento e instalagdes mais
complicadas resultando em um aumento no risco). O manuseio de materiais altamente
radiotdxicos, como americio e curio obtidos e separados numa forma concentrada tém
alta taxa de emissdo gama e/ou de néutrons e estdo associados a complexos problemas

de blindagem.
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A particdo gera mais radionuclideos individuais (por exemplo, iodo, tecnécio e
neptunio) ou grupos de radionuclideos com propriedades quimicas semelhantes, os
quais podem ser gerenciados de forma mais segura para o armazenamento intermediario

a longo prazo ou disposicao (e.g., americio e curio).

Um acondicionamento adequado, que resulta em reducdo da solubilidade, ¢ a
abordagem mais utilizada. A incorporacdo em uma matriz estavel reduz o risco de
migracgdo, caso a forma do rejeito entre em contato com a dgua subterranea durante o

periodo de armazenamento.

No entanto, grandes mudangas na seguranca surgirdo em um ciclo de
combustivel com particdo e transmutagdo devido a transicdo para 0s novos
combustiveis, que sdo geralmente muito mais radioativos, tanto antes quanto apos a
irradiagdo, com altos niveis de calor residual e produ¢do de hélio resultante da emissao
de radiacdo alfa. A transmutacdo requer novas instalagdes de fabricagdo de combustivel
e tecnologias de irradiagdo, que devem ser desenvolvidas e implantadas em escala

industrial, TAEA (2004).

Um dos principais objetivos da P&T ¢ o de reduzir o perigo a longo prazo do
combustivel irradiado ou HLW, este perigo estd associado com a propria fonte

radioativa.

Em contraste, na gestdo de rejeito o risco radioldgico a longo prazo ¢ salientado,
este risco radiologico a longo prazo ¢ uma combinagdo do perigo e das propriedades de
confinamento do meio geologico. As medidas que devem ser tomadas para a redugdo do
perigo sdao muito diferentes e muito mais fundamentais do que aquelas para reducdo do

risco.

Para se obter um fator de reducdo de 1.000 na radiotoxicidade total do rejeito,
tem de ser atingida uma recuperacdo de 99,9% de cada um dos elementos transuranicos
durante as operagdes de reprocessamento-particdo. Com uma redugdo de 100 vezes no
teor de transuranicos, esta reducdo na radiotoxicidade poderia, teoricamente, ser

alcangado em menos de 1.000 anos, NEA (2006).
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Assim, uma reducao de 100 vezes na quantidade de transuranicos no rejeito em
comparagdo com o ciclo de combustivel aberto ndo pode ser alcangada em um Unico

ciclo do reator. A reciclagem multipla serd, portanto, necessaria.

Na verdade, o sistema ideal de P&T deverd ter um ciclo do combustivel
totalmente fechado para os transuranicos. Apenas os produtos de fissdo entrardo no
fluxo de rejeito, junto com uma fragdo de 0,1% do acumulado e/ou reciclado dos
transuranicos. Dadas as limitagdes das instalagdes, tal sistema deverd ser operado por
varias décadas até que o equilibrio seja atingido entre o nicleo e a saida radiotoxica de

rejeito.

As implicagdes econdmicas de uma politica de P&T nao podem ser desprezadas.
A decisdo de reduzir o estoque radiotdxico do material nuclear por transmutacdo ¢ um

passo importante que deve ser tomado pelas autoridades responséveis.

2.6 Repositorio para Rejeitos Radioativos de Alta Atividade

Trés principais tipos de rochas hospedeiras estdo atualmente sob investigacdo: o
granito, rochas sedimentares (argilas) e sal. Nos EUA, tufos vulcanicos também
estavam em estudos (Yucca Mountain). Dependendo da rocha hospedeira, diferentes
énfases sdo dadas nos diversos elementos do sistema de disposicdo, FALCK e NISSON

(2009).

Em granitos existem rotas de migracdo distintas, mas a sua frequéncia e duragdo
sdo dificeis de avaliar quantitativamente. Por esta razao, tem-se dado uma énfase maior
a integridade das embalagens dos rejeitos, o buffer/backfill e outros elementos de
engenharia do proprio repositorio. Sistemas graniticos estdo sob investigagdo na Suécia,
Finlandia e Suica (como uma segunda op¢ao), Republica Checa e Espanha, FALCK e
NISSON (2009).

Formacdes de argila sdo escolhidas de tal modo que os caminhos distintos na
forma de fraturas sdo minimos. Assim, a capacidade de reten¢do das rochas hospedeiras
pode desempenhar um papel importante na retencdo de qualquer radionuclideos e

menos €nfase pode ser colocada, em termos relativos, em outros componentes do
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sistema. Bélgica, Franca e Suica estdo investigando essa op¢do em varios tipos de

argilas, FALCK e NISSON (2009).

Nas formagdes salinas o principal vetor para a migrag¢do de radionuclideos, agua
nos poros, ¢ praticamente ausente. Assim, os varios elementos da barreira podem ter
uma ponderagdo mais equilibrada. A Alemanha ¢ o inico pais que considera esta opgao,

FALCK e NISSON (2009).

Espera-se que o ambiente geoldgico contribua para a seguranca do sistema de

disposi¢ao por trés caminhos principais:

(a) prover isolamento fisico da forma do rejeito da superficie proxima e de

possiveis falhas que venham a ocorrer;

(b) manter o ambiente geoquimico, hidrogeologico e geomecéanico favoravel a

preservagdo e desempenho do EBS; e

(c) atuar como uma barreira natural, restringindo o acesso de dgua para o rejeito

e a migragdo dos radionuclideos imobilizados, IAEA (2003).

A importancia relativa destas trés caracteristicas ndo ¢ a mesma em todos o0s
sistemas de deposicdo. Desta forma, variacdes significativas sdo possiveis como

consequéncia da natureza da rocha hospedeira e do projeto do repositério.

Assim, para um repositorio em granito, as caracteristicas (a) ¢ (b) sdo as mais
importantes, enquanto para um repositério em formacdo salina ou argilosa, a

caracteristica (¢) domina.

A Tabela 2.2 apresenta os programas para repositorios finais para rejeitos de alta

atividade de acordo com AREVA NP (2008).
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Tabela 2.2 - Programas para repositorios finais para rejeitos de alta atividade (AREVA NP, 2008)

Disposicéo
final direta

Laboratério

Sitio candidato para

&
. s L - .
Pais g— é Descrigdo do programa subterraneo o repositoério final Geologia
x 3§
Bélgica X Investlg%gao da formagaolde argila em Boom com HADES para HADES URF, Mol Argila
adequacdo para todos os tipos de rejeitos. Mol
Canadé Deanstragao d.e conceito no Laboratoério de Pesquisa Subterranea URL Granito
em Pinaba, Manitoba.
Finlandia X Sitio aprovado pelo parlamento. Procgdlmento de licenciamento para Onkalo Olkiluoto Granito
comecar em 2015, comego da operagdo programada para 2025.
Conceito referéncia é o armazenamento geologico profundo com
Franga X recuperabilidade. Procedimento de licenciamento a partir de 2015, Bure Bure Argila
operagdo a partir de 2025.
L o - Asse Gorleben Sal
X X | Investigacdo do sitio Gorleben desde 1979. Contudo, moratoria L . [ .
Alemanha o i (localizagéo e (possivelmente sitios (argila)
1) 2) | politica desde 2000 por um maximo de 10 anos. . . .
pesquisa completada) alternativos) (granito)
Mitzunami .
~ . . A ~ Granito
Japao X Dois laboratodrios subterraneos sob construgao. Horonobe .
. Rocha sedimentar
(em Hokkaido)
Russia X Inspecdo de possiveis sitios na peninsula de Kola. Peninsula de Kola Granito
Espanha X Inspf:gao dre formacgdes geoldgicas favoraveis completadas. Decisao ) Grarpto
do sitio apds 2010. Argila
L S L Stripa
Suécia X g‘;}lealg(l)eg;e;ii:floracrtsrizzrlr(izgade‘:ihggg 9de dois sitios voluntarios. (até 1992) Granito
¢ prog P : HRL Aspd
Suica X X Viabilidade técnica de um repositdrio final confirmada pelo governo Grimsel Benken Granito
¢ em 2006. Selecdo do sitio em progresso. Mont Terri Opaline clay
5?&33 X Decisdo em principio a favor do armazenamento geologico profundo - -
Sitio aprovado pelo Presidente e Congresso em 2002. Procedimento . .
. . iy ~ Yucca Mountain Yucca Mountain A
USA* X | de licenciamento em progresso. Inicio da operagdo programada para Tufo vulcanico

2017.

(Nevada)

(Nevada)

1) Reprocessamento permitido até meados de 2005

*Programa cancelado pela gestio Obama, EIA/Doe (2011)

33

2) Disposigdo final direta permitida desde 1994




2.6.1 Conceito de Disposi¢édo Geoldgica Profunda

O objetivo fundamental da disposicdo geologica ¢ reter os radionuclideos nas
barreiras de engenharia e/ou na rocha hospedeira para que eles ndo alcancem a biosfera.
O armazenamento geologico depende de uma sequéncia de barreiras complementares
e/ou redundantes (o conceito de defesa em profundidade), ou seja, a forma do rejeito, a

capsula, o preenchimento - buffer/backfill e a rocha hospedeira, Figura 2.6.

Barreiras
naturais

Barreiras de
engenharia

Caminhos de -
liberagdo

Figura 2.6 - Caminhos da libera¢do dos radionuclideos e o conceito de multibarreiras

para a disposi¢do geoldgica profunda, (BAIK et alii, 2008)

Cada componente natural ou de engenharia do sistema de disposigdo ¢
considerado para cumprir determinadas fun¢des, isoladamente ou em combinacdo, de
forma que a falha de um componente ndo comprometa a seguranga do repositorio. As
barreiras de engenharia s3o projetadas para fornecer completo confinamento dos
radionuclideos por um periodo de algumas centenas a milhares de anos. Depois deste
tempo, podem se degradar, permitindo a penetracdo da dgua subterrdnea na forma do
rejeito, mudando entdo sua funcdo para limitadoras da liberagdo dos radionuclideos

dissolvidos.
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A seguranca a longo prazo deve ser fornecida sem depender de controles ativos
ou manuten¢do continua. Os depositos geoldgicos sdo, portanto, concebidos para serem
passivamente seguros, de modo que o controle institucional, indefinido e continuo, nao
se faz necessario para garantir a seguranca. O controle institucional, no entanto
provavelmente serd mantido por um longo periodo inicial para dar garantias adicionais e

cumprir salvaguardas e requisitos de seguranca, IAEA (2001).

As principais caracteristicas que regem a gestdo do combustivel irradiado e
rejeitos de alta atividade sdo o teor de radioatividade de meia-vida longa do combustivel
irradiado ou HLW — High Level Waste, a geragdo de calor ¢ o nivel de radiagdo. A
geracdo de calor limita a quantidade de rejeito que pode ser disposta em um
determinado volume de rocha. Altos niveis de radiagdo exigem que todo o tratamento
do rejeito seja blindado e/ou utilize sistemas de manipulagao a distancia. E a quantidade
de radioatividade de meia-vida longa significa que a seguranca de um repositério ¢ uma

questao que deve ser considerada por dezenas a centenas de milhares de anos.

2.6.2 Modelo Genérico para um Repositério Hipotético Baseado no Modelo
KBS-3

Rocha cristalina
granito - 500m J

Preenchimento

(backfill)

Bentonita

(buffer)

Capsula
cobre-ferro

Figura 2.7 - Conceito de armazenamento do combustivel irradiado KBS-3, (BAIK et
alii, 2008)
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Este conceito de repositorio para combustivel nuclear irradiado, KBS-3 de

disposi¢do consiste nos seguintes passos conforme a Figura 2.7:

1.

O combustivel irradiado ¢ primeiro estocado em armazenamento

temporario por 30 anos.

ApOs o periodo de estocagem, o combustivel irradiado ¢ encapsulado em
capsulas de ago-boro, sendo que para elementos do PWR, as cépsulas

comportam 4 elementos combustiveis irradiados.
As cépsulas de ago-boro sdo alocadas em capsulas de cobre de 50 mm.

As capsulas de cobre sdo depositadas em cavidades de deposi¢ao
verticais perfuradas nos pisos dos tuneis de deposicao (de 8m de

profundidade e 2m de didmetro) e sdo preenchidos com argila bentonitica

(buffer)

Apbs todas as cavidades serem preenchidas os tineis sdo selados
(backfill). Estes tineis se encontram a uma profundidade de 500m em

meio geologico saturado.

A estrutura rochosa ¢ fissurada mesmo a esta profundidade e a agua infiltra-se

por estas fissuras. A grande distdncia — da ordem de quilometros, longas zonas sdo

observadas. Estas zonas sao chamadas lineamentos, e sdo geralmente verticais ou

proximamente verticais e se estendem a grandes profundidades. Considera-se que o

repositdrio estard situado na rocha menos fraturada. Se a cépsula de cobre se degradar, e

a agua entrar em contato com o combustivel irradiado, os radionuclideos poderdo ser

lixiviados pela agua subterranea que se infiltra no repositorio. Os radionuclideos

primeiro se moverdo na rocha sa e entdo, eventualmente, emergirdo no lineamento. Este

pode ter fluxo ascendente e, assim, conduzir estes radionuclideos para a biosfera,

NERETNIEKS e RASMULSON (1983). A Figura 2.8 mostra um diagrama

esquematico de um modelo de avaliagao de desempenho, MILLER et alii (2000).
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T i TR 4 LT & - AbSOI‘Qéo
pelo homem

Liberagoes
para a
biosfera

Transporte
far field

Transporte
difusivo
near field

Dilui¢do do

rejeito

Corrosao do
canister

Figura 2.8 — Diagrama esquematico de um modelo de avaliagdo de desempenho,

(MILLER et alii, 2000)

Um modelo de avaliagdo de desempenho inicia-se com modelos de degradacao
das barreiras de engenharia e da forma do rejeito, levando a modelos de emissdes para a
superficie e absor¢do pelos seres humanos. O ponto final de muitos célculos de
avaliagdes de desempenho sdo as predicdes de dose e risco radioldgicos para os seres

humanos que vivem na vizinhanga do repositorio.

Ainda para o sistema de armazenamento geologico, distinguem-se duas zonas na

barreira geoldgica:

- O near-field ¢ a zona da geosfera perturbada direta e rapidamente através do
repositorio. As perturbagdes podem ser térmicas, mecanicas, hidraulicas e quimicas.
Geram gradientes elevados (tensdo, pressao, temperatura e concentragdo). O sistema ¢
bem caracterizado (sabe-se 0 que o repositdrio contém), mas sua descricdo ¢ dificil
porque os fendmenos que ocorrem no near-field sdo acoplados. Abrange as barreira de
engenharia e uma parte da barreira geoldgica: a zona de dano de escavacdo - EDZ,

("Excavation Disturbed Zone").
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- O far-field é a zona da geosfera ndo perturbada diretamente pelo repositorio,
que se estende até a biosfera. Os gradientes sdo pequenos, os acoplamentos termo-hidro-
mecanico-quimicos sdo fracos. Os fendomenos sdo mais simples de descrever, mas o
meio geologico ¢ geralmente mal caracterizado e heterogéneo. O far-field engloba a

barreira geologica menos a zona de dano de escavacao.

2.7 Anélogos Naturais e Arqueoldgicos

A disposicdo de rejeito nuclear ¢ um exemplo extremo de “empacotamento” dos
radionuclideos. Uma das responsabilidades da industria nuclear ¢ demonstrar que um
repositorio subterraneo pode conter o rejeito nuclear por longos periodos de tempo e
que quaisquer liberagdes que venham a ocorrer no futuro, ndo representem um risco
significativo para a saude ou meio-ambiente, MILLER et alii (2000). Deve ser levado
em conta que as barreiras artificiais que inicialmente contém o rejeito se degradardo e
alguns radionuclideos podem migrar para a superficie em baixas concentragdes, em
algum momento no futuro, devido ao movimento das dguas subterraneas através das
barreiras naturais do repositério e devido as mudangas ambientais (por exemplo, as

mudangas climdticas e os fendmenos geologicos).

Uma maneira de adquirir confianca nas barreiras naturais e artificiais ¢ estudar
0s processos que operam em sistemas naturais e arqueoldgicos, fazendo um paralelo
apropriado com um repositorio, IAEA (2003). Estes processos sdo chamados analogos
naturais. Cuidadosamente aplicados, os analogos proveem ilustracdes uteis do conceito
desenvolvido, dando, por exemplo, evidéncia natural da longevidade dos materiais do
repositorio no ambiente considerado ou que as substancias radioativas podem ser
imobilizadas em sistemas naturais. Ocasionalmente, podem prover informagao
quantitativa direta de valores de parametros, por exemplo, taxa de corrosdo de metais, a
evolugdo da quimica do cimento no tempo ou o comportamento geoquimico dos
radionuclideos que deve ser semelhante ao encontrado em minas de urdnio ou toério em

condi¢des geologicas ndo perturbadas.

