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Resumo da Dissertacdo apresentada a COPPE/UFRJ como parte dos requisitos

necessarios para a obtengao do grau de Mestre em Ciéncias (M.Sc.)

CALCULO DE TRANSMUTACAO DE ACTINIDEOS MENORES EM
REATORES AVANCADOS DE TIPO ADS

Patricia Kelly Taipe Torres
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Um dos pontos que suscita discussao e, consequentemente, desconfianga sobre
o uso da energia nuclear como fonte de geracao de energia elétrica é o que fazer com
os elementos combustiveis usados. Estes elementos combustiveis possuem varios ra-
dionuclideos (produtos de fissao de longa vida e actinideos menores) que os tornam
um sistema com radiotoxidade muito alta. Uma possibilidade para resolver esta
questao seria acondicioné-los em repositérios geologicamente adequados. Mas, atu-
almente, esta em estudo a possibilidade de incinerar os produtos de fissao de longa
vida e transmutar os actinideos menores, que sao os que mais contribuem para a
radiotoxidade, em reatores do tipo ADS. A transmutacao destes actinideos menores
em reatores ADS diminuiria em muito esta radiotoxidade. Mas os reatores ADS sao
reatores subcriticos guiados por uma fonte e a transmutacgao dos actinideos menores
necessita de um alto fluxo de néutrons na regiao onde estes actinideos se encontram.
Sendo assim, estudos estao sendo feitos para determinar as intensidades adequadas
da fonte e do fluxo de néutrons, para um nivel de subcriticalidade escolhido. Entao,
apresentamos neste trabalho os resultados dos estudos realizados, para um dado
nivel de subcriticalidade, mas que tem o intuito de mostrar a eficiéncia de um reator
do tipo ADS em diminuir esta radiotoxidade, considerando diferentes niveis de sub-
criticalidade e diferentes intensidades da fonte. Ou seja, um estudo de sensibilidade

pode ser feito para esta finalidade.
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CALCULATION OF MINOR ACTINIDES TRANSMUTATION IN ADS
REACTORS

Patricia Kelly Taipe Torres
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Antonio Carlos Marques Alvim

Department: Nuclear Engineering

One of the points in debate and therefore of mistrust about the use of nuclear
energy as a source of electricity generation is what to do with spent fuel elements.
These fuel elements have several radionuclides (long-lived fission products and minor
actinides) that turns them into a system with very high radiotoxicity. One possibility
to solve this issue is to repackage them into suitable geological repositories. Studies
are underway to investigate the possibility of incinerating long-lived fission products
and transmute minor actinides, that are the main contributors to radiotoxicity,
in ADS reactors. The transmutation of minor actinides in ADS reactors greatly
diminishes this radiotoxicity. ADS are subcritical reactors guided by a source and
transmutation of minor actinides requires high fluxes in the region where these
actinides are. Therefore, studies are underway to determine the appropriate intensity
of the source and neutron fluxes for a chosen level of subcriticality. In this work we
present results of studies done, for a certain subcriticality level, aiming at showing
the effectiveness of an ADS reactor to decrease radiotoxicity considering different
levels of subcriticality and different source intensities, that is, a sensivity study could

be made for this purpose.
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Capitulo 1

Introducao

Na atualidade existem 437 reatores em operacao no mundo, com uma capacidade
geradora total de 372,1 GW(e), dos quais 257 sdo reatores de agua leve (LWR) [I].
Um LWR tipico gera cerca de 20-30 toneladas de combustivel irradiado por ano [2].
Assim, 0 96,3% da massa de combustivel irradiado é composta de Uranio e produtos
de fissao de curta vida, que nao representam perigo radioldgico a longo prazo. Desta
massa tem-se 0,85% de Pu, 0,16% de AM (principalmente Np, Am e Cm) e 2,7%
de PFLV tais como Sr90, Cs137, Tc99 e 1129 sendo os dois primeiros isétopos com
quase 30 anos de meia-vida, e os dois ultimos com aproximadamente um milhao de
anos de meia-vida.

A transmutacao é a transformacao nuclear que converte efetivamente um nuclideo em
outro. Sendo os AM radioativos de longa vida e de alto nivel e os PFLV | os principais
contribuentes dos residuos radiativos, vem se pensando em fissionar os actinideos e
converter os PFLV, em is6topos estaveis ou de curta vida [3]. O Plutonio resultante
da transmutacao, pode ser reutilizado para subsequentes recarregas de combustivel
MOX ou como material para manufaturar baterias nucleares. Uma alternativa de
solucao sustentavel, que se baseia neste método, esta sendo prevista pelos Sistemas
Conduzidos por um Acelerador (ADS, Accelerator Driven System [4]), utilizando-se
como uma op¢ao de reprocessamento.

Desde 1990, os ADS estao sendo desenvolvidos com a finalidade de reduzir a radi-
otoxicidade do combustivel nuclear irradiado, producao de energia e também como
fonte de neutrons. Tais ntcleos dedicados provém um grande potencial para uma
reducao significativa da radiotoxicidade dos actinideos, criados a partir da deplecao
do combustivel nuclear. O ADS, como se observa na figura [5], é composto
por um acelerador de alta energia capaz de produzir néutrons, a partir de um feixe
de particulas de alta energia dirigido a um alvo, causando reacao de ”spallation”,
da qual surgem néutrons. Estes néutrons de ”spallation”sao enviados a um nticleo
subcritico. Isto mantém o ntucleo subcritico estavel, devido ao fato dele ser alimen-

tado por uma fonte externa de néutrons. Além disso, o ADS pode ser usado como



uma fonte de néutrons controlada [6], j& que trata-se de um sistema que poderia ser
desligado simplesmente extinguindo o feixe de particulas de alta energia, em vez de

precisar inserir barras de controle, por exemplo.

Acelerador de Particulas

Usina Nuclear

ﬁ U, Pu
Ciclo do
Combustivel Nuclear Comercial

Combustivel %:D Residuos de alto nivel
irradiado

Reprocessamento

AM, PFLV
Particionamento D:Iﬁ

AM, PFLV
Fabricacdo de combustivel h

Particionamento & Transmutacao

@ Ciclo de Combustjydt Combustivel irradiado
Residuo radiativo sem

Reprocessamento s Actinideos Menores
PFLV: Produtos de Fissdo de Longa Vida

Geracdo de

Poténcia Elétrica Alvo de

Espalhamento

AM

Destino Final Nucleo subcritico

Menor do que 500 anos nuclideos de longa vida

Figura 1.1: Conceito de Transmutador.

O Uranio e o Plutonio provenientes do combustivel nuclear irradiado sao reproces-
sados e separados dos residuos de alto nivel. Nestes tltimos estao presentes os AM e
PFLV. Os primeiros voltam ao ciclo do combustivel para atuarem como recarrega de
combustivel MOX, e os residuos nucleares depois de passarem por P&T [7] (tipo de
reprocessamento) tomarao parte na fabrica¢ao do combustivel de reatores avangados.
Assim, os AM e os PFLV reingressam no ciclo do combustivel nuclear para serem
transmutados e ainda aproveitar sua capacidade geradora de energia. Atingida a
transmutacao, os nuclideos de curta vida tém como destino final o armazenamento
geoldgico e o resto volta para o ciclo de combustivel.

O reprocessamento de combustivel irradiado seguido do seu armazenamento
geol6gico (temporario ou definitivo) ou o armazenamento direto (sem reprocessa-
mento) sao hoje algumas solugoes previstas. A escala de tempo necessaria para o
armazenamento geologico excede o tempo do repositorio. Isto é de profundo conhe-
cimento, criando problemas de aceitacao social em relagao ao uso da energia nuclear.
O conceito de P&T tem sido apontado em diversos estudos no passado e, mais re-
centemente, no estudo de reatores de Geracao IV, como sendo uma estratégia que
pode relaxar as restricoes sobre o armazenamento geologico e que pode reduzir o
periodo de monitoramento para escalas de tempo tecnoldgicas e gerencidveis [§]. O
tema no qual se centra esta dissertacao é baseado no cédlculo de transmutacao dos

materiais que compoem o nucleo do reator, mas com claro foco nas mudancas dos



AM, pois estes sao, além dos PFLV, os principais fornecedores da radiotoxidade de
alto nivel nos residuos nucleares, que sao gerados durante a operacao do reator. O
topico da transmutacao nuclear é de interesse em muitas areas de fisica e aplicagoes
nucleares, para a otimizacao de producao de nuclideos, transmutacao de residuos

radiativos de longa vida e a evolucao do ciclo do reator.

