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Resumo:

As equacoes de Bateman sao um conjunto de equagdes ordindrias de 1%. ordem
acopladas que descrevem a cadeia de decaimento e de transmutagdo de
nuclideos durante e apds a irradiacdo em um reator. E podem ser descritas
resumidamente como:

IN _ AN

dt
onde, N € o vetor das concentracoes de nuclideos e A uma matriz dos
coeficientes que descrevem a cadeia. Usualmente a solu¢do destas equacoes
envolve o método de exponencial de matriz, e do ponto de vista numérico

obter a solu¢do ndo é tao simples quanto parece.



LINTRODUCAO

Os atuais Reatores Térmicos Comerciais (LWR, CANDU) operam utilizando um
ciclo de combustivel aberto (“once trough fuel cycle”), armazenando o combustivel
queimado em instalacdes interinas (“interim storage”), e estdo gerando um enorme actimulo
(“stockpiles”) de residuos radioativos de alta atividade, principalmente elementos
transuranicos( TRU), ou Actinideos Menores(MA), tais como Pu, Am, Np,etc), e produtos
de fissdo de meia vida (“ Long Lived Fission Fragments-LLFF”), tais como o Tc-99,1-

129. Assim o inventdrio tipico de um PWR de 1000MW, é como ilustrado abaixo.

Nuclidio | Kg/ano  Meia vida(anos) ATOMOS(10”7)
¥py 4.52 88 1.13
2Py 166.0  2.4x10* 41.6
240py 76.7 6.6x10° 19.2
2py 25.4 14.4 6.4
2Hpy 15.5 3.8x10° 3.9
'Np 14.5 2.1x10° 3.66
2 Am 16.6 432 4.13
Am 2.99 7.4x10° 0.73
Cm 0.011 285

2Cm 0.58 18.1 0.13

TRU de um PWR depois de 10 anos de decaimento da retirada do combustivel que oerou a 3.0 GW(ANGRA
II) com uma queima de 33000 MWD/TON U requerendo a remog¢do de 33 MTU combustivel queimado por
ano

Nuclideo | Meia Vida( anos) PWR(atomos/anox10?)
Se 6.5x10* 0.13
85K () 10.7 0.28
208 r(*) 28.8 9.0
Bzr 1.5x10° 15
PTe 2.1x10° 15
107pg 6.5x10° 4.1
12681 1x10° 0.46
1291 1.6X107 2.7
135Cs 3x10° 4.2
Bcse+) |30 14
Blgme+) (90 0.16
LLFF

(*) Nao € necessdrio Transmutacio

O acumulo destes residuos ird requerer a construg¢do de repositérios geoldgicos com
capacidade de estocar estes residuos milhares de anos, além das preocupacdes com
proliferacdo, devido principalmente os isétopos de Pu. Assim, a quantidade projetada para
2010 de todos reatores nucleares de poténcia em operagdo no mundo (400 GW,) é de
~300.000 tons de combustivel queimado, com ~3000 tons de isétopos de Pu, 260 tons de
MA, e 400 tons de LLFF.1, 2, 3, 4,/



Esta situacdo tem sido um argumento para que a Energia Nuclear ndo seja mais
utilizada, e que muitos paises ndo introduzam ou expandam seus parques atuais. Para
superar este paradigma, as proximas geracdes de reatores nucleares estdo considerando
conceitos os quais acoplados com um ciclo de combustivel fechado (reprocessamento ou
particdo), tendo como critério reduzir os requisitos nos repositérios e nao proliferacdo. O
conceito de Particdo e Transmutagdo (P&T) € a separacdo dos TRU e LLFF do combustivel
queimado e a incineracdo destes em um reator queimador dedicado, e tem levado que
varios paises dediquem um grande esforco em P&D neste tema, além de novas iniciativas
internacionais para o desenvolvimento de novos conceitos tais como a dos EUA,
«

denominada

denominada INternational PROject(INPRO).

Generation IV”, e da Agéncia Internacional de Energia AtOmica,

Transmutacdo € mais favordvel em Sistemas que operam com néutrons rapidos,
devido que a secdo de choque de fissdo € maior que a de captura para os TRU nestes
sistemas (espectro rapido), e portanto os TRU ao preferencialmente sofrerem fissdo
transmutam em produtos de fissdo de meia vida curta (os chamados residuos de baixa e
média-LLW). Apesar dos atuais reatores rapidos serem adequados para transmutagao,
devido a limitagdes impostas pela Fisica destes reatores, a quantidade de TRU que pode ser
transmutada nestes sistemas € limitada. Por outro lado, sistemas inovadores que utilizam
uma fonte de néutrons ultra-rdpidos, oriundos de uma reacdo nuclear denominada
“spallation”, em um reator subcritico contendo uma mistura de TRU com material fissil
(Uranio), os denominados “Accelerators Driven Systems-ADS”, t€ém sido considerados
como possiveis reatores queimadores de residuos dedicados, principalmente num ciclo de
combustivel denominado “double strata” (vide figura). Além desta vantagem, operando no
modo subcritico, oferece uma seguranga intrinseca relacionada com acidentes de
criticalidade e por possuir um excesso de néutrons maior do que num reator rapido pode
regenerar e ser utilizado nos ciclos U/Th, U/Pu. Todas estas caracteristicas inovadoras tém
motivado um grande esforco internacional em P&D, sendo que trabalhos relatando o
Estado da Arte tém sido recentemente publicados na literatura/5,7,8,9/.