Modernas barreiras feitas pelo homem podem proporcionar isolamento de todos
os tipos de materiais por milhares de anos, periodo durante o qual a maioria dos

produtos de fissdo decaem completamente, MILLER et alii (2000).
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2.7.1 Anélogos Naturais

Existem muitos materiais radioativos que ocorrem naturalmente e que podem ser

encontrados em rochas e sedimentos. Em particular, o uranio, o qual ¢ o principal

componente do combustivel nuclear, ocorre na natureza. Ao estudar sua distribui¢do na

natureza, podem-se obter informacgdes sobre o0 movimento do uranio em rochas e aguas

subterraneas.

Analogos naturais fornecem uma maneira de informar ao publico sobre os

processos que ocorrem em um repositoério. Um dos conceitos que pode ser apresentado

utilizando analogos ¢ a degradagdo muito lenta de materiais ao longo de milhares de

anos, IAEA (2004). Alguns exemplos de andlogos naturais:

A floresta Dunarobba. Troncos de arvores mortas na floresta Dunarobba na Italia

tém cerca de 2 milhdes de anos. Em contraste com fosseis tipicos de arvores, as
arvores em Dunarobba ainda s3o compostas de madeira, uma vez que a madeira
tem sido preservada pela argila que bloqueou o acesso da dgua. As arvores em
Dunarobba tém relevancia no conceito de repositério, pois a madeira ¢
considerada andloga aos materiais organicos que compreendem uma parte do

rejeito.

O sitio de Needle’s Eye. Este sitio no sudoeste da Escocia, compreende uma

falésia em que os veios de minério de uranio e outros metais estdo parcialmente
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expostos. O processo de dissolucdo leva a uma perda preferencial de “~"U em

relagdo ao 2**U. O local é ideal para investigar a migracio de radionuclideos.

O reator natural de fissio Oklo. Reacdes de fissdo ocorreram em Oklo na Africa

Ocidental de forma intermitentemente ha 10°-10° anos. O reator de fissdo natural
em Oklo pode ser considerado como andlogo para repositorio de rejeito
radioativo, e também pode ser utilizado para estudar o comportamento do
transporte de radionuclideos transuranicos ¢ a estabilidade de minerais de uranio

que foram submetidos a criticalidade.

39



2.7.2 Anélogo Societal

Baseado nos objetivos de particdo/transmutacdo pode ser apenas necessario

demonstrar contencao ao longo de um periodo de 500-700 anos, em vez de centenas de

milhares de anos, no caso de decaimento natural. Nesta escala de tempo reduzida,

existem muitos exemplos de objetos feitos pelo homem que resistiram a degradagao.

Alguns exemplos sdo as constru¢des erguidas pelos farads egipcios e imperadores

romanos e muitos objetos de uso didrio em sofisticadas culturas antigas, AIEA, (2004).

As piramides egipcias. De acordo com descobertas recentes, as pirdmides do

Egito foram construidas com cimento natural que resistiram as condig¢des
atmosféricas naturais da regido semidesérticas do norte do Egito por 4.700 anos.
Muitos objetos religiosos em madeira, metal e téxtil foram encontrados intactos

nas tumbas.

Edificios romanos. O exemplo mais notavel ¢ o Pantedo, que foi construido pelo

imperador romano Vespasiano (118-125 dC) e ainda permanece intacto depois
de 2.000 anos no meio da movimentada cidade de Roma. O concreto romano foi
feito através da mistura de cinzas vulcanicas (cinzas pozolanicas) com areia e
agua. Modernas espécies de cimento Portland podem ser feitos tdo resistentes
como estes exemplos arqueologicos, se for dada a devida atencdo a natureza e a
temperatura de queima (~ 1.450 °C) do silicato de célcio hidratado antes da

mistura com areia e agua.

Pregos do forte de Inchtuthil. Estes pregos romanos foram descobertos na

década de 1950 em Perth, Reino Unido. Mais de um milhdo de pregos havia sido
enterrado em uma cova de 5m e coberto com terra compactada. Os pregos na
periferia foram seriamente corroidos. Os pregos mais internos, no entanto,
apresentaram uma corrosdo moderada. Isso foi atribuido ao fato de os pregos
periféricos removeram o oxigénio da agua subterranea infiltrante de modo que
no momento em que a dgua entrou em contato com 0s pregos internos ja se
encontrava menos corrosiva. Do mesmo modo, espera-se que os grandes

volumes de ferro utilizados nas cépsulas de rejeito mantenham as condig¢des

40



quimicamente redutoras num ambiente que € rico em oxigénio devido a

decomposicao radiolitica de 4gua.

O canhao Kronan. Um dos canhdes de bronze a bordo do Kronan, um navio de

guerra sueco afundado em 1676, manteve-se parcialmente enterrado em uma
posicdo vertical, envolto por sedimentos argilosos, desde que o navio afundou.
Este canhdo ¢ uma boa analogia para a capsula a ser usada no repositério de
combustivel irradiado, que tem uma camada externa de cobre. A partir de uma
analise da superficie do canhdo, uma taxa de corrosio de 0,15 pm/a foi
estabelecida. Com essa taxa de corrosdo, levaria cerca de 70.000 anos para
corroer um lcm de espessura de cobre. Isso fornece evidéncia para a

durabilidade da capsula de cobre do combustivel irradiado em um repositorio

Muralha de Adriano. A Muralha de Adriano, no Reino Unido, foi construida em

122 dC a partir de blocos de pedra colados. A parede ¢ de interesse como um
analogo devido a longevidade do cimento romano usado para ligar as pedras em
conjunto. O cimento Portland moderno ¢ muito semelhante quimica e
mineralogicamente. A partir desses estudos, € possivel tirar conclusdes quanto a

estabilidade e longevidade do cimento moderno em repositorio.

2.8 Descricdo de alguns Trabalhos da Literatura

Em varios paises o conceito de deposicdo geoldgica esta em estigio

experimental e demonstrativo. As avaliagdes detalhadas de risco estdo sendo realizadas

e programas de pesquisa e desenvolvimento vém progredindo rapidamente, aumentando

o numero de resultados e auxiliando na tomada de decisdes. Um exemplo € o projeto

intitulado DECOVALEX (acrénimo para DEvelopment of COupled models and their

VALidation against EXperiments) que foi instituido em 1992, por autoridades

reguladoras e organizacdes de gerenciamento de rejeito envolvidas na disposicao do

rejeito nuclear, para cooperarem no desenvolvimento e testes de modelos capazes de

simular processos acoplados THM (termo-hidro-mecanico), BIRKHOLZER (2005).

Objetivos do projeto:
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e Apoiar o desenvolvimento de simuladores computacionais para os

processos THM em sistemas geoldgicos;
e Investigar e implantar algoritmos apropriados para a modelagem THM;

e Comparar os resultados dos modelos com os resultados de experimentos

de campo e laboratoério;

e Projetar novos experimentos para dar suporte aos cddigos e no

desenvolvimento de modelos;

e Estudar a aplicagdo da modelagem THM para avaliar o desempenho e a

seguranga de repositorios de rejeitos nucleares.

Como exemplo, para a regido “near-field” o BMT1 (Bench Mark Test n°l) foi
proposto para estimar como os processos THM podem influenciar os modelos de
escoamento, assim como a integridade estrutural das barreiras geologicas e de
engenharia de um tipico repositdrio de rejeito nuclear de alta atividade. A defini¢ao foi
baseada em um repositério hipotético de rejeito nuclear em rocha granitica com

profundidade de 1.000 metros.

Na fase A do BMT1, os modelos THM (termo-hidro-mecanico) usados pelos
grupos de pesquisa foram ajustados com medidas THM obtidas de experimentos com
aquecedores in situ. Todos os modelos simularam razoavelmente os fendmenos fisicos
fundamentais, sendo a saida térmica a melhor simulada e a tensdo de expansdo da

bentonita o parametro mais dificil de simular, CHIJIMATSU et alii (2005).

Na fase B, as equipes de pesquisa usaram os modelos THM nos calculos para
um repositorio em rocha homogénea. A andlise do processo THM totalmente acoplado
apresentou falha localizada na rocha. Também ressalta caracteristicas importantes na
ressaturacao do buffer/backfill, na evolugdo da permeabilidade da massa de rocha e no
desenvolvimento da tensdo de expansdo no buffer. Os efeitos do acoplamento nas
caracteristicas acima parecem ser amplificados quando a permeabilidade da rocha ¢
pequena. A temperatura ¢ o Unico parametro de saida que ndo ¢ influenciado

significantemente pelo acoplamento, MILLARD et alii (2005).
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Na fase C, RUTQVIST et alii (2005), as equipes de pesquisa desenvolveram
calculos para os casos onde uma e para varias fraturas discretas condutoras de agua
interceptam o repositério. Como na fase B, o campo de temperatura mostra
aproximadamente nenhuma diferenca entre os calculos THM, TH, TM e é muito similar
a fase B. As fraturas aceleram a ressaturagao do buffer/backfill e evitam a dessaturagao
da rocha. A partir do ponto de vista mecanico, as fraturas constituem uma zona de
fraqueza e resultam numa zona de dano mais extensa quando comparada com o cenario
homogéneo. Calculos TH ou THM produzem campos de pressdo neutra ou poro-pressao
similares. Com relagdo as tensdes no buffer, as conclusdes sdo similares para os
cenarios homogéneos, com efeito predominante da poro-pressao na tensao total quando
comparadas com a tensdo térmica.

Trés fases do projeto DECOVALEX foram concluidas na ultima década, com
destaque para os processos acoplados termo-hidro-mecanicos. Atualmente, uma quarta
fase do projeto de trés anos do DECOVALEX estd em curso, denominada
DECOVALEX-THMC. THMC significa processos térmicos, hidrologicos, mecanicos e
quimicos. O novo estagio do projeto visa expandir o alcance tradicional geomecanico
das etapas do DECOVALEX anterior incorporando processos geoquimicos importantes

para o desempenho do repositorio, BIRKHOLZER (2005).

Na literatura podem-se encontrar trabalhos que transmitem uma visdo geral
sobre a migra¢do de radionuclideos, tanto nas caracteristicas quanto na modelagem da
migragdo. Sao exemplos os trabalhos de KRAUSKOPF (1988), WILLIAMS (1996),
ANDERSSON et al. (1998) e MALEKIFARSANI e SKACHEK (2009).

KRAUSKOPF (1988) faz uma descricdo das formas de rejeitos radioativos de
alta atividade quanto a sua origem, real¢a a necessidade de sua disposi¢do e comenta a
sua quantidade gerada e composi¢ao. Descreve possiveis formas de disposicao; critérios
para os sitios de disposicao; barreiras de engenharia e geoldgicas; rochas apropriadas
para hospedar o repositorio. Comenta a dificuldade da modelagem da liberacdo
radioativa, mencionando possiveis modelos e cendrios de liberacdo, e descreve os
fendmenos relativos ao movimento dos radionuclideos, como solubilidade, sor¢do,
dispersdo, difusdo e diluicdo; e realca a importancia dos andlogos naturais para validar

os modelos de transporte.
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Das varias aproximagoes utilizadas para modelar o transporte de radionuclideos,
essencialmente ha trés procedimentos padrdes discutidos em WILLIAMS (1996):
Teoria Cléssica da Conveccao-Dispersdo; Método de Dupla Porosidade e Geracdo por

Monte Carlo de Fraturas Aleatorias e Trajetoria do Soluto.

Alguns conceitos gerais para a avaliacdo de desempenho na regido near field sao
descritos em ANDERSSON et al. (1998). Nesse trabalho sdo apresentados alguns
pontos de vista sobre como modelar o escoamento subterrdneo e a migracdo de
radionuclideo na rocha cristalina, ¢ como essa afeta a liberagdo near field. Analisa
alguns codigos near field, e.g., CALIBRE, TULLGARN, REPCOM, PAGODA; ¢
alguns codigos far field, KBS-3, SKB-91, TVO-92, SITE-94. Examina que parametros

near field afetam as liberacdes, fazendo uma analise de sensibilidade dos pardmetros.

Com relagdo as zonas da barreira geologica, MALEKIFARSANI e SKACHEK
(2009) realizou uma modelagem near-field alimentando um modelo far-field de
migracao de radionuclideos, para rejeito vitrificado e considerou que as cépsulas
falhariam ap6s 1000 anos. Desta forma, uma considerag¢do subsequente realizada foi que
a temperatura no repositério seria a mesma da rocha hospedeira, podendo, assim,

utilizar parametros hidraulicos constantes na regido near-field.

Codigos numéricos tém sido usados para simular o transporte de radionuclideos
em sistemas de rocha fraturada. A validacdo de tais codigos numéricos pode ser
realizada pela comparacdo das simulagdes numéricas com as solugdes analiticas. Como
exemplo de modelos baseados em aproximagdes analiticas encontram-se na literatura
NAIR e KRISHNAMOORTHY (1997), CHEN e LI (1997), PARK, HWANG ¢ LEE
(2001), SUN e BUSCHECK (2003) e AHN (2007).

Em NAIR e KRISHNAMOORTHY (1997) um modelo simples foi desenvolvido
para estudar a migragdo. Os resultados indicaram a necessidade de refinamento no
modelo e na base de dados para a andlise de seguranca durante o estagio de selecdo do
sitio. A matriz do repositorio ¢ modelada como um sistema cilindrico contendo uma
fratura circular no seu centro. A migracdo de radionuclideos ¢ descrita usando duas
equagdes acopladas, uma para a fratura e outra para a matriz. Fez-se uma analise de
sensibilidade de parametros hidrologicos. O modelo ¢ simples e desempenha um analise

de seguranca rapida com exigéncias minimas de recursos computacionais.
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Uma solucao analitica para o problema do transporte de radionuclideos em um
sistema de fraturas paralelas foi desenvolvida por CHEN e LI (1997). As fraturas em
meios porosos reais podem ser distribuidas irregularmente. Por simplicidade, as fraturas
sdo assumidas ser idénticas, planares, paralelas, e equidistantes. Fez-se uma analise de
sensibilidade de alguns parametros importantes. Os resultados mostraram que a
distancia entre fraturas pode ter um efeito significativo na concentragdo. Se a velocidade
da 4gua subterranea for mantida constante, uma distancia menor entre fraturas conduzira
a uma distdncia maior da penetragdo ao longo das fraturas, por causa da capacidade
limitada da matriz porosa para armazenar os radionuclideos. Se for grande o bastante, a
concentracdo em uma fratura sera muito proxima aquela para um sistema de fratura

Unica.

Resultados de estudos de campo indicam que uma parcela da rocha matriz
circunvizinha esta disponivel para a difusdo dos radionuclideos. Desta forma, os
modelos de difusdo para uma matriz infinita enfatizam o retardo causado pela difusao
na matriz. Para julgar se os modelos conceituais para a avaliagdo de desempenho sdo
conservadoras ou ndo, uma nova modelagem matematica foi realizada por PARK,
HWANG e LEE (2001). Os resultados indicaram que para valores pequenos da
distancia entre a interface da fratura e a zona impermeavel, as concentragdes
normalizadas afastam-se daquelas sem a zona impermedvel. Consequentemente, para
uma avaliacdo conservadora de desempenho, este modelo desenvolvido estima melhor
as concentracdes em uma fratura. Entretanto, para valores grandes desse pardmetro, os

dois casos sao quase idénticos.

SUN e BUSCHECK (2003) apresentam solu¢des analiticas para o transporte
reativo de cadeias de radionuclideos de N-membros, através de fratura discreta em
matriz porosa. Os processos considerados sdo convec¢do ao longo da fratura, difusdo
lateral na matriz, decaimento radioativo dos multiplos radionuclideos, ¢ adsor¢cdo na
fratura e na matriz (as reacdes sdo irreversiveis). As solugdes sdo desenvolvidas para as

condi¢cdes de contorno de concentragdo constante e pulso.

AHN (2007) apresenta resultados de uma analise deterministica para o impacto
ambiental no repositorio de Yucca Mountain, Nevada. Neste estudo, o impacto
ambiental do repositdrio, no tempo ¢ anos apos a colocagdo dos pacotes de rejeito no

repositorio ¢ definido como a soma da radiotoxicidade dos radionuclideos transuranicos
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e produtos de fissdo, que foram liberados do repositério apos a falha e dos que existem

na regido exterior ao repositorio no tempo .

Para exemplificar estudos numéricos para o transporte de radionuclideos
encontram-se na literatura: BUCKLEY e LOYALKA (1995), BAEK e PITT JR (1996),
ODLING e RODEN (1997), YUDI e IMARDJOKO (2000), AMANO et alii (2003),
WU, LIU e BODVARSSON (2004), FAIRHURST (2004), MIN et alii (2005),

BUCKLEY e LOYALKA (1995) fazem investiga¢cdes numéricas do transporte
de soluto em um meio fraturado, que consiste em uma fratura plana cercada por uma
matriz rochosa. O transporte no liquido é descrito por equagdes da convecgao-difusao,
enquanto as interacdes no contorno na matriz rochosa foram modeladas por meio de
isotermas. Técnica numérica utilizada: diferengas finitas com esquema NND (ndo

oscilatorio, sem parametros livres e dissipativo) no termo convectivo.