1.1 Objetivo

O objetivo desta dissertacao é o calculo de transmutacao dos AM, este tema toma
grande importancia no momento de reduzir a quantidade de residuos nucleares, que

tem como destino final ou temporario, o armazenamento geolégico.

1.2 Apresentacao

Esta dissertacao de mestrado esta organizada em 6 capitulos. No capitulo 2, sao
apresentadas as equacoes de deplecao que serao resolvidas com a aplicagao do método
numeérico da matriz de transicao. Aqui sao apresentadas as cadeias de deplecao usa-
das no calculo de transmutacao, além de ser empregada uma aproximacao quase-
estatica do fluxo. No capitulo 3, é apresentado de forma sucinta o método de dife-
rengas finitas aplicado na equacao de difusao de néutrons. Uma vez discretizada esta
equagao, a mesma sera expressa em notacao matricial. Aqui serd usado o Algoritmo
de Thomas e um medtodo iterativo para resolver a equacao de difusao. No capitulo
4, sao ilustrados, mediante fluxogramas, o programa principal ‘Calculo de Trans-
mutacao dos AM’ e os médulos empregados nele. No capitulo 5, sao apresentados
os resultados obtidos e sao mostradas as concentragoes residuais e os percentuais de
transmutacao. No capitulo 6 apresentamos as conclusoes e a sugestao para o futuro

trabalho de pesquisa.



Capitulo 2
Equacoes de Deplecao

Neste capitulo sao deduzidas as equacgoes de deplecao, tanto para os Actinideos
quanto para os PF, tratados nesta dissertacao. Também mostra-se a forma dos
diferentes elementos da matriz de deplecao destas equagoes. Além disso, com a uti-
lizagao da aproximagao quase-estética [J], é apresentada a solugdo das equagoes de
deplecao, fazendo-se uso do método de calculo de matriz de transicao. Sao mos-
tradas, também, as cadeias que foram usadas nos calculos feitos nesta dissertacao.
Nesta dissertacao todos os céalculos sao realizados para dois grupos de energia, ou

seja, g=1,2.

2.1 Definicoes

Na arquitetura de um método para resolver as equagoes de deple¢ao, que serao aqui
deduzidas, o ntucleo do reator é dividido em um nimero finito de regioes espaciais,
nas quais os parametros nucleares (X4, X4, VX4, X4y € D,) sdo uniformes. Além
disso, a concentragao isotopica de cada nuclideo é tomada como um valor médio na
regiao de interesse. Uma representacao da divisao espacial do nicleo do reator pode

ser vista na figura [2.1]

|— | | | | |
| I I | I |

-a/2 X X
Mim fm

Figura 2.1: Sistema composto de M regioes.

Os parametros nucleares na posicao x no tempo t, sao representados da seguinte

maneira;:
Seg(@, t) = X0 (t) + BH2O 4 2T

Efg(JT,t) = ?Z(t) )



VS gyl t) = VSR, (1) |

Y1 (2, 1) = S0 (t) + XH20 4 5 TRM

1

Dy(2,t) = 50 »
trg

para, Ty, < T < Tn,,. €g = 1,2, pois os cdlculos serao feitos para 2 grupos de
energia apenas. Onde Y., ¢ a segao de choque macroscépica de captura no grupo

) H20 ‘ STRM
g; sendo X °% para a dgua e X

choque macroscépica de fissao no grupo g; vy, é o produto do nimero médio de

para o material estrutural; X, ¢ a secao de

néutrons emitidos na fissao pela secao de choque macroscopica de fissao do grupo
g; Y91 € a secao de choque macroscopica de espalhamento do grupo 1 para o grupo
2; sendo X229 para a dgua e L5TM para o material estrutural e D, é o coeficiente
de difusao no grupo g, sendo 2{130 a secao de choque macroscopica de transporte
da agua no grupo g.

Além disso, para Z)’?g(t), onde x representa o tipo de reacao, tem-se que

S (t) = Z N"(t)ol, (2.1)

sendo N a concentragao do nuclideo i na regiao m e ¢!, a segao de choque mi-

g
croscopica do nuclideo ¢ para a reagao do tipo x no grupo g.
Oberva-se que as secoes de choque macroscépicas variarao com o tempo, devido as
concentragoes isotopicas. Conhecer quais sao as variagoes que sofrem as concen-
tragoes isotopicas ao longo do ciclo de operagao do reator é o chamado calculo de
deplecao. Entao, as equacoes que descrevem as mudancas das concentracoes dos
nuclideos, no nicleo do reator, sao chamadas de equacoes de deplecao, e podem ser
derivadas usando idéias simples de balanco. Por exemplo, se N;(t) é a concentracao
que caracteriza um nuclideo ¢ no instante de tempo ¢, entao um esquema que ilustra

a producao e a perda do nuclideo [10] é mostrado na figura 2.2]

Decaimento Decaimento

OO

Figura 2.2: Reagoes contidas na deplegao isotopica

n 2n
7 n

Uma equagao geral caracterizando este balanco, pode ter a seguinte forma:

d
EN;” (t) = Taxa de Ganho-Taxa de Perda (2.2)



onde a ‘Taxa de Ganho’ contabiliza as reagoes que outros nuclideos experimentam
para formar o nuclideo ¢ e a ‘Taxa de Perda’ contabiliza as reagoes que o nuclideo
i sofre para se transformar em outro nuclideo. Além disso, existem reagoes de
‘feedback’ que se serao levadas em conta em nosso estudo. Esta dissertagao considera
como tema essencial o calculo de transmutacao dos AM, através da solucao das
equacoes de deplecao que governam as variacoes nas concentragoes dos nuclideos com
o tempo. Elas formam um sistema de equacoes diferenciais de primeira ordem, que

pode ser formalmente resolvido pelo calculo da exponencial da matriz de deplecao.

2.2 Cadeias de Deplecao

As cadeias de deple¢ao que serao usadas nesta dissertagao sao mostradas nas figuras
e A primeira figura mostra a cadeia de deplecao dos Actinideos, a qual valera
apenas na regiao do combustivel. A cadeia dos AM, que valerd apenas na regiao
de transmutacao, é idéntica aquela mostrada na figura [2.3] mas com a exclusao
do U238 e do Np239. Podemos observar que nestas cadeias estao presentes quatro
tipos de reacoes, que sao as reacoes de fissao e de captura, além de decaimento [
e v. Além destas reagoes o decaimento a e a reacao N2n representam as reagoes
de realimentacao (ou ‘feedback’). Com o uso destas cadeias tem-se um total de 21
nuclideos (17 actinideos e 4 PF) nas regioes de combustivel, além de um veneno
queimavel. Ja para as regioes de transmutacao, aquelas que contém os AM, tem-se
19 nuclideos (15 actinideos e 4 PF) na cadeia de deplegao. A segunda figura mostra
a cadeia dos PF, onde estao presentes as reacoes de fissao e captura e também o
decaimento 3. Cabe dizer que sao considerados 4 PF no total. Ha nuclideos que nao
foram considerados na cadeia de deplegao por ter uma meia-vida curta vida (horas

ou minutos). Assim, no lugar destes nuclideos estao as caixas vazias observadas na

figura [2.3]

2.3 Matriz de Deplecao

Com base na equacao (2.2)) e nas cadeias apresentadas na segao 2.2, pode-se escrever

as equagoes de deplecao, para os Actinideos, da seguinte forma:

Iy

d m m m N

&Nz‘ (t) = Zeij ON(): =11 (2.3)
j=1

onde Iy indica o niimero total de Actinideos e e}}(t) representa os elementos da

matriz de deplecao, no t, que sao dados por:
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Figura 2.3: Cadeia de deplecao dos Actinideos.
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Figura 2.4: Cadeias de deple¢ao do Samério (a) e Xenonio (b)



2
eft) = — (Ai +) aler(t) + aﬁv,gnso%)) : (2.4)
g=1

2

en(t)y=al); on ol > ol @r(t) 5 j<i (2.5)
g=1
(§]
eij(t) =N ou oy T(t) 3 j > (2.6)

Sendo A a representagao da constante de decaimento («, § ou ), do isétopo 7, Py
é o fluxo de néutrons médio da regiao m no grupo g, normalizado a poténcia de
operagao, no intervalo de queima At;. A constante « é a fracao de produgao do

nuclideo ¢ por decaimento ou por captura neutronica do nuclideo j.