No IPEN atividades de pesquisa em ADS tem sido realizadas, em conceitos
alternativos e em simulagdes da Fisica de Reatores destes sistemas/4,5,6/. E dentro deste

contexto que se enquadra o trabalho, onde também participam do grupo de pesquisa a



estudante de doutorado e engenheira nuclear Sara Tania Mongelli e o Dr. Sérgio Anéfalos

(IFUSP) que também participa de uma cooperacdo entre um grupo do IFUSP e do CBPF

que desenvolveram um cddigo que descreve a reacdo intra-nuclear de spallation, o CRISP.

A tese da Sara consiste em estabelecer uma rotina de cdlculo da maioria dos aspectos

relevantes de um ADS.

/E'\ Estocagem
nergia
Processamento &
Conversao, R
Alimentacao Enriquecimento, | keator
U ou Th Nat. > Fabricagﬁo » Térmico > Reprocessar? P —
LWR
'y L l Sim
\\ | Reprocessamento
N v Aquoso Rejeito
Energia </ Reat.or ) ! l
Que}ma or ™ Particdo Reator
<~ Dedicado Piro < Répido
»| (Transmutagdo) L. P
Acelerador ADS < quimica » Regenerador B X
i Fabricacdo (Na, Pb, He) | =nreld
Segundo rejeitos

Estrato

Figura 1: Ciclo do Combustivel Duplo Estrato

Primeiro
Estrato




2. METODOS

O principal objetivo do trabalho é implementar uma rotina, utilizando um software como o
MatLab, que seja uma ferramenta em célculos de transmutacdo, ciclos de combustiveis e
fluxo de massa e que possa ser utilizado de forma eficiente em cédlculos mais complexos da
Fisica dos Reatores, como os que serdao implementados por Sara T. Mongelli.

Entdo para atingir os objetivos propostos os seguintes passos foram seguidos:

1. Montar as cadeias de decaimento para os TRU para os ciclos U/Pu e U/Th

2. Obter dados nucleares e de decaimento radioativo em um grupo de energia em
espectros rapidos tipicos de ADS.

3. Montar as equagdes de decaimento/ Producdo, que de uma maneira simplificada devera
ter a forma:

ANO _ p_p. 1
. (P-D)-N(t). (1)

com, N o vetor contendo as densidades atdbmicas dos TRU e material fissil ou fértil
iniciais(U,Th); P e D matrizes contendo os elementos que levam a producgdo/destrui¢ao(
fissdo, decaimento radioativo, reagdes nucleares). As condi¢des iniciais Ny deverdo
considerar TRU vindos da parti¢do, e material fissil inicial. Considerando a matriz (P-D)
constante, formalmente obtemos a solu¢do/12/:
N() =N, -e"™". (2
4. Obter solugdes numéricas com um software tal como o MatLab e comparar os
resultados com o cédigo ORIGEN 2.(em andamento).
5. Simular alguns possiveis ciclos de combustivel e calcular possiveis fluxos de massas
nestes ciclos. (em andamento, xxii Reunido de Trabalho Fisica Nuclear)
Além disso foi estudado os seis primeiros capitulos de J.R Lamarsh, “Introduction To
Nuclear Engineering”. E foi feito alguns resumos de relatérios técnicos da Agéncia
Internacional de Energia Nuclear, principalmente sobre a utilizacdo de Tério, que serdo
anexados.
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3. RESOLUCAO DAS EQUACOES DIFERENCIAIS

As equagdes de Bateman t€m solucdo dada pela equagdo (1). Usualmente a solu¢do é computada como
uma expansdo em séries de poténcias da exponencial de matriz, porém isto envolve sucessivas
multiplicacdes de matrizes da ordem de 50x50 e esparsas, cujos elementos podem diferir de muitas
ordens de grandezas. Isto pode acarretar erros de arredondamento e numa solu¢do numérica que para
grandes intervalos de tempos produzam resultados cujos erros crescem exponencialmente com o
tempo. Estas dificuldades estdo expostas no artigo ‘“Nineteen Dubious Ways to Compute the
Exponential of a Matrix, Tweny-Five Years Later”, de C. Moler & C. V. Loan, SIAM Review, Vol. 45,
No. I, pp. 3-49. Alguns dos métodos propostos pelo artigo foram testados e o que se mostrou mais
eficiente, pelo mesmo na questdo do tempo-de-mdaquina foi a rotina expm do MatLab.

Utilizando os dados nucleares da cadeia e supondo uma concentracao inicial em atomos de 0,9 de #2Th
e 0,1 de By somente, apds a irradiacdo de 5 anos, com um burn up de 150 GW dia/ton, o que
corresponde 2 um fluxo de 5,0'10° néutrons/cm®s obtemos o seguinte grifico para as concentracdes em

func¢do do tempo.
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Estes dados estdo grosseiramente de acordo com os resultados reportados por C. Rubbia, porém aqui
considerou-se por simplicidade que as secgdes de choque de captura e fissdo, que dependem do
espectro de néutrons, ndo variassem com o tempo, o que obviamente ndo é verdade pois o espectro

depende da composi¢do do reator.



4. Conclusao

Os préximos passos desse projeto sao:

1) Validar o cédigo através de softwares comerciais reconhecidos, como o Origen.
2) Utiliza-lo para fazer comparagdes de radiotoxidade em reatores com combustivel de U e de

U/Th, principalmente no caso brasileiro, haja visto que o Brasil € a maior reserva de Toério

do mundo.
3) Simular a queima de transuranicos em ADS.
4) Aprender a gerar as sec¢des de choque efetivas, dada uma configuracao de certo reator.
5) Sofisticar a rotina e acopla-14 a metodologia de calculo mais completa.

Este é um trabalho longo que t€ém previsdo de durar mais um ano € meio como inicia¢do cientifica

(bolsa Fapesp) e pode se estender pela pos-graduacgio.
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