A presenca de coldides pode aumentar o transporte dos radionuclideos na agua
subterranea reduzindo o efeito de retardo. Os coldides que existem na dgua subterranea
atuam como portadores, absorvendo os radionuclideos em sua grande area superficial e
movendo-os mais rapido do que a velocidade média da d4gua. Em BAEK e PITT JR
(1996) métodos numéricos foram aplicados para a predicdo do transporte de
radionuclideo facilitado por coloide através de rocha porosa fraturada saturada. Os
resultados indicaram que o contaminante migra maiores distdncias na presenca de
coldides que em um ambiente sem coldide, e entre particulas coloidais com didmetros
menores. O coeficiente de distribuigdo de contaminante com os coldides moveis e
imoveis e a concentracdo do coloide na agua da fratura s3o os parametros mais

significativos.

ODLING e RODEN (1997) descrevem os resultados de modelos numéricos de
escoamento e do transporte de contaminante nas rochas permeéveis fraturadas, onde as
fraturas sao mais condutoras que a rocha matriz. O campo de escoamento 2D na fratura
e na rocha matriz permedvel ¢ calculado usando diferencas finitas, e o transporte do
contaminante ¢ simulado usando a técnica da caminhada aleatéria. Na rocha permeavel,
a orientacdo da fratura e a densidade podem ser tdo influentes quanto a conectividade da
fratura. Isto contrasta com o transporte do contaminante nas rochas impermeaveis, onde

a conectividade ¢ crucial. Fraturas desconectadas orientadas paralelamente ao gradiente
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de pressdo geram curvas de resposta complexas com muitos picos de concentragao,
enquanto que sistemas de fraturas conectadas produzem suaves curvas de resposta, os
quais se assemelham aqueles esperados em meios porosos € permeaveis homogéneos

ndo fraturados.

O clima tropical ¢ o ambiente de estudo de YUDI e IMARDJOKO (2000) ¢ a
area do repositorio se encontra abaixo do nivel freatico (zona saturada). Este trabalho
discute as potenciais liberagdes de materiais radioativos no ambiente acessivel. Utiliza o
Synroc-C desenvolvido pela ANSTO Australian Nuclear Science and Technology
Organization, (Synroc ¢ a forma mais eficaz e duradoura de imobiliza¢ao de residuos de
alta atividade. E uma cerdmica feita de diversos minerais que incorporam, juntamente
em suas estruturas de cristal, quase todos os elementos presentes nos residuos de alta
atividade). O modelo computacional desenvolvido roda usando o cédigo computacional
RIP (Repository Integration Program) desenvolvido pela Golder Associates. Como

resultado, encontrou-se uma liberacao muito baixa no ambiente acessivel.

No trabalho de AMANO et alii (2003) foi desenvolvido um codigo de predi¢ao
da migracdo, MOGRA (Migration Of GRound Additions), para liberagdes subterraneas
toxicas, que incluem materiais radioativos em um ambiente terrestre. Consiste de
codigos computacionais que sdo aplicaveis a avaliagao de varios sistemas alvo e adota
um modelo dindmico de compartimento, analisando numericamente as equagdes
diferenciais que representam o fluxo dos materiais radioativos dentro e fora de cada
elemento ambiental (rio, lago, campo, floresta, etc,) assim como transferéncias entre
cada elemento em cada compartimento. Contém arquivos de dados e relagdes graficas

para facilitar o ajuste de condi¢des da simulacdo e a exposi¢do de resultados do célculo.

WU, LIU e BODVARSSON (2004) apresentam um modelo conceitual de triplo
continuo (que consiste na matriz, pequenas fraturas, e grandes fraturas continuas) para
simular processos de escoamento ¢ de transporte na rocha fraturada. Utiliza dados de
campo coletados na zona insaturada de Yucca Mountain, que apresenta um grande
nimero fraturas em escala reduzida. O efeito destas fraturas pequenas ndo havia sido
considerado em modelagens anteriores. Um modelo novo de triplo continuo foi
desenvolvido para investigar o efeito destas pequenas fraturas. O modelo de pequenas
fraturas considera que a interacdo dindmica entre as pequenas fraturas e a matriz pode

durar centenas a milhares de anos. Sob esta conceitualizagdo, pequenas fraturas atuam
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muito mais rapido em resposta as mudancas nas grandes fraturas que a matriz, desde
que as fraturas pequenas tenham maior permeabilidade (ordens de magnitude) que a

matriz.

O desafio da engenharia de rocha é como converter um projeto hipotético e
dados subterranecos em um projeto de engenharia pratico e confidvel. O principal
elemento deste desafio em questdo ¢ o efeito escala. As propriedades mecénicas da
rocha mudam dependendo da escala do projeto. Os efeitos de escala sdao de dois tipos:
um relaciona o volume de rocha afetado pela estrutura de engenharia, e o outro
relaciona a duragdo das cargas impostas sobre a estrutura. FAIRHURST (2004)
apresenta as contribuicdes do Laboratorio de Pesquisa de Subterraneo (URL), Pinawa,
Manitoba, Canada. Apresenta a capacidade de modelar o processo de desintegracdo da
rocha no tempo, pela introdug¢do do conceito de tensdo de corrosdo no PFC (particle
flow code), e pela confirmacdo experimental destes processos por observagdes
microssismicas da evolucao da liberagao. E teve como resultado uma aproximagado para

o estudo do fator tempo em mecénica da rocha.

Os processos acoplados termo-hidro-mecanicos em um repositdrio hipotético de
rejeito nuclear em rocha fraturada foram investigados numericamente, por uma
aproximacao de continuo equivalente em uma escala far field por MIN et alii (2005). As
principais medidas de desempenho foram: resposta mecadnica e mudanga da
permeabilidade induzida pela carga térmica. Apresentam uma modelagem aproximada
combinando o discreto e o continuo. S3o introduzidos procedimentos para determinar as
propriedades equivalentes mecanicas e hidraulicas da rocha fraturada e aplicam estas
propriedades dependentes da tensdo como dados de entrada para a andlise em grande
escala. As mudangas da permeabilidade induzidas por carga térmica indicam que

diminuem por um fator de dois perto do repositorio.

Dentro dos estudos probabilisticos utiliza-se muito um método conhecido como
simulacdo de Monte Carlo, o qual pode exigir que o modelo seja executado milhares de
vezes para se ter um alto grau de confianga nos resultados e para modelos complexos
leva a um alto custo computacional. Segue alguns estudos probabilisticos que realizam
simulacdo de Monte Carlo e fazem avaliacdo de desempenho e analise de incertezas,

MORENO, GYLLING e NERETNIEKS (1997), SMIDTS (2001), ROBINSON, LI e
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HO (2003), TSUJIMOTO e AHN (2006), MORENO, CRAWFORD e NERETNIEKS
(2006), GIACOBBO e PATELLI (2006) e HELTON e SALLABERRY (2008).

MORENO, GYLLING e NERETNIEKS (1997) discutiram os mecanismos mais
importantes que controlam a liberacdo e o transporte dos contaminantes em um
repositorio de rejeito nuclear ou produto quimico. Primeiramente, os diferentes
mecanismos de transporte em meio fraturado sdo revistos: sor¢ao na superficie, difusdo
na matriz e dispersdao. O transporte de soluto ¢ calculado na fratura com abertura
varidvel e em uma rede tridimensional de canais. O foco do trabalho ¢ o escoamento e o
transporte de soluto em meios fraturados, mas os resultados podem, em muitos casos,
ser aplicados a meios porosos. A extensdo a meios porosos ¢ direta na maioria dos
casos. Encontrou-se que o uso de um fator de retardo que relaciona os tempos de

viagem dos solutos que interagem e ndo interagem ¢ improprio e pode ser um erro.

SMIDTS (2001) descreve o método adjunto de Monte Carlo e enfatiza duas
aplicagdes onde este método pode ser efetivo: no calculo simultaneo da concentracao de
varias espécies da cadeia de radionuclideos e para estimar as concentragdes locais.
Enfatiza o problema da avaliacdo exata de concentracdes locais ou de concentragdes
cumulativas sobre a interface geosfera-biosfera e da migracao de espécies multiplas em
uma cadeia de radionuclideos. Para estudar o impacto da heterogeneidade do fator de
retardo no transporte ¢ apresentada uma solu¢do semianalitica aproximada para o
transporte de radionuclideo. Testes numéricos, incluindo a migracdo de cadeias de
radionuclideos sobre grandes distancias sdo definidos e diversas comparagdes sao feitas
com solucdes analiticas e semianaliticas para verificar o método de Monte Carlo em

problemas de transporte em /D e 3D.

ROBINSON, LI e HO (2003) descrevem o desenvolvimento ¢ o uso de um
modelo de particula tracante para a simulacdo do transporte de radionuclideo na zona
insaturada de Yucca Moutain. O objetivo foi produzir um modelo computacional que
pudesse ser acoplado ao modelo 3D de escoamento local no sitio, de modo que os
resultados pudessem ser incorporados diretamente nas analises da avaliacdo de
desempenho total do sistema (TSPA). O modelo de transporte simula multiplas espécies
(tipicamente 20 ou mais) com complexas variagdes no tempo e espaco das liberagdes no
repositdrio. A ascensdo do nivel fredtico, cenario de mudancas climdticas, e as cadeias

de decaimento sdo caracteristicas adicionais do modelo. Foi empregado um método de
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particula tragante baseado em células, que inclui uma formulacdo de dupla
permeabilidade, com conveccdo, dispersdao longitudinal, difusdo na matriz, e transporte

facilitado por coldide.

TSUJIMOTO e AHN (2006) realizam uma analise de incerteza no desempenho
do repositério pelo codigo VR, o qual incorpora efeitos da interferéncia de multiplas
capsulas de deposi¢do em um repositorio. O codigo FFDF determinou as fungdes de
distribuicdo de probabilidade para as capsulas de deposicao conectadas aos conjuntos de
fraturas na dire¢do do escoamento. A incerteza associada com o pico da taxa de

liberacao de 237

Np no far field foi avaliada numericamente pela técnica de amostragem
do hipercubo latino. (A técnica seleciona valores aleatoriamente de forma dependente.
Tal técnica divide a distribuicdo em intervalos com probabilidades iguais de sorteio e
seleciona um valor aleatério pertencente a cada um dos intervalos). Os efeitos da
incerteza com o numero total de cépsulas de deposi¢do conectadas tornam-se menos
importantes conforme o nimero aumenta, pois a concentragdo do radionuclideo satura

os compartimentos a jusante. A incerteza com o retardo da sor¢do e a solubilidade no

buffer mostrou uma contribui¢do importante para a taxa de liberagcao do nuclideo.

As taxas de escoamento e os sentidos do escoamento podem mudar no tempo
por varias razdes. Em rochas fraturadas o escoamento ocorre nos canais dentro das
fraturas. Os solutos sdo carregados pelo fluxo convectivo. Os solutos podem migrar para
dentro e para fora das dguas estagnadas na rocha matriz. Espécies reativas podem sofrer
sor¢do em superficies da fratura e nas superficies do micro poro da rocha matriz.
MORENO, CRAWFORD e NERETNIEKS (2006) apresentam um método pelo qual as
particulas do soluto podem ser seguidas na 4gua do escoamento passando por mudancas
na taxa de escoamento e direcdo numa complexa rede de canais, onde os solutos podem
também interagir com a rocha por difusdo na rocha matriz. A novidade deste trabalho ¢
a manipulagdo da difusdo na rocha matriz sob circunstancias de escoamento variando no

tempo onde os processos difusivos sdo estocasticos.

GIACOBBO e PATELLI (2006) utilizaram um modelo estocastico de transporte
de contaminante baseado na teoria de Kolmogorov-Dmitriev de processos estocasticos
de ramificagdo. O método de Monte Carlo foi adotado para simular o transporte do
contaminante através do meio poroso sob condi¢cdes de escoamento transiente

insaturado e fendmeno de sor¢ao ndo linear entre as fases solida e liquida. A efetividade
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desta representacao ¢ condicionada pela capacidade de estimar os valores das taxas de
transi¢do que governam o problema modelado. O modelo estocéstico desenvolvido e o
correspondente codigo de Monte Carlo foram verificados pela comparagdo com duas
solugdes numéricas das equacdes cldssicas de conveccdo-dispersdao, para o caso de
transporte nao-reativo sob escoamento transiente insaturado e para o caso do transporte
reativo ndo linear governado pela isoterma de Freundlich sob escoamento estacionario

saturado.

HELTON e SALLABERRY (2008) descrevem a estrutura conceitual dos
calculos para determinar a dose esperada no RMEI (Reasonably Maximally Exposed
Individual). Uma breve discussao ¢ dada sobre as representagdes da incerteza requeridas
pelo EPA (Environmental Protection Agency) e pela NRC (Nuclear Regulatory
Commission) e 0s conceitos basicos na representacdo da incerteza com probabilidade.
Em seguida, por causa de sua importancia na determinacao da dose esperada no RMEI,
as propriedades de processos de Poisson sao dadas. S3o considerados: a determinagao
da dose esperada sem considerar a incerteza epistemoldgica, a determinacdo da dose

esperada considerando a incerteza epistemologica e a determinagdo da dose média.
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CAPITULO 3

3. METODOLOGIA

3.1 Descricdo do Modelo Fisico

Dando continuidade ao trabalho realizado no mestrado, SILVEIRA (2008), a
formulagdo proposta neste estudo ¢ similar ao modelo utilizado previamente dado em LI
e CHIOU (1993) e TANG, FRIND e SUDICKY (1981), porém levando em conta a
cadeia de decaimento radioativo. Para a descricdo do modelo sera considerado um

sistema com uma fratura singular, fina, situada em um meio poroso saturado.

Uma fonte de contaminantes contendo radionuclideos ¢ liberada
instantaneamente na origem da fratura no tempo t=0. Para permitir uma analise
unidimensional do transporte dos radionuclideos ao longo da fratura, acoplados com a
difusdo molecular dos radionuclideos da fratura para a matriz porosa, faz-se varias
consideracdes pertinentes a geometria e propriedades hidraulicas do sistema. As
consideracdes realizadas para a geometria e propriedades hidraulicas do problema foram

as seguintes:
1. O comprimento da fratura ¢ muito maior que sua largura.

2. A 4gua da fratura estd bem misturada, de forma que a concentragdo ¢ uniforme

em qualquer plano perpendicular a dire¢ao do fluxo.

3. O transporte ao longo da fratura é muito mais rapido que o transporte nos poros

da rocha matriz.

4. O transporte na rocha matriz porosa ¢ controlado pela difusao molecular por

causa da sua baixa condutividade hidraulica.

5. O fluxo de 4gua na fratura ¢ laminar.
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Em vista das consideragdes 1 e 2, a transferéncia de massa ao longo da fratura
pode ser descrita por coordenada retangular unidimensional. Em vista das consideragdes
3 e 4, o fluxo de massa nos poros da rocha pode ser tomado na direcao perpendicular ao
plano da fratura. A consideracdo 5 permite o uso da lei de Darcy, CHAMBRE et alii
(1982). Baseado nessa lei, tem-se que o escoamento ¢ descrito por uma velocidade
linear média que transporta a substincia dissolvida (contaminante) por convecgdo. Do

ponto de vista geoquimico, o equilibrio quimico ¢ assumido entre a 4gua e o soluto.

O sistema fisico foi idealizado como mostra a Figura 3.1.

Fratura

r_ ‘a._“:r,ﬁrf = %—-F\,f"\.l-‘, Fa ‘g._“:r,ﬁrf B i"" a-url-\l_q. '51'" 1.__1‘:;1
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Fig. 3.1 - Geometria do modelo com uma fratura singular, plana e infinita

Considerou-se que a rocha contém uma fratura plana, com largura 2b. A rocha
matriz foi simplificada como sendo um ambiente poroso plenamente saturado, de
porosidade 6. A velocidade da 4gua foi assumida constante, espacialmente uniforme
dentro da fratura e zero dentro dos poros da rocha matriz. Os mecanismos de transporte

na fratura e nos poros considerados no problema foram os seguintes:
1. transporte convectivo com velocidade constante ao longo da fratura;
2. dispersao hidrodindmica longitudinal na fratura, na direcao do eixo da fratura;

3. difusdo molecular na rocha matriz;
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4. adsorcao sobre a superficie interna da fratura;
5. adsor¢ao na rocha matriz; e
6. cadeia de decaimento radioativo.