Para os PF as equacoes de deplecao sao dados por:

%Nim(t):;e?}(t)Nf(t)—k ST en@NT); i=I+11 (27)

j:If-‘rl

onde I é o nimero total de nuclideos (I; mais 4 PF) e e}(t), neste caso, sdo dados

por:
' 2
ep(t)y =~ olert) ; j<i, (2.8)
g=1
2
e (t) = — (Ai +) aég@;”(t)> (2.9)
g=1
(§]

e(t)y=2X; ; Jj<i, (2.10)

ij

sendo Wf a fracao de fissao do actinideo 5 que produz o produto de fissao i.

Para o veneno queimével (VQ), tem-se que

d

2
() = —;agg¢;"(t)N;"(t) codi=1+1. (2.11)

Nota-se que todos os elementos da matriz de deplegao e da equagao para o VQ, sao

dependentes do fluxo de néutrons médio na regiao de calculo.



2.4 Aproximacao Quase-estatica

O ciclo de operagao do reator (ou intervalo de queima) [tg,tr] é dividido em L
intervalos de tempo [t;_1;1;), como é ilustrado na figura

1 2 / L

| | | | | | |,
I I I I I I "

Iy I3 5] I1.1 I 71 I

Figura 2.5: Discretizagao temporal do ciclo de operacao do reator

Com a finalidade de determinar ¢y (t); para t € [t;_1,1;), fazemos uso da chamada
aproximacao quase-estatica. Nela o fluxo de néutrons é assumido constante em
um intervalo de tempo. Assim, podemos assumir que o fluxo de néutrons médio
por regiao é constante em um intervalo de tempo [9] e isto pode ser traduzido da
seguinte forma:

Gy t) =g (1) 5 ta<t<t. (2.12)

No proximo capitulo serd desenvolvido um método de solucao da equagao de difusao

para a obtencao deste fluxo, uma vez conhecidas em t;_; as concentracoes isotdpicas.

2.5 Matriz de Transicao

Uma vez adotada a aproximacao quase-estatica para o fluxo de néutrons médio na
regiao m, o sistema de equagoes de deplegao isotépica, dado pelas equagoes ([2.3))
e (2.7), as quais governam as concentragoes dos nuclideos, podem ser escritas, de

modo conveniente, em notacao matricial, tal como segue:

d
ENm(t) = ElmNm(t) ; i <t<t, (213)
onde: _ -
Ni(t)
No(t)
N™(t) = :
| N1 (1)
e



_eﬁ(tl—l) en(ti—y) - efi(ti—q) i

mlti) eBlti) o emto)
E" =

len(ti)™ efy(tic) -+ efy(ticy) |

com N™(t_1) conhecido. O vetor solugio da equagio (2.13), N™(¢;), pode ser
obtido através de um procedimento numérico baseado na exponencial da matriz de
deplegao, ou seja,

N™(t;) = B AUN™ (1) (2.14)

onde At; = t;—t;_1. O célculo da matriz e®"44 é feito através do método de matriz
de transicao. O procedimento completo, com maiores detalhes pode-ser encontrado
na referéncia [I1]. Com isso, finalmente, é possivel calcular as concentragoes dos

Actinideos (regiao do combustivel), dos AM e dos PF no instante desejado.
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Capitulo 3

Calculo Neutronico

3.1 Equacao da Continuidade de Néutrons

Um evento de fissao em um sistema subcritico com uma fonte de néutrons é causado
por dois tipos de néutrons, néutrons provenientes dos eventos de fissao e os néutrons
que vem da fonte externa [12]. Assim, a equacdo da continuidade de néutrons e a
Lei de Fick, ambas particularizadas para o caso unidimensional, dois grupos e no

instante ¢; e que podem ser, respectivamente, escritas da seguinte forma:

2

d

o, 1) + By (@, 1) (2, 1) = X, ; VS g (1) by (2, 1))+
2
+ ) Sgg(@t)dg(x,t) + Sy(z.ty) 1 1=1,..L (3.1)
%
€
_ Aoy o
Jg(mvtl> - _Dg(xatﬂa(%?tl) ] g=12, (3'2>

onde Jy(z,t;) é a corrente liquida de néutrons do grupo g; Xg,(z,t;) é a segdo de
choque macroscépica de remogao do grupo g; x4 € o espectro de fissao do grupo
g; v3sy(x,t) é o produto do nimero médio de néutrons emitidos na fissdo pela
secao de choque macroscopica de fissao do grupo ¢'; X,y (z,t;) é a secao de choque
macroscépica de espalhamento do grupo ¢’ para o grupo g; Sy(x, t;) é a fonte externa
de néutrons do grupo g¢; ¢4(x,t;) é o fluxo de néutrons do grupo g e Dy(z, ;) é o
coeficiente de difusao do grupo g.

Além disso, a secao de choque macroscépica de espalhamento é representada por:
Z]99/(1'7 tl) = Zg,ﬁg(xv tl)? (33)

Cabe aqui dizer que nesta dissertacao sé sera considerado down-scattering para

11



efetuar os calculos. E a secao de choque macroscépica de remocao é definida como

segue:

2

She(x,t1) = Sag(a,tr) + Y Sy (1), (3.4)

sendo X, (2, 1) a segdo de choque macroscopica de absor¢ao. A partir da seguinte

secao, por comodidade, optou-se por omitir a variavel ¢;.

3.2 Meétodo de Diferencas Finitas

No intuito de resolver as equagoes e , para obter o fluxo de néutrons
em cada instante ¢;, este trabalho utiliza como ferramenta de calculo o Método de
Diferencas Finitas. No desenvolvimento é usado o esquema centrado na malha, que
divide o reator em pequenas partigoes arbitrarias, mas que sao uniformes em cada

regido [13]. Uma representagao pode ser vista na figura .

DX, AX
> >
Nim . n-1 n ntl . N
| | | | | | | [
[ T T T T T T T |
X T T T X
Rim nﬁm
Xn-1 Xn+1

X
Figura 3.1: Divisao da regiao m em malhas.

Algumas observagoes de utilidade no progresso do método sao dadas:

1. A malha n esta associada ao ponto x,,.
2. nm € Ny, representam as malhas inicial e final da regiao m, respectivamente.