A dispersdo hidrodinamica significa a disseminagdo das particulas, que ¢ o
resultado da dispersdo mecanica e da difusdo molecular. A dispersio mecanica ¢
causada pela varia¢do da velocidade, e a difusdo molecular ¢ causada pelo gradiente da
concentragdo no espaco. No caso do fluxo uniforme e do meio isotrdpico, o coeficiente

de dispersao hidrodindmico Dy pode ser expresso como:
Dr=apv+ D*, (1)
onde:
a;, — dispersividade na dire¢do do eixo da fratura (m);
v — velocidade da 4gua na fratura (m/ano);
D* — coeficiente de difusdo molecular na 4gua (m?*/ano).

No interior da rocha matriz (poros), somente a difusdo molecular foi
considerada, por causa da baixa permeabilidade do meio. Igualmente, a difusdo
longitudinal nos poros da rocha matriz ¢ tdo pequena que se assumiu nao contribuir para
a migracdo do soluto no meio poroso. Visto que a fratura estd inteiramente repleta de
agua, nao ¢ considerada a sorcdo na fratura, exceto na interface fratura com o meio

poroso. Dentro da rocha matriz, de certo modo, forte sor¢ao ocorre.

3.2 Equacbes Governantes

O transporte da cada membro da cadeia de decaimento pode ser descrito por
duas equacgdes acopladas unidimensionais com base nas consideragdes acima, uma para

a fratura e outra para a matriz porosa.

O acoplamento aqui ¢ fornecido pela continuidade da concentracdo ao longo da

interface fratura-matriz porosa.
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Como o objetivo ¢ descrever o transporte da cadeia de decaimento, um segundo
acoplamento faz-se necessario. Este relata o ganho de massa dos produtos filhos com a

perda de massa de seus precursores por meio do processo de desintegragdo radioativa.

A distribuicao da cadeia das espécies de solutos é descrita por dois sistemas de
equagdes, um representando o transporte convectivo ao longo da fratura e o outro

representando o transporte difusivo na matriz porosa.

Da teoria do balangco de massa e das consideragdes feitas para o problema, o
sistema de equacdes que descreve o transporte dos radionuclideos e da cadeia de

radionuclideos ao longo da fratura é dado por:

oC, (z,t) D, 0°C, (z,t oC ., (z,t ¢
1@t Dy, f,12( )+ v 0C( )+/11Cf1(z,t)+ 0.(z0 _,
ot R,, Oz R,, Z ’ b
(2)
oC, (z,t) D,, 0°C, (z.t 0C, (z,t
£k (z,1) ik f,kz(Z ) N v 1ok (z,0) P A, Cf,k (z.)+
ot R, 0z R, oz
B Rf,k—lﬂ“k—lcf,k—l (z,1) N q,(z,t) ~0
R, R f’kb

paraz>0,7>0;

onde:

C,(z,t) — concentragdo do radionuclideo & na 4gua da fratura (kg/m’);
Z — coordenada espacial ao longo da fratura (m);

! — tempo (ano);

2b — diametro da fratura (m);

v — velocidade da 4gua na fratura (m/ano);

D, — coeficiente de dispersao longitudinal do soluto & (m?/ano).
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O quarto termo do lado esquerdo da equacao (1) representa a perda de massa do
radionuclideo &k por decaimento, € o quinto termo na k-ésima equagdo (1) denota o

ganho de massa do radionuclideo k pela desintegragdo radioativa de seu precursor.

A constante de decaimento radioativa do nuclideo &, 4, (1/ano), é definida por:

In2 (3)
=k
t1/2

A

onde #, é ameia vida do radionuclideo k (ano).

O coeficiente de retardo R, , (adimensional) representa o efeito da adsor¢éo do

soluto £ na face da rocha porosa. E considerado ser governada por uma isoterma de

absorcao linear, CHEN e LI (1997), que ¢ definida como:

K 4)
1k
R, , =1+ 5
onde:
K,, — coeficiente de distribui¢do superficial de soluto £ por unidade de area da

interface da fratura sobre a unidade de volume (m).

O transporte difusivo da cadeia de radionuclideos na matriz porosa ¢ governado

pelo seguinte sistema de equagdes de difusdo acopladas:

aC’p,l (Z’yat) _ Dp,l 62(jp,l (Z:y:t)
ot R, oy’

+/11Cp,l (z,y,t)=0

)

oC,,(z,y,1) ~ D,, GZCM (z,»,0)
ot R oy’

p.k

Rp,kflﬁ“k—lcp,k—l (z,y,1) _
R

+2’kcp,k(zvy’t)_ 0

p.k

para |y|2b,z>0,t>0;

onde:
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C,.(z,y,t) — concentragdo do radionuclideo k na matriz porosa (kg/m’);
y — coordenada espacial perpendicular ao eixo da fratura (m).

O coeficiente de retardo na matriz R,, (adimensional) representa a perda por

adsorc¢do do soluto com a matriz porosa, CHEN e LI (1997), e ¢ definida por:

p K, (6)

onde:

p, — densidade volumétrica da rocha matriz porosa, (kg/m’);

¢ — porosidade da rocha (adimensional);

K, — coeficiente de distribui¢do na rocha matriz, (m’/kg).

O coeficiente de difusdo molecular efetivo no poro D, , (m*/ano) tem valor

menor que o da solugdo livre de soluto, DL, por causa da tortuosidade do caminho de

difusdo. Para um meio isotrdpico, pode ser representado por:
k
D,, =7D! (7)
onde 7 ¢ a tortuosidade da rocha matriz.

O termo de perda g, (z,¢) no sistema de equagdes na fratura (2) ¢ igual ao fluxo

difusivo através da interface fratura-matriz (kg/m’ano) do nuclideo k. E expressa na

forma da primeira lei de Fick:

oC,,
q,(z,t) = —9Dp7k o (8)

para z>0,¢>0.

A Eq. (8) fornece o acoplamento entre as equagdes (2) e a do poro.
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A porosidade @ ¢ incluida na Eq. (8) para justificar a por¢ao da rocha matriz que

esta disponivel para a difusdo devido a presenca da fase solida.

As condigdes iniciais para as equagdes (2) e (5), sdo:

C,(20)=0 para z>0;
e
C,.i(z,9,0)=0 para|y|2b,z>0.
As condig¢des de contorno na fratura sao dadas por:
Cf’k(z,t):C(f para z=0, t>0; )
e
Cs(0,1)=0 para t >0;

onde C; na Eq. (9) é a concentragio do k-ésimo radionuclideo que é depositado

. . 3
instantaneamente na origem da coordenada da fratura (kg/m”).
As condic¢des de contorno na rocha matriz sao:

C,.(z,b,0)=C, ,(z,1) para z>0, t>0; (10)

C,(z,0,t)=0 para z>0, >0.

A Eq. (10), que especifica a concentragdo na interface fratura-poro, expressa o

acoplamento entre a concentrag@o na fratura e a concentragdo na matriz porosa.

O fluxo de massa € definido como:

oC,,
Ji(z,1) =vC,, (Z’t)_D'f’ka—é z20 para, t >0 (11)
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3.3 Método Numérico

As equacdes governantes apresentadas na secdo anterior foram aproximadas por
diferengas finitas. Os métodos de diferencas finitas consistem em substituir as derivadas
parciais presentes na equagdo diferencial por aproximagdes por diferencas finitas. O
resultado final desse processo ¢ uma equagdo algébrica, denominada equacao de
diferencas finitas (EDF) que tem em sua composi¢do as expressoes em estudo em
fun¢do dos pontos da malha, FORTUNA (2000). A EDF ¢ escrita para cada ponto da
regido discretizada em que se deseja calcular a solu¢do do problema. Resolvendo-se a
EDF, encontra-se a solu¢do aproximada do problema. Esta solugdo nao ¢ exata, devido a

erros:
e inerentes ao processo de discretizagao.
e de arredondamento nos célculos feitos no computador.
e na aproximagdo numérica das condi¢des auxiliares.

Todavia, quando a malha ¢ refinada, a solucao da equacdo diferencial parcial por
diferencas finitas, se aproxima da solucdo analitica do problema, embora um grande

nimero de pontos possa acarretar um elevado custo computacional.

Para as equacdes (2) e (5) as derivadas espaciais de segunda ordem, termo
difusivo, foram discretizadas por diferencas centradas e nas derivadas temporais
utilizou-se o método theta para apresentar os métodos de Euler Explicito e Implicito e
Crank-Nickolson, FORTUNA (2000). Ademais, o termo convectivo presente na Eq. (2)
foi discretizado por diferengas atrasadas, centradas e progressivas. Com estas

consideracdes, a Eq. (2) pode ser reescrita como:
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B n n n n n 7
Df,k kaz 1 2Cf,k,i + Cf,k,m v Cf,k,i+r kal s
n+l n 2
kaz kal _(1_® Rf,k Az Rf,k (r+s)Az N
n
At n f k— 11 Cf k—1,i l n
-4 C/ ki T R - R b i,
L Sk Sk _
(6)
n+l n+l n+l n+l n+l
Df,k Cf,k,i—l B 2Cf',k,i + Cf,k,z‘+1 v Cf,k,i+r B Cf,k,i—s ﬂ cmoy
+0 Ris Az’ Ry (r+s)Az st
n+l
+ Rf,k—l/lk—lcf,k—l,i _ 1 qn+l
ki
i R k R f’kb |

onde » =s =1 indica diferencas centradas no termo convectivo, » =0e s =1 diferencas
atrasadas (upwind) e r=1es=0 -corresponde a diferengas progressivas e, a

aproximacao foi realizada:

- 6D
n+l1 n p.k n n
T =q, =—\C", ., =-C" .
qk,z qk,z Ay ( pok,i,2 ok, )

Para a difusdo na rocha matriz, a Eq. (5) ¢ reescrita por diferengas finitas como:

n+l n n
Cp,k,i,j _Cp,k,i,j _(1_® Dp,k p.k,i,j-1 2Cpkl] Cpklj+1 —ﬂ, Cn pk lﬂ’k 1Cpk -1,i,j

At - R 2 Pl R

p.k Ay p.k
(7

n+l n+l n+l n+l

e Dp,k Cvp,k,i,j—l _2Cp,k,i,j +Cpk i,j+1 —l Cn+] Rp,k—lﬂ'k—lcp,k—l,i,j
R 2 ki T R
p.k Ay p.k

E para o fluxo:

n n
Cj',k,i+l - Cf,k,i

(z t) = va,” D_,-,k o
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Nas equagdes discretizadas o indice k representa as espécies de radionuclideos
da cadeia de decaimento, os subescritos i e j denotam os nodos espaciais nas direcdes z

ey, respectivamente e o indice n denota a discretizacao temporal.

O parametro ® nas equagdes (6) e (7) ¢ uma constante real que varia entre 0 e 1,
ANDERSON e TANNEHILL (1984). Para ® =0 ¢ ©® =1, os métodos Euler Explicito
e Implicito sdo obtidos. Para ® =1/2, 0 método semi-implicito de Crank-Nicolson é

obtido.
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CAPITULO 4

4, RESULTADOS

4.1 Resolucéo das Equacdes

As equagodes resultantes do processo de discretizacao descritos na se¢do anterior:

n n n n n
Df,k Cf,k,i—l B 2Cf,k,i + Cf,k,m v Cf,k,i+r - Cf,k,i—s
n+l n 2
Crai = Crui Ry Az R, (r+s)Az
= (1-0 N
n
At /1 Cn Rf,k*l/lkflc’f,kfl,i 1 n
Al T - R b i,
L 1k Ik J
B n+l n+l n+l n+l n+l T
Df,k Cf it Zcf ki T Cf,k,i+1 v Cf,k,i+r B Cf,k,i—s _10™ 4
(W
R, Az R\ (r+s)Az T
+0 1 :
n+
+ R A Cli, 1 7
ki
L Rf ok Rf ,kb i

e fazendo a aproximagao:

n+l

~ n
9r; = 9k»
as equacdes podem ser organizadas, obtendo para a fratura:

n+l n+l n+l _ n n n n n .~ n+l
aCf,k,z‘—l + bCf,k,i + CCf,k,i+1 = dCf,k,H + ecf,k,i + fo,k,i+1 + 89 t+ hcf,k—l,i + lcf,k—l,i

onde os coeficientes sdo assim definidos:
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D, At VAt s
a=-0 ~+ ;
R, Az" R, Az\r+s

D, At A (-
_ [k A% r—=s .
b=1-0 -2 ( )—zkm ,
7z ruAZ\r+s

c=-0 Df,kAt . VAt r .
R/,,kAZ2 R, Az\r+s ’
D, At At
ik A% S .
d:(l—@)(R R Az( j],
Tk 1ok r+s

D, At _
e:1+(l—®)(—2 el | VAL (” S]—/lkm}

R, Az R, Az\r+s

D, At VAt r
f=(1-0) L - ( j ;
R, Az" R, Az\r+s
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Para i=1,2,...,1, pode-se escrever para a fratura o sistema linear na forma

matricial:
— - 1 - — - -
b oc 0 - o o O] CFY e f 0 o e 0 CYy,
: n+l : n
a b ¢ S Crsa e f Clrin
0 a c : 0 d e f :
= ' +
0 : 0
b n+l d n
a Cll Crma : e [ Crim
n+l n
0 -« - - 0 a b__Cf,k,I_ 0 - o o 0 d e Clus |
B no] B n N B n+l ]
9. fk-11 Fk-11
n n n+l
qi.» Fk-1,2 Cf,k—l,z
+g| i |+h : +i
n n n+l
i1 Cf,k—l,l—l Cf,k—l,l—l
n n n+l
Kl Ch s 1 L Clir )
J& para a equagdo na matriz porosa tem-se:
n+l n n n n n
Cp,k,l,j B Cp,k,i,j . (l _® Dp,k Cp,k,l,j—l B 2Cp,k,i,j + Cp,k,i,j+1 1" + Rp,k—l/lk—] Cp,k—],i,j
- 2 k™~ p.k.ij
At Rp’k Ay Rl’sk
n+l n+l n+l n+l
o Dp,k Cp,k,i,j—l _2Cp,k,i,j +Cp,k,i,j+1 1.Ccm Rp,kflﬂ’k—lcp,k—l,l,j
+ A2 Ml ki T R
p.k y p.k
organizando os termos, obtém-se:
-Cn+1 + kCn+1 + lCnH _ Cn + Cn + Cn + Cn + Cn+1
JC ki1 Py ] phisjrl =G i i TG i TOC kit T PO i TAC p i

sendo seus coeficientes:
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A
n=1+(1-0) -2—2¢ tz—lkAt ;
pkAy
D, A
0:(1—@) Pk tz;
Rp,kAy

Para j=1,2,...,J , escreve-se o sistema linear na forma matricial para a matriz

porosa:
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- 1 | _ -
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: n+l : n
h k 1 Chrin m n o Chrin
0 h k I 0 m n o :
. . . _ . +
.0 0
1 .
ho k1| Chis : m n o|Cp.,.,
n+l n
K 0 h k__Cpﬂ,u.J_ K 0 m n__ijk’ijJ_
B n 7 B n+l 7
Cp,kfl,i,l Cp,kfl,i,l
n n+l
Cp,k—l,i,Z Cp,k—l,i,Z
+p : +q
n n+l
Cp,k—l,i,J—l Cp,k—l,i,,J—l
n n+l
L Cp,k—l,i,J i L Cp,k—l,i,J i

Os sistemas de equagoes lineares para a fratura e matriz porosa sao resolvidos

diretamente em cada passo At no tempo, sendo:

e O=0 , tem-se o método de Euler Explicito que fornece um conjunto

independente de equagdes que podem ser facilmente calculadas;

e 0O=1ec¢ ®=1/2 tém-se, respectivamente, os métodos de Euler Implicito e de
Crank-Nicolson, que dao origem a sistemas tridiagonais que, na sua solucao
utilizou-se o algoritmo de Thomas - decomposi¢do LU e substituicao

progressiva e regressiva, PRESS et alii (1992).

4.2 Verificacdo do Método Numérico Empregado com uma Solucédo Analitica

Para a verificacdo da modelagem numérica da cadeia de decaimento proposta
por diferencas finitas foi implantado um cédigo em Fortran 90 e, para comparacdo
utilizou-se a solucdo analitica apresentada em BAUER et alii. (2001) implantada em
Matlab. Neste trabalho foi desenvolvida uma solugdao no dominio de Laplace usando
uma formula recursiva para os distintos fatores de retardo dos elementos da cadeia,
sendo que esta formula recursiva pode ser usada para construir solu¢des de transporte de

multiespécies.
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A Tabela 4.1 apresenta os parametros utilizados nas simula¢des numérica e
analitica, ¢ a Tabela 4.2 as malhas utilizadas na simulagdo numérica em todos os

métodos.

Tabela 4.1 - Parametros fisicos utilizados na simulagdo, (BAUER et alii, 2001)

A R C, t 14 Dy
Elemento ‘ ' 5
1/dia - mM dia m/dia m~/dia
c 7.10* 5,3 100
C 5.10™ 1,9 0 3000 1 10
s 45.10* 1,2 0

Tabela 4.2 - Malhas utilizadas nos graficos comparativos

Malhas espacial e temporal usadas em todas discretizagdes

Az (m) 0,15

At (dia) 1

Com todas as discretizagdes obteve-se bons resultados. A Figura 4.1 ilustra o
método numérico que melhor representou o modelo em questdo, dentro do conjunto de
dados utilizados, que foi o de Euler Implicito com discretizagdo progressiva no termo

convectivo, porém esta discretizagdo tem condi¢cdes de estabilidade que devem ser

respeitadas, SILVEIRA (2008).

Na Figura 4.1 tem-se a distribuicdo das concentra¢des resultantes para trés
membros hipotéticos de uma cadeia de decaimento. Pode-se notar o aumento sucessivo
na concentracdo dos membros ¢, e c3 da cadeia, chegando a um maximo e depois sua

diminui¢do e a diminuicao de c;.
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O ¢, Bauer et al. (2001)
s04 " 0 ¢, Baveretal. (2001)
& < ¢, Baueretal. (2001)
3 * ¢, Numérico
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lé gz[ . + ¢, Numérico
2 4 @ "a
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S X om £09%¢ %Z%%

Distancia (m)

Figura 4.1 - Perfis das concentragdes ¢y, ¢; € C3

A Tabela 4.3 mostra o desvio percentual entre a solucao analitica e a numérica.
Nesta tabela fixou-se c;, em aproximadamente (100; 50; 10; 1; 0,01; 0,001) mM,

encontrando, assim, a distancia e as concentragoes dos demais membros da cadeia.

Tabela 4.3 - Desvio percentual entre a solu¢do analitica e a numérica proposta

Distancia C Desvio CH Desvio C3 Desvio
(m) (mM) (%) (mM) (%) (mM) (%)

o - - - :
193,5 m 0,0182 % 0,0239 % 0,0263
553,5 ﬁ 0,2003 ﬁ 0,0022 ﬁ 0,0059
730,5 ﬁ 0,0614 % 0,0157 ﬁ 0,0011
910,5 % 3,3932 % 0,0182 % 0,0006
975 8 gg}gé 5,8823 ﬁ 0,0187 ﬁ 0,0035

Matlab Fortran
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Pode-se notar que o desvio percentual aumenta com a diminuicdo da
concentragdo de c;, chegando a 6%, aproximadamente, a 975m do inicio da fratura e
com uma concentragio da ordem de 107, desvio esse normal devido ao valor da

concentragdo mediante os erros de arredendamento computacional.

4.3 Cenério de Liberacdo para a Avaliacdo de Desempenho

Neste modelo, foi considerada uma unica fratura simples, representativa, a partir
de uma cavidade de deposi¢cdo do repositério. A fratura encontra uma regido de
lineamento com fluxo ascendente a 50m de distdncia, como mostra a Figura 4.2. A
analise na geosfera foi realizada para um modelo de dupla porosidade (tanto para a
fratura como para as microfraturas no lineamento) para o escoamento e transporte dos

radionuclideos, assim estimou-se a capacidade de retengdo na regido far field (bentonita

e meio geoldgico).

Viin
! 2
i{-: v i
- ‘ " b
b 7
V%
Visdo ampliada de
uma fratura na
regido do
Visao ampliada do lineamento.
inicio da fratura e Visao ampliada do
regido da bentonita lineamento com
extrudada feixe de micro
> A fraturas.

y
a7 B
< >

= S0m — — — e e e e

Figura 4.2 - Geometria modificada do modelo proposto
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Para dar embasamento a estas consideracdes, MARTINS (2004) apresentou uma
metodologia para a sele¢do de locais para construcdo de repositdrio para rejeito de alta
atividade. O estado do Rio de Janeiro foi escolhido no estudo por abrigar os dois
reatores em operagdo no Brasil e, com relacdo a litologia e a hidrogeologia, constatou-se
que o estado ¢ constituido predominantemente (cerca de 80%) por rochas cristalinas,

nortendo assim a escolha do meio geoldgico para o nosso estudo para repositorio.

E em NYKYRI et alii (2008) ¢ descrito que para o meio granitico, a frequéncia
das fraturas subterraneas condutoras de 4gua a profundidade de 500m ¢ de
aproximadamente 0,06 fraturas/m. A frequéncia de fraturas uniformes ao longo de uma
linha vertical obedece a uma distribuicdo de Poisson para um nimero de fraturas e um
intervalo fixo de comprimento. A cavidade de deposi¢do tem aproximadamente 8m de
comprimento, isto €, o nimero esperado de fraturas na cavidade de deposicao € 8m-0,06
frat/m=0,48 fraturas. E, de acordo com a distribuicdo de Poisson, a probabilidade de
nao se ter fratura na cavidade de deposicao ¢ exp(-0,48)=62%. Assim, ao considerar

apenas uma fratura ndo estamos subestimando o meio geoldgico em andlise.

O inventdrio de radionuclideos presente no combustivel irradiado varia de
acordo com o tipo de combustivel, a taxa de queima, tempo de resfriamento, etc. Neste
estudo sera considerado o inventario dos radionuclideos relevantes: 14C, 36Cl, 135Cs,
1370s, 1291 BMo, ®Nb, Ni, ®Ni, 'Pd, '5'Sm, Se, '%Sn, Sr, ®Tc ¢ %Zr ¢ das
seguintes cadeias de decaimento: 4n(**Pu—>°U), 4n+1(*¥ Cm—>241Am—>237Np—>
BULITh),  4nt2C*Cm—2Pu—PU— MU Th—Ra) ¢ 4n+3  (PAm—
Ppu—’U—>'Pa), em uma céapsula de deposicio com combustivel irradiado do tipo
TVEL-VVER-440 (PWR) com 1,44tU enriquecido a 4,0wt% e taxa de queima de
40MWd/kgU. Foi considerado que o combustivel irradiado permaneceu em piscina por
30 anos. Estes dados sdo de ANTTILA (2005) onde a composi¢cdo e caracteristicas
radioativas para o combustivel irradiado foram estimadas pelo codigo computacional
ORIGEN-S do programa SCALE-5, com os dados para as cadeias na Tabela 4.4 e

nuclideos relevantes na Tabela 4.5.

O transporte difusivo da cadeia de radionuclideos na regido da bentonita

extrudada ¢ governado pelo seguinte sistema de equagdes de difusao acopladas:
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aCb,l (z,1) _ Db,l 62Cb (z,0)
ot R, oz’

+4,C,,(2,0)=0

(12)

acb,k (z,1) _ Db,k 82Cb’k2(z, 1) 1 2,C, (z0)— Rb,k—l/lk—l Cb,k—l (z,1) ~0
ot R, Oz ’ R,

para z>0,7>0

onde C,,(z,t) € a concentragdo do radionuclideo k na bentonita (kg/m’), e z ¢ a

coordenada espacial na fratura (m). O coeficiente de retardo na bentonita R, ,

(adimensional) representa a perda por adsor¢ao do soluto com a bentonita, (NYKYRI et

alii, 2008), e ¢ definida por:

_pr,k (13)

onde p ¢ a densidade volumétrica, (kg/m’), @ é a porosidade da bentonita

(adimensional) e, K, , € o coeficiente de sor¢do na bentonita, (m3/kg).

NERETNIEKS (1980) demonstrou que a difusdo na matriz ¢ um importante
mecanismo que ird retardar o transporte de radionuclideos no meio geoldgico. Porém,
considera-la infinita podera estar superestimando sua capacidade de retengdo. Assim,
um pressuposto conservativo utilizado no célculo foi considerar uma zona alterada de
lecm de espessura margeando a fratura e uma fronteira ndo-permedvel a uma distancia
de 10cm. A Tabela 4.7 da os valores de porosidade e coeficiente de difusdo no poro, 8 ¢
Dp, extraidos de NYKYRI et alii (2008), para as duas camadas de rocha utilizadas,
sendo uma primeira camada (lcm de espessura) que representa a rocha proxima a
superficie da fratura (subscritos 1) e a segunda (9cm de espessura) que representa rocha
mais longe da superficie (subscrito 2). A espessura da rocha matriz disponivel para
sor¢ao sera, portanto, de 10cm. Os parametros fisicos para cada nuclideo na bentonita e

matriz rochosa sdo também dados na Tabela 4.7.
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Na simulagdo utilizou-se o método de Euler Implicito com discretizagao
progressiva no termo convectivo baseado na verificagdo contra a solucdo analitica. A
escolha da malha discretizada para a fratura foi baseada em condi¢des de estabilidade
do modelo dado em SILVEIRA (2008). Para todo nuclideo, a malha espacial

Az=0,5m e Ay=0,001m foi adotada, onde o comprimento maximo utilizado na

simulacdo foi 50m na dire¢do z e 0,Im na direcdo y. O passo temporal utilizado foi

At =1ano. Para a regido da bentonita, o comprimento de extrusdo usado foi de lcm.

Nesta regido, ocorre somente difusdo e a malha espacial utilizada foi de

Az, =0,00lm.

bent

Para a analise da migragdo vertical, no lineamento foi considerado uma regiao
com 7 fraturas, uma a cada 50cm de distdncia com didmetro igual a metade da fratura
horizontal. A velocidade no lineamento ¢ uma funcdo da profundidade, que pelas
consideragdes feitas para o problema, e.g., fluxo permanente (carga hidraulica constante
e consequentemente vazao constante), fez-se uso do valor médio desta funcdo na
resolug¢do do problema. E foram utilizados nesta rocha porosa os pardmetros dados para
a matriz mais proxima da fratura horizontal, no caso os dados de subscrito 1 na Tabela
4.7. Nesta regido o comprimento maximo utilizado na simulagdo foi de 25c¢m para

difusdo e 475m para o sistema de fraturas.

Como a velocidade no lineamento ¢ maior que a velocidade na fratura horizontal
(Tabela 4.6), optamos pela discretizagdo atrasada no termo convectivo
(incondicionalmente estavel), SILVEIRA (2008), para manter a malha utilizada na

fratura. Para todo nuclideo, a malha espacial Ay=0,5m ¢ Az=0,01 m foi adotada,

onde o comprimento maximo utilizado na simulacio foi 475m na direcdo y e 0,25m na

direcao z.

Para concentragdo no inicio deste conjunto de fraturas foi considerada a
concentracdo de saida da fratura horizontal, porém, analisando a vazao de saida desta
fratura para a vazao que entra no lineamento havia um desbalango que foi compensado
pela diluicdo, uma vez que o sistema se encontra em um meio saturado. Neste caso,
trata-se de mistura continua e para o calculo da concentracgdo final, o volume deve ser

substituido pela vazao. Assim, tem-se:
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c, (50, (14)
Clin i (SOOJ) - M

lin

pois o calculo de uma mistura ¢ um balango pontual de massa. O produto entre vazao e

concentragdo representa este fluxo de massa por unidade de tempo.

Tabela 4.4 — Dados para radionuclideos relevantes das cadeias de decaimento

Cadeia e Meia-vida Inve-nt‘ai rio de Limi"@ de Fator de Conversao
Nuclideo (anos) Atividade Solubﬂ;dade de Dose (Sv/Bq)**
(GBq/tU)* (kg/m’)**
_ *py 6,5-10° 2,131-10* 2,640-10™ 1,50-107"2
N ey 2,3-107 1,214-10" 2,242:107 2,82:10°"
*Cm 8,5:10° 1,321-10' 9,800-10° 12610
1 Am 4,310 1,576:10° 9,640-10° 1,20-10™"
E >TNp 2,1-10° 1,595:10 2,607-107 6,65107"
2y 1,6:10° 2,877:10° 2,214:107 3,06107"°
229Th 7,3-10° - 1,443-10°° 3,68:107"2
#Cm 4,7-10° 2,036:10° 9,840-10° 12610
*2py 3,810° 8,710-10' 2,662:10™ 1,44-10™
o U 4,5:10° 1,158:10" 2,261-107 2,90-107"
¥ U 2,410° 5,324-10" 2,223-107 2,94:10"
230Th 7,7-10* 1,438-102 1,449-10°° 1,26:107"2
*%Ra 1,6:10° - 4,972:10° 1,30-107"
*Am 4,7-10° 1,034-10° 9,720-10° 1,20-10™
o 9py 2,410* 1,515-10* 2,629-10™ 1,50-10"
5 By 7,4:10° 8,358:10"! 2,233:107 2,84-10™"
31py 3,2:10° - 6,930-10° 1,15.10™"

(*ANTTILA 2005); (**NYKYRI et alii, 2008)
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Tabela 4.5 - Dados para radionuclideos relevantes

Meia- Inventario de Limite de ~
Nuclideo  vida Atividade Solubilidade T ator de Conversao de Dose

(anos) (GBg/tU)* (kg/m?)** (Sv/Bq)*™
e 5,7-10° 3,835:10' 1 3,48107"°
el 3,0.10° 3,88:10"! 1 5,58:107"°
3Cs 2,310° 2,058:10" 1 1,20-10™
B7Cs 3,0-10' 2,369-10° 1 7,80-10™
121 1,6:10 1,195:10° 1 6,60-10"
Mo 4,0-10° 1,802:10° 2,418:10° 1,86:10°"
*Nb 2,0-10* 5,033:10° 3,572:10° 1,02:10™
*Ni 8,0-10* 3,28-10° 2,537-10"! 3,78-107'°
SNi 9,6:10' 3,483-10" 2,709-10"" 9,00-107'
17pq 6,5-10° 4,920-10° 2,675-10™ 2,22:10°
”Se 2,95:10° 3,241-10° 2,449-10° 1,74-10™
ISm 9,0-10' 1,536:10* 1,133-107 5,88:107'¢
1269 1,0-10° 2,318:10" 1,512:10° 42610
90Sr 2,9-10" 1,623-10° 8,190-107 1,68:107"
*Tc 2,1-10° 5,962:10° 4,158-107 3,84:10"°
Bzr 1,5-10° 8,8086:10 1,581-10° 1,56:10°"

(*ANTTILA 2005); (**NYKYRI et alii, 2008)

Tabela 4.6 — Parametros constantes para todos os nuclideos considerados no modelo

Dy By p v Viin® b
(m’/ano) ** Sk (kg/m’)*** (m/ano)** (m/s) F*H* (m)**
1,0 1,0 2700 1,0 0,1 'y'3 0,0005

* sendo y — profundidade variando de 500 a 25 metros

(**LI e CHIOU, 1993); (***NYKYRI et alii, 2008); (****NERETNIEKS e RASMULSON, 1983)
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Tabela 4.7 — Dados para os elementos considerados no estudo: coef. de distribui¢cdo na

bentonita - Ky , coef. de distribui¢do na rocha matriz - K, , coef. de difusdo na matriz

porosa - D,;, coef. de difusdo na bentonita - D, (NYKYRI et alii, 2008)

0-1cm 1-10cm
Blemento (ko) iy % (m’f;;
g D, D, )

(ms) )
C 0 1,2:10° 0,43 0 10 0,005 10" 0,001
Cl 0 1-10™" 0,17 0 10 0,001 10 0,0002
Cs 0,018 310" 0,43 0,05 10" 0,005 10 0,001
I 0 1-10™ 0,17 0 10" 0,001 10 0,0002
Mo 0 1-10™M" 0,17 0,0005 10 0,001 10 0,0002
Nb 0,2 1,2:10° 0,43 0,02 10" 0,005 10" 0,001
Ni 0,03 1,2:10° 0,43 0,1 10" 0,005 10 0,001
Pd 0,3 1,2:101° 0,43 0,001 10" 0,005 10 0,001
Se 0 1-10™" 0,17 0,0005 10" 0,001 10 0,0002
Sm 0,8 1,2:107° 0,43 0,02 10" 0,005 10" 0,001
Sn 2,3 1,2:10° 0,43 0,001 10" 0,005 10 0,001
Sr 0,0009  1,2:10"° 0,43 0,005 10" 0,005 10 0,001
Tc 2,3 1,2:107° 0,43 0,05 10" 0,005 10" 0,001
Zr 0,1 1,2:107° 0,43 0,2 10" 0,005 10 0,001
Am 10 1,2:101° 0,43 0,4 10" 0,005 10 0,001
Cm 10 1,2:10™ 0,43 0,4 10" 0,005 10" 0,001
Np 4 1,2:10™ 0,43 0,2 10" 0,005 10" 0,001
Pa 0,2 1,2:101° 0,43 0,05 10" 0,005 10 0,001
Pu 4 1,2:10™° 0,43 0,5 10" 0,005 10" 0,001
Ra 0,001 1,2:10" 0,43 0,2 10" 0,005 10" 0,001
Th 6 1,2:107° 0,43 0,2 10" 0,005 10 0,001
U 0,5 1,2:101° 0,43 0,1 10" 0,005 10 0,001
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4.4 llustracdo Numérica da Avaliagdo de Desempenho

Para ilustrar a avaliagdo de desempenho da regido far field, os nuclideos
produtos de fissdo/ativagdo foram divididos em dois grupos para melhor visualizacao,
sendo denominados assim: grupo 1 (14C, ¢, ¢s, Pcs, L **Mo, **Nb e 59Ni) e
grupo 2 (®Ni, '7Pd, "'Sm, ”Se, '*°Sn, *°Sr, *Tc e *Zr). Para a visualizacio da
concentragdo em fun¢do do espaco foram construidos dois graficos, uma para a regido
da fratura e outro para o lineamento. O grafico da fratura horizontal apresenta uma

descontinuidade de forma a mostrar a concentragao na regido da bentonita extrudada.