3. O tamanho de cada particdo (ou malha) da regidao m, vem da divisdo do

tamanho da regiao pelo niimero de particoes, assim

Az, = (Tfm — Zim)/Nimero de Particoes

Entao, integrando a equagao (3.1) em =z, <z < x,41 obtém-se:

2
Jy(tni1) = Jy(wn) + Shbp Az, = xg Y VEFy b At

g'=1
2 —
+ ) NN AT, + Sy Az, (3.5)

g =1
g #g

12



onde, segundo a equacao (3.2):

Jg(an) = =Dg(n) (3.6)

A ¢q() s

enquanto que o fluxo médio de néutrons (¢}) e a fonte externa (S7), sdo definidos

COomo segue:

1 Tt
=m | byl (3.7)
(§]
n 1 et

Ademais, tanto o fluxo de néutrons quanto a corrente liquida sao funcoes continuas,

e este fato é representado da seguinte maneira:

+ — .
onde z;} e x; podem ser vistos na figura [3.2]

A
Y

Xn-1 /> Xn 4\ Xn+1
- +
Xn Xn

Figura 3.2: Continuidade no ponto z,

O fato do fluxo de néutrons e da corrente liquida serem fungoes continuas, combinado
com a aproximacao de diferencas finitas para as derivadas do fluxo, na Lei de Fick,

equacao (3.2), nos leva as seguintes expresoes para as correntes Jy(x,11) e Jy(xy)

que aparecem na equagao ((3.1)):

1) Ponto no interior de uma regiao

Para n;,;, <n <ngp, ; comm=1,..., M, tem-se que

Lo s —appi dudm)

- ) - (3.11)

13



_ 4n—1
o) —appPit =t

" ) — (3.12)

Determinadas as correntes a esquerda e a direita, de acordo com as equacgoes

(13.9) e (3.10) obtém-se que
an 4 &n—l
¢g(5€n) = %

e, conseqilentemente, da equacao (3.11)) (ou, da equagao (3.12))), tem-se que

(3.13)

Jy(awn) = =30 — 5371 (3.14)

2) Ponto de interface a esquerda

Para a malha inicial da regiao m, ou seja, n = n; ,, tem-se que

D" A &y 19 + DA 2y 90

n) = 3.15
Po(an) DI Az + DL Ay (3.15)
© 2D D1
Jy(2,) = — g9 o — ) 3.16
g(l’ ) D;n A$m—1 + D;n_l AfEm (gbg ¢g ) ( )
3) No ponto de interface a direita
Para a malha final da regiao m, ou seja, n = ny,,, tem-se que
DA 2,0+ DA 2,17
Gg(Tnt1) = 5y % J +1% (3.17)
Dptt A xg + DY A T
¢ 2Dm+1Dm
Jy(Tpy1) = g9 (oot —or) (3.18)

DZ]nle A Tm + Dgn A Tm+1

Com a finalidade de encontrar uma expressao que descreva a corrente liquida no

pontos de contorno do sistema, quais sejam Jy(x1) e J,(zn41) correspondentes as

malhas inicial e final do sistema, é requerido um tratamento especifico que leve em

consideracao o fluxo e a corrente na superficie do reator. Para isto, sao propostas

as seguintes condicoes de contorno:

1. Fluxo nulo no contorno
2. Corrente liquida nula (Condigao de simetria)

3. Corrente de entrada nula J; (z1) =0e J, (zny41) =0

14



Essas trés condigoes podem ser resumidas da seguinte forma,

d
agy(zs) + B —dy(x) =0 (3.19)
dx —
onde x4 pode ser x; ou xyy1. Com isso, pode-se escrever:

4) No contorno a esquerda

Para a primeira malha do sistema, ou seja, n = 1

ady(m1) + B foy(a)| = ady(m) + BAZEER =0

r=x1

0 que resulta em

2 _
Gg(21) = W ol fA . . (3.20)

¢ 204D; -
Jo(w1) = W _ahs (3.21)

5) No contorno a direita

Para a tultima malha do sistema, ou seja, n = N

d g\ T *_g
ady(enin) + 8 2 6y(0)) = ady(ane) +BEEEE

T=TN+1

0 que resulta em

2 _
e
2aDM _
Jg(zni1) = %ﬁy—iwﬁ : (3.23)

Pode-se observar que a e [ sao valores determinantes na formulacao das

expressoes, (3.21)) e (3.23), por isso ¢é preciso analizar istos parametros nas
condicoes de contorno acima apresentadas, logo

i) Fluxo Nulo no contorno

Nesta condicao, faz-se a=1 e =0,

Jy(z1) = — m‘i . (3.24)

Jylena) = — -G . (3.25)

15



ii) Corrente Liquida Nula no contorno

Nesta condicao, faz-se a=0 e =1,

Jy(x1) =0 (3.26)

Jg(l'N_H) =0. (327)

iii) Corrente de Entrada Nula no contorno

E, por ultimo, nesta condigao utiliza-se a Aproximacao da Difusao e a
definigdo das correntes escritas, em fungao das correntes parciais [9], ou

seja,

Jy(xs) = JH(xg) — T (xs) (3.28)

bg(zs) =2 (J;(xs) + J;(xs)) . (3.29)

Assim, partindo da condicao de corrente de entrada nula, seja a esquerda
(s = 1) ou seja a direita (s = N + 1), e realizando algumas simples

operagoes com (3.28)), (3.29)) e a Lei de Fick, equacao (3.2)), obtém-seno

caso da corrente de entrada nula & esquerda, (J*(x1) = 0):

bo(r) —2DL L ()

I dx

(3.30)

T=x1

Da equagao (3.30) obtém-se que a=1 e § = —2D}, neste caso.
Seguindo o mesmo procedimento, no caso de corrente entrada nula a
direita, J = (xy41) = 0:

d
By(ansn) +2D)" 26, (a)

(3.31)

T=TN 41

E, da equacao (3.31) obtém-se que a=1e = 2D}, neste caso.

No capitulo seguinte sera descrito o programa que foi desenvolvido para atingir o
objetivo desta dissertacao. Mas antes de terminar esta secao, tem que ser dito que
essas trés condigoes de contorno (i, ii e iii), foram implementadas no programa,
permitindo ao usudrio escolher uma dentre as trés condicoes de contorno. Neste

estudo, trabalha-se com a condicao de contorno de Fluxo Nulo.

16



3.3 Equacao de Balanco

Usando as expressoes obtidas para Jy(2,41) € Jy(x,) na segao (3.2), a equacgao (3.1

pode ser escrita:

Para qualquer malha interna, ou seja, n;,, <n < ny,, tem-se que

2 2
a’g%n—l&;z—l + a;z,nq_sg + a;z,n—i—lq_sg-&-l — Z ;Lg,gz_ﬁg, + Z egg,gz_ﬁg, + EZ' (332)
g'=1

g =1
g #g
onde: pm
m—1 _ nnt+l __ g
g =G - )
Ax,,
nn _ __ _nn—1 n,n+1 m
a,™ = —ay, a,™" + YR, A T,
n o __ m n  __\ym
Jog = XV g+ €y = Lger Ay,
(&

=N __ n
Sy = Sy YANG/ 2

Para malhas no inicio de uma regiao m, ou seja, n = n; ,, tem-se que

2 2
CLZ’"_IQEZ_I + a;m&g + a;,n—l—l&;-H — Z ;g,gz_ﬁ:;, + Z GZg/Q_ﬁZ, —+ EZ (333)
g'=1

g =1
g #g
onde: X
m ym—
an,n—l _ 2D9 D!]
- _ )
4 D Ay + D Ay,
m
an,n—f—l — Dg
g Az,
nn _ __ _nn—1 n,n+1 m
a,™ = —ay, a,™" + YR, A T,
no_ m n _ ym
Jog = XV Ty + €y = Ygor Ay,
€

17



Para malhas no término de uma regiao m, ou seja, n = ny,, tem-se que

9 9 o

2 2
AR A AR D T RS DL TR A CED
g'=1

Q =

£

’
’

Q 9

onde: pm
an,n—l _ g
g - 9
Ax,,
m—+1 ym
a’n,n-l—l _ 2D9 D!J
- ’
g DIHYN 2y + DA T g
nn _ _ _nn—-1__  nn+t+l m
a,™ = —ay, a,™" "+ YR, A T,

n o __ m n __\'m
Jog = XgVEFy + €y = Dger Ay,

-n __ n
sg—sgAxm.

Para o contorno a esquerda, ou seja, para n = 1, da equacao (3.1) tem-se que

2 2
1,171 1272 1 71 1 71, =1
aytop+alt R =Y fldn+ Y eludh + 5 (3.35)
g'=1 g =1
g #g
onde: .
al? — _ Dg
- 9
9 Al‘l
200D}
11 1,2 g 1
a’ =—a " — —2 Y A1
I 9 20 —a Az Rg ’

1 1 1l
Jog = XgV21y » €gy = Dgg AT

11
sg—sgA:L'l.