As Figuras 4.3 e 4.4 mostram os perfis das concentra¢des na regido da bentonita
extrudada, fratura e lineamento, para o grupo 1 de nuclideos relevantes no rejeito
radioativo de alta atividade: 14C, 36Cl, 135Cs, 137Cs, 1291, 93M0, %Nb e **Ni. Como se
pode observar, estes nuclideos sdo pouco afetados pela sorcdo na bentonita, porém,
nota-se claramente a queda da concentracdo dos nuclideos de menor meia-vida, como o
C (com meia-vida igual a 5,7-10° anos), >Mo (com meia-vida igual a 4,0-10° anos) e
7Cs (com meia-vida igual a 30 anos). Sendo que este ultimo teve sua concentragdo

exaurida no tempo de 10° anos, (como se pode constatar na Tabela 4.9).

Na regido da fratura podemos observar que os nuclideos de menor coeficiente de
difusdo na matriz porosa tendem a se difundir mais na fratura, apresentando um
equilibrio na concentragio nos tempos simulados (**C, *°Cl, "1 ¢ **Mo). Ja os de maior
(Cs, P'Cs, **Nb e *Ni) apresentam uma queda significativa da concentragio na

fratura, mostrando a importancia da matriz porosa na retencao destes nuclideos.

Na regido do lineamento, no tempo 10” anos o perfil ndo se encontra totalmente
desenvolvido, ao contrario dos outros tempos simulados. Nesta regido foi considerada
uma velocidade de ascendéncia da 4gua subterranea tal que os efeitos convectivos
sobrepujam os difusivos. Nota-se a queda da concentracdo na interface
fratura/lineamento devido a dilui¢do. J& a queda ao longo do lineamento € imperceptivel

nesta escala considerada.
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irradiado, em 10* (a,b) e 10° anos (c,d)
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As Figuras 4.5 e 4.6 mostram os perfis das concentragdes na fratura, incluindo a
regido da bentonita extrudada e lineamento para o grupo 2 dos nuclideos produtos de
fissdo/ativacdo relevantes no rejeito radioativo de alta atividade: 63 Ni, 107Pd, 1Sm, Se,

12651, P°Sr, Tc e #Zr.

Na regido da bentonita, nota-se que o °Sn e o **Tc sdo os nuclideos mais
afetados pela sor¢do, sendo seus atrasos na migra¢ao observados em todos os tempos de
simulacdo. Os nuclideos de meia-vida longa, que sdo pouco afetados pela bentonita
foram '"’Pd, *Zr ¢ ”Se. E nota-se claramente a queda da concentragio dos nuclideos de
meia-vida curta, como o “Ni (com meia-vida igual a 96 anos), '>'Sm (com meia-vida
igual a 90 anos) e *°Sr (com meia-vida igual a 29 anos), tendo a quantidade destes

nuclideos totalmente exaurida no tempo de 10° anos, (apresentada na Tabela 4.9).

Na regido da fratura pode-se observar que o nuclideo de menor coeficiente de
difusdo na matriz porosa - "°Se - difunde-se pela fratura apresentando um equilibrio na
concentracdo nos tempos simulados. J4 os de maior coeficiente de difusdo na matriz
porosa - 63Ni, 107Pd, 151Sm, 126Sn, 90Sr, PTc e P7r - apresentam uma queda significativa
na concentracdo, sendo que para os tempos maiores de simulacdo, explicitamente em
10° anos, os nuclideos de menor fator de retardo na matriz porosa - '*’Pd ¢ '*°Sn -
apresentam uma queda menor na concentracdo ao final da fratura. Mesmo assim, os
resultados mostram a importancia da matriz porosa na retencdo destes nuclideos no

meio geologico.

Para a regido do lineamento, aqui também os perfis em 10° anos ndo se
encontram totalmente desenvolvidos e, nos demais, sim. Também se observa a queda da
concentragcdo de saida da fratura e inicio do lineamento devido a diluicdo nesta regido.
A queda na concentragdo dos nuclideos ao longo do lineamento ¢ imperceptivel na

escala considerada.
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As figuras seguintes apresentam os graficos para os nuclideos das cadeias de

actinideos importantes no combustivel irradiado.

As Figuras 4.7 e 4.8 mostram os perfis das concentra¢des na regido da bentonita
extrudada, fratura e lineamento para os nuclideos relevantes no rejeito radioativo de alta
atividade da cadeia 4n: **’Pu—>*°U. A Figura 4.7 apresenta os perfis das concentracdes
em 10° ¢ 10’ anos ¢ a Figura 4.8 apresenta os perfis das concentracdes em 10* e 10°

anos.

Na regido da bentonita nota-se uma leve retengéo para o 2*°U nos dois primeiros
: 2 I . ~ 4
tempos simulados - 10” e 10° anos, apos este tempo, nas simulagdes 10" e 10° anos, a

bentonita apresenta-se saturada deste nuclideo.

240
Contudo, o

Pu na regido da bentonita extrudada apresenta um atraso
significativo na migracdo em todos os tempos simulados, mostrando assim a
importancia desta argila para a retengdo deste nuclideo, lembrando que este elemento ¢

um dos que tém maior impacto radiologico.

Para a regido da fratura pode-se observar a contribui¢cdo que a matriz porosa tem

’ . ~ 3

sobre estes nuclideos, pois ambos demonstram a queda na concentra¢do nos tempos 107,
4 . 24 .

10* e 10° anos. No tempo 10° anos o decaimento do **°Pu mostra-se evidente, com

diminui¢do da concentragdo por toda a fratura, e o ganho de massa e meia-vida longa do

236 ~
U faz com sua concentragao alcance um patamar ao longo da fratura.

Para a regido do lineamento, aqui também os perfis em 10% anos nio se
encontram totalmente desenvolvidos e, nos demais, sim. Também se observa a queda da
concentracdo de saida da fratura devido a diluicdo nesta regido. A queda da

~ 240 N 23617 oxm A
concentragdo do “"'Pu e o aumento da concentragdo do “U sdo imperceptiveis nesta

escala.

82



1074
107
3 240Pu
o o
=) 10° 4 = 10° -
Bl 240 .
oy Pu 2 236
N —— U
18 zg E
O O
£ 10°+ g
S 5 10"
Q Q
8 236U g
U —\ O
1074 3
T L LR | T T 10713"'|"'|"'|"'|'
10° 10° 10° 10' 500 400 300 200 100
Distéancia (m) (a) Distancia (m) (b)
1074
10*4
240.
I s I
E 10°3 E
on 240Pu on
4 - =
Q ) i
13 i+
O O
£ 10° £
23
5 ‘U 5
© _ﬁ U 236U
1074
T e T T T T T T 10° T T T T T T T T T T
10° 107 10° 10' 500 400 300 200 100
Distancia (m) () Distancia (m) (d)

Figura 4.7 — Perfis das concentra¢des na bentonita/fratura (a,c) e lineamento (b,d), para os nuclideos relevantes na cadeia 4n (**’Pu—>*°U), em
10% (a,b) e 10° anos (c,d)

83



107+
107+
MA MA
gn 10”4 §D
v, 240 v
\5/ b Pu \5/ 240Pu
ias] s
< < —
E E
=} =}
S 10°- 8
[=} [=}
=4 o)
o 265 O 2615
/
7 \ 10"
10 +———i//~ T - T —— 1
10° 10° 10° 10' 500 400 300 200 100
Distancia (m) (a) Distancia (m) (b)
1074
—~ 1074 —
£ £
2 2
:o; 240Pu :o; 236U
39 / 39
[ < /
St St
= 10°4 =
8 8
: : Py
o /336U S =
; \ 10‘3_
107 +——rrrr/ T . - ——
10° 107 10° 10' 500 400 300 200 100
Distancia (m) () Distancia (m) (d)

Fig. 4.8 — Perfis das concentra¢des na bentonita/fratura (a,c) e lineamento (b,d) para os nuclideos relevantes na cadeia 4n (**’Pu—>*°U), em 10*

(a,b) e 10° anos (c,d)

84



As Figuras 4.9 e 4.10 mostram os perfis das concentragdes para os nuclideos
relevantes no rejeito radioativo de alta atividade da cadeia 4n+l:
245Cm—>241Am—>237Np—>233U—>229Th, na regido da bentonita extrudada, fratura, e
lincamento. Esta série apresenta a familia radioativa de maior impacto radiologico

(245Cm—>241Am—>237Np) )

Nota-se o surgimento e crescimento na quantidade do

Th, nuclideo que ndo
havia no rejeito quando disposto na cavidade de deposicdo, mas que foi gerado por

. 233
decaimento do “°U.

Este nuclideo, **’Th, apresenta significativa reten¢do na bentonita assim como
para o “'Am ¢** Cm, sendo que estes dois ultimos apresentam pardmetros similares,
diferindo apenas no tempo de meia-vida, (***Cm com meia-vida igual a 8,5-10% anos e o
' Am com meia-vida de 4,3-10% anos), proporcionando assim o afastamento dos perfis
ao longo do tempo, mas alcangando um equilibrio ao final de 10° anos. Para o nuclideo
33U sua retengdo é pouco notada, assim como para o nuclideo 2’Np que, nos tempos

finais da simulagdo, apresenta saturacdo na regido da bentonita.

Na regido da fratura observa-se a contribuicdo que a matriz porosa tem sobre
estes nuclideos, excetuando o **’Np (nuclideo de maior meia-vida nesta cadeia) que, em
10° anos, apresenta uma concentracio equilibrada ao longo da fratura devido ao ganho
de massa pelo decaimento de seu precursor de menor meia-vida **'Am (meia-vida do

T Am ¢ igual a 4,3-10% anos e do “Np é igual a 2,1-10° anos).

Na regido do lineamento os perfis das concentracdes também estdo
completamente desenvolvidos, excetuando em 10° anos. As concentracdes na interface
fratura/lineamento apresentam a queda devido a diluigdo no meio e, também as

variagdes na concentragdo sdo pequenas, imperceptiveis na escala considerada.
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As Figuras 4.11 e 4.12 mostram os perfis das concentragdes para os nuclideos
relevantes no rejeito radioativo de alta atividade da cadeia 4n+2:
246Cm—>242Pu—>238U—>234U—>230Th—>226Ra, na regido da bentonita extrudada, fratura e

lineamento.

Nesta cadeia se também nota o surgimento do **°Ra, radioisétopo que ndo havia
no rejeito quando disposto na cavidade de disposicdo, mas que foi gerado por

decaimento do **°Th.

. 226
Nota-se o crescimento do

Ra, que embora seja o nuclideo de menor meia-vida
nesta cadeia, 1.600 anos, vé-se que ele ndo tem um decréscimo significativo no tempo,
devido a geracdo por decaimento e por apresentar um pequeno retardo na regido da
bentonita extrudada. Ja para o ***Cm, de meia-vida igual a 4.700 anos, por ser o

primeiro elemento da cadeia, observa-se o decréscimo da sua concentragdo no tempo.

242
Pu

Os nuclideos ***Cm, e 2°Th sdo bastante afetados pela bentonita,

mostrando significativa importancia da bentonita na retengao destes radionuclideos.

Nota-se a retencdo acometida a estes nuclideos no meio poroso, sendo que para

5 238
o tempo 10” anos o

U apresenta saturacdo na fratura, ocasionada pelo grande
inventario e pelo ganho de massa proporcionada pelo decaimento de seu precursor de
menor meia-vida, **Pu. Para os outros nuclideos desta cadeia é consideravel a retencio

no meio geolodgico em todos os tempos analisados.

Para esta cadeia na regido do lineamento os perfis também estdo completamente

. 2 ~ Sy
desenvolvidos, excetuando em 10” anos. As concentragdes apresentam queda devido a
diluicao no meio e, também as variagdes na concentragao sao pequenas, imperceptiveis

nesta escala.
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As Figuras 4.13 e 4.14 mostram os perfis das concentragdes na regido da
bentonita extrudada, fratura e lineamento para os nuclideos relevantes no rejeito
radioativo de alta atividade da cadeia 4n+3: ** Am—*’Pu—?*U—?*'Pa. A Figura 4.13
apresenta os perfis das concentragdes em 10 ¢ 10° anos e a Figura 4.14 apresenta os

perfis das concentra¢des em 10* e 10° anos.

. 243 . , . . N ~
Nesta cadeia o ““Am aparece como o radionuclideo de maior importancia, ndo
L . 239
somente por causa de sua meia-vida, mas também por ser precursor do “°"Pu, elemento

de grande impacto radioldgico.

Na regido da bentonita extrudada observa-se um atraso significativo nos
nuclideos **Am e **’Pu em todos os tempos de simulagdo. Pode-se notar o ganho em
massa do nuclideo **'Pa por decaimento do seu precursor U, e o leve atraso do

235

nuclideo ~°U e sua saturacdo na regido da bentonita extrudada nos tempos finais de

simulagao.

Visualiza-se nos graficos o surgimento do *'Pa, nuclideo que ndo havia no

rejeito quando disposto na cavidade de deposi¢do, mas que foi gerado pelo decaimento
235 ~ .

de seu precursor “"U. E que sua concentracao excede a do seu precursor por possuir um

limite de solubilidade maior.

Na regido da fratura estes nuclideos t€ém uma consideravel retencdo no meio

- 5 235
geologico, sendo que em 10° anos o

de solubilidade.

U se encontra em equilibrio proximo ao limite

Na regido do lineamento para esta cadeia os perfis também estdo completamente
desenvolvidos excetuando em 10” anos. As concentra¢des apresentam queda devido a
dilui¢do no meio e, também as variacdes na concentracdo sdo pequenas, imperceptiveis

nesta escala.
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4.5 Variacao da Massa de Radioisotopos na Cépsula de Deposi¢ao

No cendrio de liberacdo considerado, a geometria da area de descarga das
fraturas (fratura horizontal e feixe de microfraturas verticais no lineamento) ¢ expressa
por uma regido circular. Para a determinag¢@o da massa na capsula de deposicao utilizou-

se a seguinte equacao:

Ly (k) A(k)- Z (k) (15)
log2-6,022141-10%

Massa(k) =

onde:

t12(k) € a meia vida do radionuclideo k;

A(k) ¢é a atividade do radionuclideo £;

Z(k) ¢ a massa atomica do radionuclideo &; e
6,022141-10% é o Namero de Avogadro.

Para a determinacdo da massa que ¢ transportada através de um determinado
ponto, calculou-se o fluxo neste ponto e o multiplicou pela area de descarga e pelo

tempo considerado.

Nesta andlise, a simulacdo gerou dados para a quantificacio da massa de
radionuclideos que estava na capsula de deposi¢do e quantificou o acumulado que foi
liberado para a geosfera ¢ a quantidade que foi transportada para o meio ambiente nos
tempos 10%, 10°, 10* e 10° anos. Os dados gerados tém por objetivo mostrar uma
caracteristica intrinseca dos rejeitos radioativos, que por decaimento tém suas
quantidades diminuindo ou aumentando no tempo, direcionando as estratégias de gestao
desses rejeitos, denotando a importancia de um ou de outro radionuclideo devido a esta

caracteristica.

Para demonstrar a variacdo de massa destes nuclideos importantes do rejeito
radioativo de alta atividade no combustivel irradiado foi utilizado o grafico de colunas,
s 2 4
mostrando as variagdes da massa nos tempos: 10° anos, 10° anos, 107 anos e 10° anos.

Dentro de cada escala de tempo observa-se a massa contida na capsula de deposi¢ao
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(cor verde), o acumulado da massa que foi liberado para a fratura (cor rosa) e o

acumulado que foi transportado para o meio ambiente (cor vermelha).

A Figura 4.15 apresenta a variagdo da massa no tempo para o grupo 1 de
. T 14 1 1 12 4
nuclideos relevantes do combustivel irradiado: '*C, **C1, *°Cs, ¥7Cs, %1, “*Mo, **Nb e
5N ; 14~ 36~ 1297 . 93 =
Ni. Neste grupo pode-se observar que os nuclideos 'C, *°Cl, “'I ¢ "Mo que nao
apresentam retardo na bentonita tendem a migrar quase a totalidade do que foi liberado
na fratura para o meio ambiente, revelando assim um valor aproximado entre o
. . . , 3
acumulado da massa liberada para a fratura e meio ambiente apds 10° anos. Observa-se
’ . , . . 1 . . .
também o decaimento do nuclideo de menor meia-vida, *’Cs (com meia-vida igual a 30

anos) sendo totalmente exaurido no tempo final de simulagdo (Tabela 4.9).

t=10" anos t=10" anos

Massa (kg)
Massa (kg)

C 36Cl 135CS 137CS

t=10" anos t= 10" anos

Massa (kg)
Massa (kg)

14C 36Cl 135CS 137CS 12’~)I 93M0 94Nb S(JNi

Massa contida na cavidade de deposigdo
Massa liberada para a fratura
Massa transportada para o meio ambiente

Figura 4.15 — Variagdo da massa no tempo para os nuclideos do grupo 1, na cavidade

de deposi¢do e o acumulado liberado para a fratura e transportado para o meio ambiente
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A Figura 4.16 mostra a variagdo da massa no tempo para o grupo 2 de
radionuclideos importantes no combustivel irradiado: 63Ni, 107Pd, 151Sm, 7986, 126Sn,

90Sr, PTc e 7r.

Neste grupo o "°Se apresenta uma alta taxa de transferéncia da massa liberada na
fratura para o meio ambiente, decorrente da falta de retardo na bentonita e pouca sor¢ao

na matriz porosa.

Observa-se claramente o decaimento dos nuclideos de menores meias-vidas,

. . . . 151 . . .
5Ni (com meia-vida igual a 96 anos), °'Sm (com meia-vida igual a 90 anos) e 2gr
(com meia-vida igual a 29 anos), apresentando quantidades irrisérias ao final da

simulac¢ao sendo mais bem observado na Tabela 4.9.

t=10’ anos

t=10" anos

Massa (kg)
Massa (kg)

®Ni "pd "Se "'Sm "Sn "sr “Tc

151 126 90, 99,
Sm Sn Sr Tc

10° t=10" anos = t=10" anos

Massa (kg)
aé
Massa (kg)

s 107 79, 151 126 90 99, 93 . 93
*Ni Pd "Se Sm 'Sn Sr Tc Zr i m n c Zr

Massa contida na cavidade de deposigdo
Massa liberada para a fratura
Massa transportada para o meio ambiente

Figura 4.16 — Variagdo da massa no tempo para os nuclideos do grupo 2, na cavidade

de deposi¢do e o acumulado liberado para a fratura e transportado para o meio ambiente
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A Figura 4.17 apresenta a variacdo da massa no tempo para os radionuclideos

importantes no combustivel irradiado da cadeia 4n: ***Pu—>U.

Por causa da retencao na bentonita e difusdo para o meio poroso, observa-se uma
consideravel diferenca nos valores acumulados de massa liberados para a fratura e para

o meio ambiente do ***Pu pela analise do degrau apresentado no grafico.

Ja para o *°U, cuja retengdo na bentonita extrudada é pequena, apresentando
saturagdo nesta regido no tempo 10° anos, observa-se que os acumulados de massa
liberada apresentam a mesma ordem de grandeza. Devido a escala, o ganho de massa do

2367 ¢ mais bem visualizado na Tabela 4.8.

Massa (kg)

v 5«:

Massa (kg)
5@

0 3
10 t= 10" anos 10° t=10" anos
10°
10°
10°
107
10°
10
10™ 10"

236- 240. 236.
*py U Pu U
1
v t=10"an 107 5
0s t=10" anos
10"
10"
10°
3
5 D 10
& i)
g 2
< s 10°
2 10'7 E
7
10° 10
10" 10°
236 240 236
#opy U Pu U

Massa contida na cavidade de deposigdo
Massa liberada para a fratura
Massa transportada para o meio ambiente

Figura 4.17 — Varia¢do da massa no tempo para os nuclideos da cadeia 4n, na cavidade

de deposicdo e o acumulado liberado para a fratura e transportado para o meio ambiente
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A Figura 4.18 apresenta a variacao da massa na capsula de deposi¢ao no tempo
para os radionuclideos importantes no combustivel irradiado da cadeia 4n+1:

25Cm— Am—2"Np—2PU—Th.

Devido a escala, o ganho de massa na cépsula de deposicdo do **’Np, nuclideo
de maior meia-vida nesta cadeia (com meia-vida igual a 2,1-10° anos), ¢ mais bem
visualizado na Tabela 4.8. Visualiza-se o decréscimo na massa na capsula de deposi¢ao
dos nuclideos ***Cm (com meia-vida igual a 8,5- 10° anos) e **' Am (com meia-vida igual
a 4,3-10% anos). Em contrapartida, visualiza-se o crescimento do “’Th (com meia-vida
igual a 7,3-10° anos), um nuclideo que ndo havia na capsula de deposi¢do, mas que é

gerado pelo decaimento do ***U.

t=10 anos t=10’ anos

Massa (kg)
Massa (kg)

t=10" anos _ t= 10’ anos

Massa (kg)
Massa (kg)

245

Cm 24|Am 237Np 233U 229Th 245Cm 241Am 237Np 233U 229T-h

Massa contida na cavidade de deposigdo
Massa liberada para a fratura
Massa transportada para o meio ambiente

Figura 4.18 — Variagdo da massa no tempo para os nuclideos da cadeia 4n+1, na
cavidade de deposi¢do e o acumulado liberado para a fratura e transportado para o meio

ambiente
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A Figura 4.19 apresenta a variacao da massa na capsula de deposi¢ao no tempo

para os radionuclideos importantes no combustivel irradiado da cadeia 4n+2:

24 242 2 234 2 2 . , ) )
*Cm—*?Pu—U—-*U—"Th—??Ra. Nesta cadeia o nuclideo de maior meia-

. 2 . . . ~ -
vida, **U (com meia-vida igual a 4,5-10° anos), ndo apresenta ganho de massa visivel

devido a sua grande quantidade no rejeito em comparagdo com o seu precursor >**Pu.

. . , - 246 . . . 3
Visualiza-se o decréscimo do “"Cm (com meia-vida igual a 4,7-10” anos) e o

crescimento e manutencao da quantidade de *2°Ra (com meia-vida igual a 1,6 10° anos),

, ~ . - , . 2
nuclideo que ndo havia no rejeito e é reposto por decaimento do precursor 2*°Th (com

meia-vida igual a 7,7-10* anos).

Massa (kg)
S

10"

1047

1072|

Massa (kg)

10"

242

Cm Pu Py

246,

t=10" anos

t=10" anos

226

Massa contida na cavidade de deposigéo

Massa liberada para a fratura

Massa transportada para o meio ambiente

Massa (kg)

Massa (kg)

=10’ anos

242, 238 234 230, 226.

*Cm Ra

t=10’ anos

242

Cm Pu

246 238 234 230, 226

Th Ra

Figura 4.19 — Variacdo da massa no tempo para os nuclideos da cadeia 4n+2, na

cavidade de deposi¢do e o acumulado liberado para a fratura e transportado para o meio

ambiente
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A Figura 4.20 apresenta a variacao da massa na capsula de deposi¢ao no tempo
para os radionuclideos importantes no combustivel irradiado da cadeia 4n+3:
P AM—-Pu—U—>"Pa. Devido a escala, neste grafico nio se visualiza bem o
crescimento do *°U pelo decaimento do precursor Pu®’, ficando mais evidente na

analise da Tabela 4.8.

L . ~ 231
Visualiza-se o aparecimento e manuten¢ao do

Pa, nuclideo que nao havia no
rejeito no inicio da simulagdo. Nas cadeias pode-se observar que o elemento de maior
meia-vida apresenta um valor similar de acumulado da massa liberado para a fratura e

transportado para o meio ambiente (mesma ordem de grandeza) no tempo 10° anos.

t=10" anos t=10’ anos

Massa (kg)
Massa (kg)

239.

243Am Pu 235U 23]Pa 243Am 239Pu 235U 23 lPa

t=10" anos 10'4 t=10"anos

Massa (kg)
Massa (kg)

243

239 235

231

Am 239Pu 235U Pa

Am  “’Pu U “'Pa

Massa contida na cavidade de deposigdo
Massa liberada para a fratura
Massa transportada para o meio ambiente

Figura 4.20 — Variagdo da massa no tempo para os nuclideos da cadeia 4n+3, na
cavidade de deposi¢do e o acumulado liberado para a fratura e transportado para o meio

ambiente
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A Tabela 4.8 mostra a quantidade em kg dos actinideos relevantes nas cadeias
4n, 4n+1, 4n+2 e 4n+3 na capsula de deposicdo, no instante inicial da simulagdo, o
acumulado da quantidade que foi liberada através do inicio da fratura nos tempos 10%
10%, 10* e 10° anos. Apresenta o acumulado da quantidade que foi transportada para o
meio ambiente através do lineamento e a quantidade presente na capsula de disposi¢ao

ao final da simulagao.

Tabela 4.8 - Analise da liberagdo de radionuclideos no tempo para o inicio da fratura e

meio ambiente

Cadeia e Massa Liberado no tempo em kg Lli))z?)do Massa
Nucli inicial ) final
uclideo fnicia 10? 10° 10* 10 lineamento na
240py 3.2 9,45-10°  9,18:10°  9,10-107  8,64:10°  4,87-107 8,40-10°
[=}
g
By 7,17 45610  441-10"  440-10"  440-10°  3,96:107 10,76

Cm 2,99:10°  4,07-10°  3,93-10°  3,73-107  1,92:10° 1,33:107 8,41-107
2 Am 1,78 4,02-10°  3,90-10%  3,70-107  7,06-107  8,51-10™" 4,48-10°

0,86 53810 51510 5,13-10"° 512107 429107 2,56

4n+1
z
ho)

B3y 1,17:10°  5,84:10"% 56610  550-10"° 5,13-10° 56610 6,94:102

29Th 0 1,87-10"%  1,31-10"° 486107 5,13-10%  2,77-10" 2,89:10

#Cm  2,56:10%  4,09-10°  3,95-10° 348107 487107 14610  977-10"

#2py 0,87 9,52:10°  9,25-10%  9,15-107  8,69-10°  1,56:10°® 0,73
o By 1350,17  5,90-10™  570-10""  5,20-10"  4,53-10°  2,24-107 1350,29
< By 0,32 58710 5,69-10" 55410 51510°  5,81-10™"° 0,26

PTh  2,77-10° 55410 53810 527107  491-10%  927-10" 548107

6Ra 0 56510 2,8410" 945107  1,01-107 433107 1,12:10°

M Am 0,20 4,04-10°  3,90-10%  3,71-107  3,21-10° 1,68:107 1,71-10°
o 9py 9,46 9,41-10°  9,14-10®  9,04-107  8,79:10°  9,16:10” 0,54
< 35y 14,97 4,79-10"%  444-10"  439:10"° 4738107  3,65107 24,08

B1pa 0 1,80-10""  1,72:10°  1,20-107  1,46:10°  2,57-107 9,17-10*
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A Tabela 4.9 mostra a quantidade em kg dos produtos de fissdo/ativagdo
relevantes na capsula de deposicdo, no instante inicial da simula¢do, o acumulado da
quantidade que foi liberada através do inicio da fratura nos tempos 107, 10°, 10* ¢ 10
anos. Apresenta o acumulado da quantidade que foi transportada para o meio ambiente
através do linecamento e a quantidade presente na cépsula de deposicdo ao final da

. ~ 5
simulacao, em 10 anos.

Tabela 4.9 - Analise da liberagdo de radionuclideos no tempo para o inicio da fratura e

meio ambiente

Nuclide 11\:{?:‘12? Liberado no tempo em kg Li‘t};:'zdo hfi?lisla
10 10° 10* 10° lineamento

c 3,33-10*  6,73-10°  6,19-10°  3,79-107 538107 4,96-107 1,71-107
el 4,56:10% 92310  897-10° 885107  7,92:10° 7,88:10° 3,55E-4
B5Cs 0,70 1,47-10°  1,44-10%  142:10° 136107 4,69-107 0,66
BIcs 1,06 8,77-10°  9,6810°  9,6810°  9,6810° 1,48-10° -

129 0,27 543-10°  529-10°  527-10%  521-107 5,17-10° 0,26
Mo 7,30-10°  4,90-10"  4,77-10"°  4,75-10°  1,21-10°® 1,13-10° 2,14-107"2
*Nb 0,10 8,54-10° 822107  7,8510°  7,56:10° 1,93-10° 3,20:10°
*Ni 0,17 3,64:10°  3,54-10°  336:10%  2,27-10° 4,81-10™ 6,94:10
SNi 2,29-107 353107 6,74107  6,74-107  6,74-10” 8,58-107 -
197pd 0,37 6,54-10°  59310® 554107  542:10° 3,64-10° 0,37
”Se 822107 49610  48310" 481-10"  481-10" 47210  6,50-107
BlSm 227-10%  322:10"  3,12:10° 348107 348107 8,17-10"* -
126n 3,1810%  4,82:10"° 422107  3,70-10°  3,48-10” 1,25-107 1,59-107
Sy 4,61 1,72:107  1,68:10°  512:10° 51210 3,18:107 -
PTc 1,35 1,36:10""  1,31-10"°  1,2410°  1,12-10° 5,59-107"° 0,97
Bzr 1,34 3,59-10"  3,50-10"  3.46:10°  334-10° 4,47-107 1,28
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4.6 Avaliacdo da Taxa de Liberacdo

Para analisar a taxa de liberagdo, foram feitos graficos da taxa de liberagdo em
Bg/ano dos radionuclideos relevantes no combustivel irradiado. Nestas figuras tém-se a
taxa de liberagdo na fratura a Im da fonte - subindice (a); taxa de liberacao ao final da
fratura (50m da fonte) — subindice (b) e; taxa de liberacao no final do lineamento — taxa

de liberacdo para o meio ambiente — subindice (c).

A Figura 4.21 apresenta o grupo 1 de nuclideos produtos de fissdo/ativacao
relevantes: 14C, ¢y, 135 Cs, 137Cs, l291, 93Mo, %Nb e *Ni. Nesta figura observa-se que o
maior pico de liberagio advém do "*’Cs, nuclideo que apresenta um consideravel
inventario de atividade e meia-vida curta. Dentro do tempo de simulacao ¢ possivel
observar a ascensdo e queda na taxa de liberacdo dos nuclideos com meia-vida de até 2
casas decimais menores que o tempo final de simulacdo utilizado. Neste grupo
observamos o decréscimo do *’Cs (meia-vida igual a 30 anos), '*C (meia-vida igual a
5,7-10° anos) e **Mo (meia-vida igual a 4,0-10° anos). O perfil do *’Cs apresenta pico
caracteristico de nuclideo de grande mobilidade e solubilidade, limitado pela sua meia-
vida. O "Mo apresenta perfil com um patamar na taxa de liberagdo indicando sua
saturagdo. Os perfis do *°Ni e do *°Cl apresentam declinio ao final da simulagdo. O
35Cs, 1 ¢ **Nb ndo apresentam declinio, demonstrando que atencdo deve ser dada a

estes nuclideos de meia-vida longa e, por isso, persistentes no rejeito.

A Figura 4.22 apresenta o grupo 2 de nuclideos relevantes: ®Ni, '’Pd, "Se,
1519m, 12%8n, *°Sr, #Tc e **Zr Neste grupo os nuclideos de menor meia-vida, N (meia-
vida igual a 96 anos), *°Sr (meia-vida igual a 29 anos) e¢ 'Sm (90 meia-vida igual a
anos) respectivamente, sio os que apresentam as maiores taxa de liberagdo. O *°Sr, de
menor meia-vida, apresenta um declinio posterior aos outros dois de maior meia-vida
devido a quantidade deste nuclideo presente na capsula de deposi¢do. O perfil do *Tc,
ao longo do tempo de simulagdo se apresenta em desenvolvimento, € em ascensiao ao

final da simulagdo devido a sua retencao e meia-vida longa.

Para os actinideos relevantes presentes nas cadeias de decaimento, além do
comportamento ao longo do tempo de cada radionuclideo, ¢ importante ressaltar as

inter-relacdes entre os elementos. A Figura 4.23 apresenta a cadeia 4n: **’Pu—?>°U.
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Aqui, o nuclideo de menor meia-vida ***Pu, porém com grande quantidade no rejeito,

apresenta perfil em declinio s6 ao final da simulagao.

A Figura 4.24 apresenta os elementos relevantes da cadeia 4n+l1:
Pem—-*"Am—"Np—>U—"*Th. Nesta cadeia, o elemento ***Th que ndo
apresentava quantidade significativa no rejeito, apresenta uma alta taxa de crescimento
devido ao decaimento do precursor **°U e, por possuir maior solubilidade, adquire uma
taxa de liberagdo maior que a do ***U. O nuclideo **' Am, elemento de menor meia-vida
nesta cadeia (4,3-10% anos), apresenta na fase de diminui¢io da taxa de liberagdo uma
alimentacdo pelo decaimento de seu precursor “*Cm, entrando em equilibrio com o
mesmo, ao final da simula¢do, em declinio. O **’Np apresenta patamar na taxa de

liberagdo ao final da simulagao.