E, finalmente, para o contorno a direita, ou seja, para n = N, tem-se da equagao

B-D, que

2 2
aN,Nfl(géVfl " aN’NQEéV — Z gj\;/qgé\f + Z eévg/%\// + 55[ + gév (3.36)
g'=1 g =1
g #g
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onde:

M
GNAN-1 Dy
- I
g A.TM
20 DM
N,N N,N-1 M
ay;"" = —ay " T ————— 4 X, A ayy,
20 —a Az

N _ M N _ M
Jog = XaVE7ig s €gy = Ygg ATy

N _ _N
5, =8, Dy

Assim, as equacoes (3.32)), (3.33)), (3.34), (3.35)) e (3.36) conduzem a um sistema de

equacoes lineares e algébraicas, que podem ser resolvidas, por diferentes métodos ja

conhecidos na literatura [14]. Na préxima segao é apresentado o método de solugao,

deste sistema de equagoes, usado nesta dissertacao.

3.4 Matrizes de Discretizacao

As equagoes (3.32), (3.33)), (3.34), (3.35) e (3.36)), contabilizando todas as N malhas,

nos levam a um sistema de equagoes que pode ser escrito da seguinte forma matricial:

AD =F® + Ed +s (3.37)

sendo ® e s sao o fluxo médio de néutrons e a fonte externa, escritos como a seguir:

v=lo] e =2

onde:
o -
g Sg
- B
g Sg
_ | 73 _ | = ) _
S, = | ¢, e s;= |5, ;com g=1,2.
N =N
9 | |59

Além disso, as matrizes A, F' e F, sao assim definidas:

A 0
0 A

Fll F12
F21 F22

0 Ep
Eyy O

com
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[ 11 21 T
Qg Gy
21 .22 23
ay’ ap® ag 0
32 33 34
ag™ ag- a4
43 44 45
ag™ ag- a,
Ay = ,
N-1,N—2 _N-1,N—1 _N-1,N
0 a, a, a,
N,N—1 N,N
Gy ay
- _
99’
o 0
3/
_ g9
Fgg’:
0
N
L 99" |
e
- _
egg/
egg, 0
3
e
_ 99
Egg’:
0
N
L €q¢' i

onde N representa o numero total de malhas e g = 1, 2.

Vamos abordar agora, a solu¢do da equacdo matricial (3.37). Para isto, a

equacao (3.37) é assim reescrita, onde ¢ representa o indice de iteragao:

A0 = b, (3.38)

onde

b, = { Fu® + F0Y  +E50Y) +5 59=1 (3.39)

F21‘P§i+1) + FQQ(I)gi) +E21<D§i+1) +s2 59=2
Agora, faz-se a inversao da matriz A, (¢ = 1,2). O método usado para realizar

esta tarefa, é o Algoritmo de Thomas[I4]. Sao conhecidos uma ampla gama de

métodos que resolvem este tipo de problema [I3] 14]. Uma vez invertida a matriz
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A, (g =1,2), um processo iterativo é usado para calcular o fluxo, conforme observa-
se das equacgoes e . O método iterativo utilizado neste trabalho, inicia-se
com um valor arbitrario e conhecido de &;j‘(m e iteracoes sao realizadas até atingir
a convergencia, com um teste de convergencia, que garanta a solu¢ao do problema,

da seguinte forma:

n(z+1 &g

gy

MATy, g

<€¢ (340)

com €, da ordem de 107%.

3.5 Fluxo Médio por Regiao

Uma vez calculado o fluxo médio de néutrons por malha ¢y, pode-se obter os fluxos
médios em cada regiao, pois é este valor que comparece nos elementos da matriz
de deplecao. Entao, para obter o fluxo médio por regiao, fazem-se algumas mani-

pulacgoes matematicas que reunirao todas as malhas de uma regiao. Para isto, faz-se

uso da equagao (3.7)), ou seja,

. 1 nfm
Py (t) = —/ Pg(x,t))dx

Tngom = Tngm

ni,m

nfm CC'n+1

E / [E tl
xnf m l.nz m

N=ni m

'I’Lfm

> dnt) Ay, (3.41)

nlm
n= nlm

"L‘"f,m
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Capitulo 4
Programa de Calculo

Na implementacao de um método iterativo de calculo do fluxo de néutrons, utilizado
nos calculos de transmutacao dos nuclideos de AM, foram elaborados trés modulos
em linguagem FORTRAN. O primeiro, chamado ‘Problema de Fonte Fixa’, resolve
a equagao de difusao de néutrons com fonte externa. O segundo, chamado ‘Célculo
de Deplegao’. Neste modulo se realiza o procedimento do calculo das concentragoes
isotépicas. E, finalmente, o terceiro médulo, é ‘Problema de Autovalor’, este é
o encarregado de calcular o fator de multiplicacao efetivo. O programa principal
”Célculo de Transmutacao”, descreve o processo evolutivo que se encarregara de
calcular as concentragdes dos AM a cada intervalo de tempo. No programa, como

nos modulos, sao mostradas sub-routinas cujo nome definem suas fungoes.

4.1 Modbdulo Problema de Fonte Fixa

O médulo ”Problema de Fonte Fixa”é o encarregado de obter o fluxo de néutrons
para o calculo de transmutacao. Esse médulo utiliza o método do Algoritmo de
Thomas para inverter a matriz de discretizacao. Aqui faz-se uso de um Método
iterativo e um teste de convergéncia, para assim obter o fluxo de néutrons. Um

fluxograma descrevendo esse modulo é visto na figura [4.1]

4.2 Mobdulo Calculo de Deplecao

O moédulo ” Célculo de Deplegao”realiza o calculo das concentracoes isotépicas. Nesse
modulo se monta a matriz de deplecao, com os elementos calculados no primeiro
capitulo. Como se viu 14, eles dependem do fluxo médio de néutrons por regiao e
este fluxo médio por regiao foi calculado em uma sub-routina separada, que liga este
modulo com o moédulo anterior. Uma vez montada a matriz de deplecao, se calcula

a matriz de transicao, a qual se encarrega de encontrar as concentracoes isotopicas
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Inicializacdo
i=0

Fluxo de Néutrons Inicial

=10
4 4 \
Cilculo de b,
\ Y, (\l
n
p A4 . L
Algoritmo de Thomas L.
A, Pglitt) = b, i=i+l]
Teste de Convergéncia ndo

Equacao (3.40)

[ Fluxo de Néutrons ]
/)]

Figura 4.1: Fluxograma do problema de fonte fixa
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no instante de tempo seguinte, ver a figura 4.2

[ ©" (1) ]

A4
[ Calcula Matriz Deplegdo ]

Er

y
[ Calcula Matriz Transicdo ]

T = exp(E/"")

Concentragoes Isotopicas
N™(t.1)

y

<
Calcula Concentragoes Isotopicas
T.N"(t.) ;s My-t;— 14

A4

[ N"™(t)

Figura 4.2: Fluxograma do céalculo de deplecao

4.3 Programa Calculo de Transmutacao

Descritas as fungoes dos principais modulos, continua-se com a descrigao do pro-
grama principal calculo de transmutacao. Como o préprio nome do programa diz,
ele se encarregara do cédlculo de transmutacao dos AM. Essa tarefa é feita mediante
o recalculo, em cada instante de tempo, dos parametros nucleares, dos fluxos médios
por regiao e o calculo das mudangas nas concentracoes. Este programa é baseado
em um processo evolutivo, que iniciara com valores conhecidos das concentragoes,
do fluxo médio, e a leitura dos dados nucleares, e subsequentemente recalculara,
nas sub-routinas antes mencionada. Para se ter uma clara idéia do programa, ver a
figura O reator adotado nos calculos nao possui um mecanismo de bancos de
controle e é mantida uma fonte constante ao largo de todo intervalo de queima, além
de no processo de incineracao dos AM, serem criados materiais fissieis, tais como
is6topos do Plutonio. Portanto, tem que se ter um controle da subcriticalidade do

sistema para o qual é integrado o seguinte moédulo.
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Figura 4.3: Fluxograma do céalculo de transmutacao
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4.4 Mobdulo Problema de Autovalor

O modulo ‘Problema de Autovalor’ é utilizado s6 para conhecer a subcriticalidade do
reator. As interagoes externas sao encarregadas de encontrar o fator de multiplicacao
efetivo. E de grande importancia, neste caso, conhecer a evolugao do k.s¢ no tempo,
devido ao fato que o reator é alimentado por uma fonte fixa ao longo do tempo e,
por exemplo, Plutonio é produzido. Um fluxograma descrevendo esse médulo é visto
na figura [4.4l Repare que o fluxo de néutrons calculado nesse médulo nao é usado

para nenhum outro fim e que somente o calculo de ks é de interesse.

Inicializacdo
i=0

Fator de Multiplicagdo e
Fluxo de Néutrons iniciais
ke¥=1.0 ¢ ®=1.0

y
s A
§;=1/koyf"F &
L J
y
s A
Cilculo de b,
L J ~
T
v
s - 2 bl
Algoritmo de Thomas
A, Dgl*) = p
§ \ gl = b |
Y

ndo

| (kej_"f(iﬂ) - keﬂ(i)) /kef](iﬂ) | < Ckeff

Teste de Convergéncia
Equacdo (3.40)

S

Figura 4.4: Fluxograma do problema de autovalor
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No caso do Problema de Autovalor, b, é assim definido:

. {Sfl—i-ElQ(I)g) ,g:l

T Sf2 + E21q)gi+1) g = 2
Ccom 1
Sfg = W(Fglq)gl) + Fg2q)g))
eff

(4.1)

(4.2)

Observa-se que nesta dissertacao trabalha-se com uma fonte externa de intensidade

constante, além das reagdes de realimentacao (ou ‘feedback’). Estes dois fatores

farao o fator de multiplicacao, (k.sr) aumentar. E para verificar isto, um célculo

de k.sy, através de um ‘Problema de Autovalor’ ¢ feito. Por isso, que incluiu-se no

programa principal o médulo ‘Problema de Autovalor’.
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Capitulo 5

Analise de Resultados

Neste capitulo, mostramos o nicleo, que foi utilizado nos calculos, sua composigao,
suas dimensoes e as condi¢oes de contorno, como também os dados nucleares usados.
Além disso, s@o apresentados os resultados obtidos com o programa Célculo de

Transmutagao.

5.1 Apresentacao dos dados

Nesse estudo, trabalha-se com um modelo nuclear unidimensional, cujo ntucleo é
heterogéneo e composto de 9 regides, como pode-se ver na figura[5.1], foi utilizado. A
regiao do combustivel é formada por actinideos, a regiao de transmutacao é formada
pelos AM, e a regiao central contém a fonte externa de néutrons. Além disso, ha duas
regioes externas de refletores. As regioes antes mencionadas possuem as seguintes

dimensoes, respectivamente 40cm, 20cm, 10cm, e 20cm. A regiao do refletor consta

9=0 =0
[
-125 -105 -65 -45 505 45 65 105 125 X (cm)
Regido do refletor B Regizo de transmutagéo
. Regido do combustivel Regido da fonte externa

Figura 5.1: Esquema do modelo nuclear.

de dgua e material estructural (STRM) e os seus dados nucleares sdo mostrados na
tabela A regiao do combustivel consta inicialmente dos nuclideos U234, U235,
U238 e B10 (VQ), cujas concentragoes isotépicas iniciais estao na tabela . Tem-se
21 nuclideos (além do VQ que néo é contado na cadeia) que descrevem a cadeia de
decaimento transmutacao do Uranio, cujas constantes de decaimentos e secoes de

choques microscépicas, a serem usados no calculo, sao mostrados nas tabelas e

5.4l

28



Tabela 5.1: Dados Nucleares do Refletor

1—2

) Concentragao o, Ocq Otrg
Material (atomos/barn.cm) (barn) & (barn) (barn)
, 1| 0,118614E-01 | 0,182095E 102
Agua | O,I33452E-01 1 O LISASTEFOL | o 1 3704855400 | 0.602970E+02
1| 0,271398E-03
STRM 0.100000E+01 0,196343E-03 2| 0,103122E-02

Tabela 5.2: Concentracao inicial dos actinideos na regiao do combustivel.

Nuclideo | Tndice Concentragao Inicial
(atomos/barn.cm)
U234 1 0,126020E-05
U235 2 0,152537E-03
U238 4 0,702007E-02
B10 22 0,147846E-04

Tabela 5.3: Dados Nucleares dos nuclideos.

) . A ON2n o.7?
Nuclideo | Indice (3_1 ) ( bm”n) (barn)

U234 1 - - 0,239508E-02
U235 2 - - 0,313969E-02
U236 3 - 3,1846659E-03 | 0,193505E-02
U238 4 - 6,1297184E-03 | 0,206684E-02
Np237 5 - - -
Pu238 6 0,2503E-09 - 0,338794E-02
Np239 7 0,3408E-05 - -
Pu239 8 - - 0,247503E-02
Pu240 9 - - 0,653193E-03
Pu241 10 0,1494E-08 - 0,262850E-02
Am?241 11 - - 0,378865E-02
A242m 12 0,1445E-09 - 0,267449E-02
Am242 13 0,1203E-04 - -
Pu242 14 - - 0,152298E-02
Am?243 15 - - -
Cm?242 16 0,4925E-07 - 0,228482E-02
Cm244 17 0,1213E-08 - -

1135 18 0,2913E-04 - -
Xel3s 19 0,2118E-04 - -
Pm149 20 0,3627E-05 - -
Sm149 21 - - -

B10 22 - - 0,953950E-02
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Tabela 5.4: Secoes de choque microscépicas.

Cadeia

o3

VO'fg

(barn)

Otg
(barn)

Ocqg

(barn)

Wy

(Joule)

0,148682E+01
0,514448E-+00

0,566605E+00
0,218728E-+00

0,184693E+02
0,490885E+02

3,2587700E-11
3,2587700E-11

0,207452E+02
0,663055E+03

0,847703E+01
0,272112E+03

0,379149E4-01
0,466859E+02

3,2587700E-11
3,2464399E-11

0,883709E4-00
0,5667860E-01

0,346561E+00
0,2446200E-01

0,877102E4-01
0,263981E4-01

3,2864898E-11
3,2587700E-11

0,323430E4-00
0,3363230E-04

0,116086E+00
0,1349560E-04

0,815563E+00
0,137578E4-01

3,3476801E-11
3,2587700E-11

0,172221E+01
0,2453220E-01

0,582883E+00
0,9307270E-02

0,169043E4-02
0,135725E4-03

3 2671001E-11
3,2587700E-11

0,526204E+01
0,192291E+02

0,172715E+01
0,664218E+01

0,484273E4-01
0,218858E+03

0,000E+00
0,000E+00

0,267070E4-02
0,208987E+-04

0,923134E4-01
0,728951E+03

0,544562E4-01
0,404398E+03

3,4005500E-11
3,3874199E-11

0,208910E+01
0,110680E-+00

0,676660E+00
0,3948630E-01

0,226074E+03
0,181564E+03

3,3837301E-11
3,2587700E-11

10

0,493534E4-02
0,212782E+-04

0,167068E+02
0,722447E4-03

0,524341E+01
0,253379E+03

3 4345200E-11
3,4194599E-11

11

0,263524E+01
0,109557E+02

0,758288E+-00
0,338266E+-01

0,271720E+02
0,607092E+03

3,2587700E-11
3,2587700E-11

12

0,158107E+4-03
0,149678E+-05

0.483433E+02
0.458573E+-04

0,690154E4-01
0,942812E4-03

3,2587700E-11
3,2587700E-11

13

14

0,154724E4-01
0,1485910E-02

0,491756E+00
0,5287930E-03

0,370922E4-02
0,103677E+02

3,4524598E-11
3,2587700E-11

15

0,177188E+-01
0.155137E+4-00

0,496144E4-00
0,4740130E-01

0,509104E4-02
0,438253E+02

3,2587700E-11
3,2587700E-11

16

0,157539E+-01
0.499975E4-01

0,402363E+00
0,145342E4-01

0,369541E4-01
0,814242E4-01

3,2587700E-11
3,2587700E-11

17

0,364166E+-01
0.986619E4-00

0,972437E+00
0,285150E+00

0.133482E+02
0,523725E4-01

3.2587700E-11
3.2587700E-11

18

19

0,111639E+03

20

0,153220E+07

21

0,953017E+02
0,480351E+05

22

O DN FIDN NN RN RN DN NN RN RPN DN DN DN PRI RN DN DN RN RN =N =N -

0,436439E+02
0,104512E+04

0,9539500E-02
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A tabela mostra a fracao da fissao de um actinideo para produzir um PF, cujos

valores sao utilizados no calculo de deplecao dos PF.