A cadeia 4nt+2: ***Cm—**?Pu—>*U—->*U—"Th—"*Ra ¢ apresentada na
Figura 4.25. Nesta cadeia o elemento de menor meia-vida e, portanto, maior taxa de
liberacdo ¢é o **°Ra, nuclideo que ndo havia no rejeito e que foi gerado por decaimento
do #°Th, e que ¢ mais mével no meio geoldgico que seus predecessores. O **°Ra atinge
seu apice mantendo um patamar na taxa de liberagdo indicando saturacdo no meio. O
%°Cm, primeiro elemento desta cadeia de meia-vida igual a 4,7-10° anos, apresenta o
apice e em declinio nos tempos finais de simulacio. O ***U apresenta o patamar de
saturagdo no grafico a Im do inicio da fratura e em ascensdo devido ao atraso na
migracdo a 50m do inicio da fratura e para o meio ambiente. Os nuclideos de meias-

242
P

: 2 234 ~ . A ~
vidas longas, u, 2°Th e **U, apresentam o perfil em ascensdo devido & retengéo

bentonita/meio geoldgico.

A Figura 4.26 apresenta a cadeia 4n+3: ** Am—>Pu—>>U—>'Pa. O primeiro
elemento desta cadeia, **Am, nuclideo de menor meia-vida, apresenta ascensdo ao
longo do tempo, atingindo seu apice e indicando seu declinio ao final da simulagdo. O
U, elemento de maior meia-vida nesta cadeia, apresenta um patamar na taxa de

239

liberagcdo indicando saturacdo no meio. O “"Pu, importante nuclideo devido a sua

radiotoxicidade, apresenta crescimento na taxa de liberagdo ao longo do tempo. E, por

231 ~ . .. 2
*Pa, elemento que ndo havia no rejeito, sendo gerado por seu precursor U,

fim, o
apresenta perfil em ascensdao ao longo do tempo, atingindo a saturacao ao final da
simulacdo no grafico a Im do inicio da fratura. Sua taxa de liberagdo ¢ maior que o do

3 Am devido & consideravel retengdo deste na regido da bentonita extrudada.
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Figura 4.21 — Perfil da taxa de liberacdo em fungdo do tempo, em Bg/ano, dos

nuclideos do grupo 1, a Im (a), a 50m (b) e para o meio ambiente (c)
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Figura 4.22 — Perfil da taxa de liberagdo em fun¢do do tempo, em Bg/ano, dos

nuclideos do grupo 2, a Im (a), a 50m (b) e para o meio ambiente (c)
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Figura 4.24 — Perfil da taxa de liberagdo em fungdo do tempo, em Bg/ano, dos

nuclideos da cadeia 4n+1, a Im (a), a 50m (b) e para o meio ambiente (c)
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Figura 4.25 — Perfil da taxa de liberacdo em fungdo do tempo, em Bg/ano, dos

nuclideos da cadeia 4n+2, a Im (a), a 50m (b) e para o meio ambiente (c)
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Figura 4.26 — Perfil da taxa de liberagdo em func¢do do tempo, em Bg/ano, dos
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110



4.7 Estimativa de Dose

A Figura 4.27 mostra os valores méximos de taxa de dose recebida por um
individuo do publico, pela ingestdo de dgua contendo os radionuclideo considerados no
estudo em questdo, que migraram do seu confinamento at¢é o meio ambiente

independente do tempo.
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Fig. 4.27 - Taxa de dose maxima recebida por um individuo do ptblico pela ingestdo de

agua contendo os radionuclideos considerados no estudo, em Sv/ano.
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As Figuras 4.28, 4.29, 4.30, 4.31, 4.32, e 4.33 exibem os perfis de dose recebida
por um individuo do publico, em Sv/ano, pela ingestdio de agua contendo os
radionuclideos relevantes do combustivel irradiado que foram liberados e transportados

até o meio ambiente.

O limite de restri¢do de dose, de acordo com STUK (2001), é de 10™* Sv/ano. A
dose ¢ obtida pelo fluxo do radionuclideo (taxa de liberagdo em Bg/ano) que entra no
meio ambiente, ou melhor, ¢ liberada pela regido de lineamento, multiplicado pelo fator
de conversdo de dose (Sv/Bq), apresentado nas Tabelas 4.4 (actinideos) e 4.5 (produtos
de fissdo/ativagdo). Ou seja, serd o grafico da taxa de liberagdo para o meio ambiente
ponderado por um peso, denotando assim os elementos mais importantes do ponto de

vista radiotoxico.

Para o calculo da dose, o fator de conversdo de dose considera que as liberagdes
. . . ~ 17 3 ’
anuais, do repositério para a biosfera, estdo diluidas em 100.000 m” de agua e que um

individuo bebe 600 litros de d4gua contaminada anualmente, NYKYRI et alii (2008).

A aplicacdo da restricdo de dose para num periodo de avaliagdo que ¢
adequadamente previsivel com relacdo a avaliagdo das exposi¢cdes humanas, que deve

ser estendido por milhares de anos, tem-se em STUK (2001):

1. A dose efetiva anual para maioria dos membros expostos do publico deve

permanecer abaixo de 0,1 mSv; e

2. A dose média efetiva anual para os outros membros do publico deve

permanecer insignificantemente baixa.

Na Figura 4.28 tém-se os produtos de fissdo/ativagcdo presentes no grupo 1 de
nuclideos relevantes: 14C, 36Cl, 135Cs, 137Cs, 1291, 93Mo, %Nb e *Ni. Dentro do cenario
considerado, aparece um pico de dose advindo da liberagio do "*’Cs. Em segundo

12 , . . . . ..
aparece o '>I, nuclideo de meia-vida longa, por isso, persistente no rejeito.

Na Figura 4.29 o grupo 2: 63Ni, 107Pd, 15 1Sm, "Se, 126Sn, 9°Sr, PT¢ e 7.
Observa-se o pico de liberagio do *°Sr e ®Ni nuclideos de menor meia-vida, e '*°Sn

nuclideo de meia-vida longa. Comparando este grafico com o da taxa de liberagdo para
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o meio ambiente, Fig. 4.22¢, observa-se que o *Ni apresenta uma taxa maior que a do

90 ~ . . )
Sr. Ao se fazer a ponderacao, a situacao se inverte.

A Figura 4.30 apresenta os nuclideos relevantes da cadeia 4n (***Pu—>°U).
Neste grafico a maior dose recebida ¢ referente ao **’Pu, importante radionuclideo
devido a radiotoxicidade, e que se encontra em declinio ao final da simulagdo. Para os
isotopos do uranio, a dose recebida ¢ menor que a dos outros elementos devido ao seu

baixo limite de solubilidade.

Na Figura 4.31 temos os nuclideos relevantes da cadeia 4n+1 *Cm—**"'"Am—
2 2 2 ; :
"’Np—>*U—**Th). Apresenta as doses referentes a estes nuclideos, sendo esta cadeia

o : : Ca 245 241 237 241 ;
muito importante devido ao impacto radiolégico “"Cm—"Am—""Np. O " Am ¢ o
nuclideo que proporciona a maior dose recebida nesta cadeia, sendo que em
aproximadamente 80.000 anos apresenta declinio, entrando em equilibrio com seu
24 5 2 .

precursor **Cm. Podemos notar o a ascensdo da dose referente ao “**Th, nuclideo que

nao havia no rejeito ao inicio da simulagao.

A Figura 4.32 apresenta os nuclideos relevantes da cadeia 4n+2
**Cm—**Pu— ?PU-"*U—->"Th—**°Ra). Nesta cadeia notamos também a atengio
que deve ser dada a nuclideos que nio haviam no rejeito, pois o **°Ra aparece como
principal contribuinte para dose nesta cadeia. Podemos observar a taxa em ascensdo do
*2py, importante nuclideo devido a radiotoxicidade. Observamos também que o **°Ra
se encontra em equilibrio com seu precursor, ja que € o nuclideo de menor meia-vida
nesta cadeia e ndo apresenta declinio. J4 o elemento **°Cm, segundo nuclideo de menor

meia-vida nesta cadeia e o primeiro elemento da cadeia, apresenta declinio da taxa de

dose a partir de 10* anos.

Na Figura 4.33 temos os nuclideos relevantes da cadeia 4n+3
(** Am—>’Pu—>*U—>'Pa). Esta figura mostra a aten¢do a ser dada ao **'Pa, nuclideo
que ndo havia no rejeito e que surgiu por decaimento, proporciona a maior dose
recebida nesta cadeia. Podemos notar que o **°Pu, importante nuclideo devido a
radiotoxicidade apresenta-se em ascensdo. Observamos que o **>Am, primeiro elemento
e radionuclideo de menor meia-vida nesta cadeia, apresenta declinio ao final da
simulagdo. J4 0 *°U é o elemento que proporciona menor dose recebida a um individuo

do publico dentre os radionuclideos estudados.
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Fig. 4.28 - Dose recebida por um individuo do publico, em Sv/ano, pela ingestdo de
agua contendo os radionuclideos relevantes do combustivel irradiado do grupo 1 que

foram liberados pelo repositorio
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Fig. 4.29 - Dose recebida por um individuo do publico, em Sv/ano, pela ingestdo de
agua contendo os radionuclideos relevantes do combustivel irradiado do grupo 2 que

foram liberados pelo repositorio
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Fig. 4.30 - Dose recebida por um individuo do publico, em Sv/ano, pela ingestdo de
agua contendo os radionuclideos relevantes da cadeia 4n, que foram liberados pelo
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Fig. 4.31 - Dose recebida por um individuo do publico, em Sv/ano, pela ingestdo de
agua contendo os radionuclideos relevantes da cadeia 4n+1, que foram liberados pelo

repositorio
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Fig. 4.32 - Dose recebida por um individuo do publico, em Sv/ano, pela ingestdo de
agua contendo os radionuclideos relevantes da cadeia 4n+2, que foram liberados pelo

repositorio
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Fig. 4.33 - Dose recebida por um individuo do publico, em Sv/ano, pela ingestdo de
agua contendo os radionuclideos relevantes da cadeia 4n+3, que foram liberados pelo

repositorio
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CAPITULO S5

5. CONCLUSAO

Avaliacdo de desempenho ¢ o uso de modelos matematicos para simular o
comportamento a longo prazo das barreiras de engenharia e geoldgica de um repositdrio
de rejeito nuclear. Desta forma, a andlise da migracdo de radionuclideos em meio
poroso fraturado € uma parte importante da avaliagdo de seguranga de um repositorio

geologico profundo para rejeito radioativo de alta atividade.

Em alguns paises, a seguranga de um repositdrio subterraneo tem sido
minuciosamente avaliada. Adequados projetos de engenharia t€ém sido propostos e, por
vezes, aceitos pelas autoridades reguladoras. No entanto, tem sido dificil obter a
aceitacdo publica de um repositorio. Qualquer que seja a estratégia a ser seguida, um
repositorio de rejeito radioativo de alta atividade deverd ser estabelecido, seja para
disposi¢ao  direta, para rejeito de reprocessamento ou utilizando a

parti¢do/transmutacao.

Neste trabalho, a solucdo numérica para uma geometria simples, incluindo
cadeia de decaimento, foi desenvolvida para estudar a migragdo de radionuclideos na
regido far field de um repositorio hipotético para disposicao direta. Para verificagdo da
modelagem numérica da cadeia de decaimento proposta por diferencas finitas, utilizou-
se uma solucdo analitica da literatura, pois solugdes analiticas sdo uUteis para verificar os

resultados dos codigos numéricos.

Este estudo ¢ uma analise deterministica, com pressupostos conservadores, o que
significa que eles devem assegurar que os resultados superestimam as liberagdes
radioativas encontradas. A analise abrange as liberagdes dos radionuclideos relevantes
do combustivel nuclear irradiado e sua chegada a biosfera. Os principais resultados
quantitativos foram expressos como taxas de dose indicativa do consumo de agua
potavel, taxas de libera¢des de atividade da cavidade de deposicdo para a geosfera e da

geosfera para a biosfera e quantificacao da massa transportada.
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A perda por decaimento tende a reduzir as concentracdes dos nuclideos de
menor meia-vida mais eficientemente que os de meia-vida longa. Assim, nota-se
claramente a queda da concentragio dos nuclideos de menor meia-vida, como o "C
(com meia-vida igual a 5,7-10° anos), *Mo (com meia-vida igual a 4,0-10° anos), "*'Cs
(com meia-vida igual a 30 anos), ®*Ni (com meia-vida igual a 9,6:10" anos), '>'Sm (com
meia-vida igual a 9,0-10'anos) e *°Sr (com meia-vida igual a 2,9-10" anos), sendo que

4 . . ~ . 5
estes quatro ultimos tiveram suas concentragdes exauridas no tempo de 10° anos.

~ ~ o~ . 126 99 ~
Com relagdo a retencdo na regido da bentonita, nota-se que o ~"Sne o ~ Tc sdo
os nuclideos mais afetados pela sor¢cdo na bentonita, sendo seus atrasos na migragao

observados em todos os tempos simulados.

. . . . 229
Para as cadeias pode-se inferir o crescimento do

Th, nuclideo que ndo havia
no rejeito quando disposto no repositério, mas que foi gerado por decaimento do **°U,
bem como o crescimento do “*Ra que foi gerado por decaimento do *°Th, e embora
seja o nuclideo de menor meia-vida na cadeia 4n+1 (1600 anos), nota-se que ele ndo
tem um decréscimo significativo no tempo, pois sua geracdo compensa a perda por

decaimento.

242
P

’ 24 2 24 2 ~
Os nuclideos 6Cm, u, 3°Th, SAm e *Pu apresentam uma reten¢ao

J4

significativa na bentonita em todos os tempos simulados. Este ¢ o caso também do
9py, que apresenta um atraso significativo na migragdo nos tempos simulados,
mostrando assim a importancia desta argila para a retencdo deste nuclideo, lembrando
que este elemento ¢ um dos que t€ém maior impacto radioloégico, pois a toxicidade do

plutonio esta entre as maiores conhecidas.

Pode-se notar o ganho em massa do nuclideo **'Pa por decaimento do seu
precursor *°U, ¢ o leve atraso do nuclideo *°U e sua saturagdo na regido da bentonita
extrudada nos tempos finais de simulagdo. Nesta cadeia o **Am aparece como o
radionuclideo de maior importancia, ndo somente por causa de sua meia-vida, mas

. 239
também por ser o precursor do " Pu.

Na avaliagdo da taxa de liberagdo pode-se notar que os maiores picos de taxa de
liberagdo advém dos nuclideos de maior inventario de atividade e meia-vida curta, e.g.,
137Cs, 63Ni, e PSr. Nas cadeias, o 21pa e 0 **°Ra sdo nuclideos que nao apresentam

quantidades significativas no rejeito (Tabela 4.8) e que surgem por decaimento e
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apresentam altas taxas de liberacdo e dose. Desta forma, radionuclideos gerados por
decaimento estdo entre os que causam maior impacto ao individuo do publico na
ingestdo de agua contendo radionuclideos liberados do repositorio. Nesta simulagdo, o
90 r ’ .. . .~ ,

Sr ¢ o nuclideo mais importante na contribui¢do para dose, porém estando seu valor
abaixo do limite permissivel de 0,1 mSv/ano. Embora tendo meia-vida curta sua
quantidade no rejeito mantém a alta liberagdo de dose para além de 10° anos. Destarte,
norteia estudos mais elaborados, indicando que aten¢do especial deve ser dada a este

nuclideo uma vez que se trata de um estudo do transporte de uma capsula de deposi¢ao.

Finalizando, o presente modelo constitui um importante guia para uma completa
e detalhada avaliagdo de seguranca para um repositorio de rejeito radioativo de alta
atividade. Os resultados para o caso hipotético aqui analisado mostram que um
repositorio para combustivel irradiado, baseado no modelo KBS-3, pode alcancar um
adequado nivel de protecdo, com minima contribuicdo na dose anual de radiagdo ao

publico.
Para desenvolvimento de trabalhos futuros sugere-se:

e A utilizacdo do Método dos Volumes Finitos para modeladem das equacdes de
migracdo de radionuclideos. Este método consiste em um método numérico
aproximado para andlise de fenomenos fisicos, considerando-se um determinado
volume do meio continuo, que sdo descritos através de equagdes diferenciais
parciais. O método ¢ bastante genérico e muito aplicado para transporte de

contaminate em meios porosos.

e A aplicagdo de um modelo numérico-analitico para retirar os erros incorporados
na solu¢do advindos da malha temporal se apresenta promissora, € ¢ uma
estratégia utilizada no transporte de aguas subterrdneas com aplicagdo do
M¢étodo de Elementos Finitos, COSTA et alii (2007). Neste trabalho a solugado ¢
dada através de expressdes matematicas para cada n6 de uma malha de

Elementos Finitos, tendo o tempo como varidvel independente.
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