Tabela 5.5: Rendimentos
Nuclideo | 1135 | Xel35 | Pm149
U234 - - -
U235 0,0630 | 0,0024 | 0,0107
U236 0,0563 | 0,0016 | 0,0137
U238 0,0683 | 0,0003 | 0,0161
Np237 | 0,0666 | 0,0088 | 0,0127
Pu238 - - -
Np239 - - -
Pu239 | 0,0645 | 0,0115 | 0,0124
Pu240 | 0,0675 | 0,0070 | 0,0137
Pu241 | 0,0707 | 0,0023 | 0,0152
Am241 - - -
Am242m - - -
Am242 -
Pu242 | 0,0690 | 0,0026 | 0,0162
Am?243 - - -
Cm242 - - -
Cm?244 - - -

Na regiao de transmutacao estao os nuclideos Np237, Am241, Am242m, Am242,
Am243, Cm242 e Cm244, cujas concentracoes isotOpicas iniciais sao apresentadas

na tabela 5.6l Deve ser notado que os indices na cadeia de deple¢gao dos AM nao

Tabela 5.6: Concentracao inicial dos AM na regiao de transmutagao.

Nuclideo | Tudice Concentragao Inicial
(atomos/barn.cm)

Np237 5 1,390E-06
Am241 9 8,775E-08

Am242m 10 1,112E-09
Am242 11 3,041E-10
Am243 13 2,041E-07
Cm?242 14 3,338E-08
Cm244 15 3,534E-08

sao os mesmos que os indices na cadeia de deplecao dos Actinideos. Isto é devido a
que, como ja foi dito no capitulo 2, embora tenha-se tomado a mesma cadeia para
ambos, na cadeia de deplecao dos AM foram excluidos os nuclideos U238 e Pu239.
Na regido da fonte externa se encontra, além da fonte, material estrutural (STRM).

Esta fonte emite néutrons com uma intensidade de 107! neutrons/cm?.s e para as
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malhas pertencentes a regiao da fonte tem-se que

. { 107! /Tamanho da regiao ;g =1
5
g

0 g =2

O modulo ‘Problema de Fonte Fixa’ que é o encarregado de resolver a equacao de

difusao de néutrons com fonte externa considera dois grupos de energia com y;=1.0

e x2=0.0. O teste de convergéncia para o fluxo de néutrons (nas iteragoes internas),

foi:

‘g(iH) _ (Eg(i)
qgg(i)

onde 7 é representa o indice de iteracao e a tolerancia, para o teste de convergéncia,

maty, g <€&j (5.1)

foi de €4=107%. O intervalo de queima foi considerado de 300 dias e divido em 22

intervalos de tempo que sdo apresentados na tabela [5.7]

Tabela 5.7: Intervalos de tempo de queima.

] Intervalo de tempo ] Intervalo de tempo
(dias) (dias)
1 3 12 20
2 3 13 10
3 14 14 10
4 20 15 10
5 20 16 10
6 20 17 10
7 20 18 10
8 20 19 10
9 20 20 10
10 20 21 10
11 20 22 10

5.2 Resultados obtidos com o Programa Calculo

de Transmutacao

Os resultados obtidos com o programa ‘Célculo de Transmutacao’ sao mostrados na
tabela [5.8] a qual lista a concentracao residual dos AM, apds serem irradiados no

reator por 300 dias e o percentual de transmutagao, obtido da seguinte forma:

Concentragao Residual

Concentragao Inicial

) x100%  (5.2)

Percentual de Transmutacao = (1 —
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Pode-se observar que, depois de 300 dias, os percentuais de transmutacoes do Np237,
Am241, Am242, Am243, Cm242 e Cm244, sao de 0,19%, 0,83%, 99.3%, 0,10%,

70,9% e 2,49% respectivamente. Estes percentuais mostram o quanto desaparece

destes nuclideos. Mas para o nuclideo Am242m o percentual foi negativo, indicando

que a concentragao deste nuclideo cresceu.

Tabela 5.8: Percentuais de transmutagao dos AM depois de 300 dias de exposi¢ao

no reator.
AM Concentragao Inicial | Concentracao Residual Percentual de Transmutacio
(atomos/b.cm) (atomos/b.cm)
Np237 1,390E-06 1,38725E-06 0,19%
Am241 8,775E-08 8,70233E-08 0,83%
Am242m 1,112E-09 1,17626E-09 -5,78%
Am242 3,041E-10 2,16087E-12 99,3%
Am243 2,041E-07 2,03886E-07 0,10%
Cm242 3,338E-08 9,68585E-09 70,9%
Cm244 3,534E-08 3,44614E-08 2,49%

Na figura é mostrada a evolucao no tempo da concentracao do Np237. Ja na
figura é mostrada a evolucao das concentracoes do Am241, Am242m e Am242.
A figura mostra a evolugao das concentragoes do Am243, Cm242 e Cm244 com

o tempo.

Concentragéo (atomos/b.cm) xE-06

1,3900

1,3895 +

1,3890

1,3885 o

1,3880

1,3875

1,3870 ;

(a) Para Np237

T T T
150 200

T
300

Tempo ( Dias)

Figura 5.2: Evolugao do Np237 (a).
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(b) Para Am241
8,78
8,77 .
8,76 *
8,75 *
8,74 e
8,73

8,72 *
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[
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2,54
2,0
154
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0,5 1
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*
0,0 1 e 0 0 0 0 0 0 0 @ 0d0eeORRRe
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Figura 5.3: Evolu¢ao do Am241 (b), Am242m (c) e Am242 (d),
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(e) Para Am243
2,0415 —

20410 1wy
1 .
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1,5

Concentragdo (atomos/b.cm) xE-08

*
*
1,0 ®e0

T T T T
0 50 100 150 200 250 300

Tempo ( Dias)
(9) Para Cm244
3,54 1
3,52
3,50
3,48

3,46

Concentragdo (atomos/b.cm) xE-08

3,44

T T T T T T T T T 1
0 50 100 150 200 250 300

Tempo ( Dias)

Figura 5.4: Evolucao do Am243 (e), Cm242 (f) e Cm244 (g).
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Na tabela [5.9] sao mostrados os resultados obtidos com o programa ‘Célculo de

Transmutacgao’, para 300 dias de exposic¢ao.

Tabela 5.9: Concentracao Residual depois de 300 dias de exposicao.

Nuclideo | Concentragao Inicial Interna Externa Trgggﬁgtggéo
U234 0,126020E-05 1,25994E-06 | 1,25867E-06 | 1,03846E-10
U235 0,152537E-03 1,52513E-04 | 1,52399E-04 | 3,23293E-14
U236 - 1,51451E-08 | 8,55105E-08 | 5,64850E-18
U238 0,702007E-02 7,02001E-03 | 7,01970E-03 -

Np237 1,390E-06 2,86253E-10 | 1,80652E-09 | 1,38725E-06
Pu238 - 4,67780E-14 | 1,68444E-12 | 2,70589E-08
Np239 - 6,33042E-10 | 3,79032E-09 -
Pu239 - 5,27095E-08 | 3,17330E-07 | 4,75665E-11
Pu240 - 1,76726E-11 | 5,81767E-10 | 1,09462E-09
Pu241 - 1,03380E-14 | 2,08883E-12 | 2,61628E-12
Am241 8,775E-08 9,64006E-17 | 1,95563E-14 | 8,70233E-08
Am242m 1,112E-09 2,54569E-21 | 2.86742E-18 | 1,17626E-09
Am242 3,041E-10 3,23771E-22 | 3,63134E-19 | 2,16087E-12
Pu242 - 1,12303E-18 | 1,24945E-15 | 1,64044E-10
Am243 2,041E-07 6,54627TE-25 | 4,02294E-21 | 2,03886E-07
Cm242 3,338E-08 1,31797E-20 | 1,48559E-17 | 9,68585E-09
Cm244 3,534E-08 3,79073E-29 | 1,42670E-24 | 3,44614E-08
1135 - 1,50021E-12 | 9,14982E-12 | 1,14949E-15
Xel35 - 2,09796E-12 | 1,25465E-11 | 1,72346E-15
Pm149 - 2,44013E-12 | 1,48326E-11 | 1,76054E-15
Sm149 - 2,08406E-10 | 1,08445E-09 | 1,16079E-13

Nesta tabela, além das concentracoes iniciais estao, também, as regides do com-
bustivel (interna e externa, ou seja, regides que estao mais préxima e mais longe,
respectivamente, da fonte externa, vide figura e na regiao de transmutagao.
Pode-se notar a criacao dos isotopos de Plutonio e Uranio na regiao de transmutacao.
Estes materiais fisseis aparecem gracgas ao decaimento « e reagao N2n, que represen-
tam as reacoes de " feedback” exibidas na cadeia de deple¢ao dos Actinideos, conforme
pode-se ver na figura [2.3] Também constam nesta tabela as concentragoes dos PF
produzidos a partir dos Actinideos. Estes PF sao nuclideos de curta vida e de baixa
radiotoxicidade que podem, portanto, ser armazenados em repositorios geolégicos.

O crescimento tanto do k.fy quanto da poténcia do reator esta ligado ao fato que
o decaimento @ de Am242, Cm242 e Cm244 levam a Pu240, Pu242 e Pu238, res-
pectivamente. Este tiltimo, também por decaimento «, leva a U234, gerando, deste
modo mais Uranio e Plutonio. As figuras[5.5| e [5.6] mostram isto. Além disso, deve
ser observado que o reator adotado nos calculos nao possui um mecanismo de ban-

cos de barras de controle. E a fonte também é mantida constante ao largo de todo
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intervalo de queima, que foi de 300 dias, implicando, entao no crescimento tanto do

kers quanto da poténcia.

0,9715 4
0,9710
0,9705 4
0,9700
t -
(*]
X 0,9695 -
0,9690
0,9685 +
0,9680 T T T T T T T T T T T T T
0 50 100 150 200 250 300
Tempo (Dias)
Figura 5.5: Evolucao do k.s¢ com o tempo.
5,6 5
5,5
S 544
b3
©
(8]
$ 534
°
o
5,2
51 T T T T T T T T T T T T T
0 50 100 150 200 250 300

Tempo (Dias)

Figura 5.6: Evolucao da poténcia com o tempo.

A tabela (5.10) apresenta como ¢é modificado o valor de k.s; conforme as concen-
tragoes dos AM estao sendo variadas.

Tabela 5.10: Variagao do k.

Combustivel | Combustivel AM AM AM AM
(sem VQ) (com VQ) | 0,0243% | 0,243% | 2,43% 4.86%
1,17939 0,96936 0,96870 | 0.96412 | 0.95115 | 0.94711
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Na tabela sao mostrados os fatores de multiplicacao efetivos, obtidos com o
moédulo ‘Problema de Autovalor’, para diferentes carregamentos do ntcleo. Na pri-
meira coluna tem-se o k.ss para a regiao de combustivel sem VQ e a regiao de
transmutacao contendo apenas dgua e material estrutural. Neste caso, verifica-se
que o reator é super-critico. Ja na segunda coluna tem-se o k.s¢ para a regiao de
combustivel agora com V(Q e a regiao de transmutagao mantida sem os AM. Da ter-
ceira até a sexta colunas, sao mostrados os fatores de multiplicagao para a regiao do
combustivel com VQ e a regiao de transmutagao agora contendo AM. Os percentu-
ais que ali aparecem foram obtidos através da razao entre a soma das concentragoes
dos AM e a soma das concentracoes dos nuclideos numa das regides do combustivel.
Verifica-se que a medida que se aumenta a quantidade de AM, o ks torna-se cada
vez menor, ou seja, os AM comportam-se como se fossem VQ [I5]. Neste trabalho,
os resultados apresentados na tabela e foram trabalhados com a razao entre a
soma das concentracoes dos AM e a soma das concentracoes dos nuclideos na regiao
do combustivel igual a 0,0243%
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Capitulo 6
Conclusoes

O desenvolvimento desta dissertagao teve como tema principal o calculo de trans-
mutacao de Actinideos Menores em reatores avancados de tipo ADS. Para isto,
implementou-se um programa principal chamado ‘Calculo de Transmutacao’ que
¢ caracterizado por ser um processo evolutivo. Em primeiro lugar, o intervalo de
queima que foi tomado consistiu de 300 dias, que por sua vez, foi dividido em 22
intervalos de tempo de queima. Com isto teve-se um médulo que desenvolveu uma
parte temporal e um outro modulo que desenvolveu a parte espacial. O primeiro
moédulo chamado ‘Calculo de Deplecao’ encarregou-se de resolver as equacoes de de-
plecao em cada instante de tempo, ou seja, calcula as concentracoes dos nuclideos.
O segundo modulo, chamado ‘Problema de Fonte Fixa’, foi responsavel por resolver
a equagao de difus@o de néutrons com fonte externa, ou seja, calcula o fluxo de
néutrons em um reator subcritico.

Desenvolvido o programa, foram obtidos os percentuais de transmutacao dos AM,
onde os nuclideos do Np237, 0o Am241, o Am242, o Am243, o0 Cm242 e o Cm244 re-
duzem suas concentracoes, e 0 Am242m é o tinico nuclideo que aumenta sua concen-
tracao. Entao o programa calculou a transmutacao de boa quantidade de nuclideos
de AM. Embora pareca pouca, essa quantidade é significativa pois a transmutagao
destes AM de longa vida de alto nivel radiativo elimina um perigo radiativo a longo
prazo ao transforma-lo por um outro nuclideo de curto prazo. Além disso, sao pro-
duzidos Produtos de Fissao, que sao nuclideos estaveis que nao representam perigo
radiolégico e que poderiam ser finalmente armazenados em repositorios geoldgicos.
Assim mesmo, observou-se que tanto o fator de multiplicacao efetivo quanto a
poténcia vao aumentando na evolucao do tempo, isto porque os AM estao sendo
transmutados e consequentemente materiais fisseis estao sendo criados (is6topos de
Plutonio, Pu240, Pu242, Pu238 este iltimo, também por decaimento « levara a
criagao de U234, gerando, deste modo mais Uranio e Plutonio) devido as reagoes de
"feedback”e a permanente incineracao com uma fonte constante ao longo de todo

intervalo de queima, conduzindo ao incremento do fator de multiplicacao e geragao
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de potencia.

Adicionalmente, foi visto que nesta dissertacao trabalhou-se com a razao entre a
soma das concentracoes dos AM e a soma das concentracoes dos nuclideos na regiao
do combustivel igual a 0,0243%. Ainda foi visto como é modificado o fator de mul-
tiplicacao efetivo a medida que iam variando as concentragoes dos AM, isto com
a finalidade de observar o comportamento da subcriticalidade. Reparou-se que ao
aumentar-se as concentracoes dos AM no reator se reduzia o fator de multiplicacgao,
assim concluiu-se que os AM poderiam atuar como materiais absorvedores, ou seja,
VQ. Finalmente, nosso trabalho pode ser melhorado realizando um calculo de trans-
mutacao mais realista aplicado para uma geometria cilindrica ou anular, tipica das
configuragoes dos reatores avancados de tipo ADS. Este sera nosso préximo trabalho

de pesquisa.
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