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Resumo:

Foi desenvolvida uma nova metodologia para a medicao e determinacdo dos radionuclideos na agua do
reator Argonauta que € analisada periodicamente para verificar a integridade das placas dos elementos
combustiveis. Foram determinadas pela primeira vez, as atividades dos radionuclideos Kr-89, Xe-137,
Xe-138 e Cs-138 que sdo de meia vida curta. Inicialmente, realizou-se um estudo de possiveis
interferéncias para selecionar os raios gamas mais apropriados nas determinagdes dos nuclideos
normalmente encontrados na agua do reator e medidos pela técnica de espectrometria gama. Constatou-
se que as contagens muito longas efetuadas no passado estavam comprometendo as analises ja que
havia perda dos gases nobres durante as contagens. Recomenda-se, no lugar de realizar a coleta mensal
(em operacdes com tempos superiores de 120 minutos e de 340 W), realizar o levantamento radiométrico
do tanque de dreno em toda operacao do reator e quando houver uma anormalidade coletar a 4gua para
realizar as medi¢cBes por espectrometria gama usando um detector de alta resolucdo de germéanio
hiperpuro.

Abstract:

A new methodology has been developed for measuring and determining radionuclides in an Argonauta’s
water reactor that is routinely performed to verify the integrity of fuel elements. For the first time, activities
of short-lived radionuclides: Kr-89, Xe-137, Xe-138 and Cs-138 were determined. After a carefully study of
possible interferences through gamma ray spectrometry of fission products, commonly found in water
reactors, the best gamma rays were selected. It was also found that long counts made in the past were
incorrect, due to losses of noble gases by diffusion during the counting. It is recommended that instead of
a monthly collection of water for analysis (in reactor operations with 340 W with more than 120 minutes) to
carry out a radiometric survey of the water tank after every operation and, when the level of radioactivity is
higher, a water sample be taken and an investigation should be performed with a gamma-ray spectrometry
using high resolution germanium detector (HPGe).
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1. Introducao

O Argonauta foi o primeiro reator construido no Brasil por empresa nacional. Seu
nome é oriundo do projeto desenvolvido no Laboratério Nacional de Argonne dos
Estados Unidos. O reator Argonauta opera desde 1965 e é licenciado para operar
continuamente a uma poténcia de 500 Watts ou a 1kW por uma hora. Entretanto,
atualmente a poténcia maxima freqientemente utilizada é de 340 Watts. O reator
utiliza U-235 a 20% na forma de 6xido (U3Osg), e a configuracdo atual do nucleo é
composta por 8 elementos combustiveis, sendo 4 elementos constituidos por 17
placas com 21 gramas, 2 elementos com 11 placas e mais 6 placas com 10
gramas e por ultimo 2 elementos combustiveis com 7 placas com 10 gramas de
oxido de uranio.

Entre as varetas ou placas circula agua deionizada, que tem funcdo de
refrigeracdo do ndcleo e como moderador de néutrons. Rotineiramente, para
verificar a integridade dos elementos combustiveis, sdo realizadas medidas da
radioatividade dessa &agua, pois na eventualidade de ocorrer uma fissura ou
rompimento de uma vareta havera presenca de produtos de fissao.

O presente relatério apresenta os resultados de andlises anteriores e apos
algumas avaliacbes e consideracfes dos resultados experimentais obtidos,
propde-se uma nova metodologia, tanto para a realizagdo das medi¢cdes como
para as determinacfes dos radionuclideos presentes na agua do reator, que
normalmente sdo gases nobres radioativos de xendnio e criptonio e seus
descendentes.

2. Historico das analises realizadas

Nos arquivos da Divisdo de Reatores (DIRE) o primeiro relatorio da Secédo de
Protecdo Radioldgica (SEPRAD), sobre as andlises da agua do reator Argonauta,
data de 18/09/1984. Jesse J.G. Silva fornece as atividades dos radionuclideos
medidos por 16 horas, em um litro da 4gua do reator, num detector de Ge(Li). Os
radionuclideos encontrados foram: Kr-85m, Kr-87, Kr-88 e Xe-135 cujas atividades
corrigidas para o fim da operacéo do reator foram de 0,77 pCi/cm?®, 8,10 pCi/cm?,
2,10 pCilcm® e 0,98 pCi/cm® respectivamente. Também foram encontrados os
radionuclideos Rb-88 e Cs-138, filhos respectivamente do Kr-88 e Xe-138, que
nao foram quantificados.

De acordo com os registros, a maioria das andlises eram efetuadas apoés
operagbes a 170 Watts com duracdo igual ou superior a uma hora. A titulo de
ilustracdo citam-se a seguir alguns resultados das analises, com as atividades
corrigidas para o final da operacéo, em Bg/m?®. No relatério de 8/02/1985, relativo
as operacdoes do més de janeiro, consta que além dos nuclideos normalmente
detectados nas aguas do reator houve a presenca de quantidades pequenas de I-
133 e 1-134. Na operacao do dia 30/01/85 reporta-se as atividades, do 1-135
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(3,7x10%, além das dos nuclideos normalmente encontrados. O Xe-133, também
relatado, ndo foi quantificado por falta do fator de eficiéncia para a energia gama
de 81 keV. O relatorio da operacdo No. 2915 mostra a presenca de 1-133, 1-134 e
[-135, além de outros nuclideos normalmente quantificados.

Os radionuclideos e respectivas atividades relativos a operacdo No. 2965, de
Janeiro de 1987, quando o reator operou a 170 W, sao:

Kr-85m 1,0x10°
Kr-88 3.1x10°
Kr-87 2,3x10°
Xe-138 7,2x10°
Xe-135 tragos

Ar-41 2,1x10*
1-134 5,7x10*

Na operacao 2967 a 850 W em 23/01/1987, de duracédo em torno de 1 h, os
resultados foram:

Kr-85m 7,8x10°
Kr-88 3,2x10°
Kr-87 4,0x10°
Xe-138 1,2x10°
Xe-135 9,7x10*
Ar-41 1,4x10°

Em 06/12/1989, na operacédo do reator a 170 W por 1 h e 40 min, as atividades
obtidas foram:

Kr-85m 1,0x10°
Kr-88 4,5x10*
Kr-87 6,3x10"
Xe-138 3,6x10*
Ar-41 1,6x10°

Os relatorios apontam a presenca de tracos de Rb-88 e Cs-138 como produtos de
decaimento.

Na década de noventa, os relatorios apresentados pelo Servigco de Radioprotecdo
a DIRE, néo especificam o sistema de medicdo utilizado nas analises da agua do
reator; entretanto o numero de nuclideos reportados, indica a utilizacdo de um
detector de cintilacdo de Nal(Tl). Consta ainda, mas nao foram apresentados 0s
dados, que nas operacdes do reator Nos. 3192 e 3214, de 07/08/91 e 05/09/91
respectivamente, houve a presenca de tracos de fissdo. Apenas dois relatorios
verificados indicavam o detector utilizado. Em um deles, com data de 17/06/1991,
foi reportada a presenca de um raio gama com energia de 132 keV (nao
identificado). No outro, de 02/12/1997, Donald Binns e Gilson R. Aguiar
comunicam a DIRE que a analise por espectrometria gama, utilizando um detector
de iodeto de sddio, indicou uma pequena contaminagdo que nao pdde ser
devidamente avaliada tendo em vista a resolucdo desse tipo de detector e a
grande quantidade de picos presentes na amostra. As condigcdes de operagao
foram 340 W por 30 min. A hora da coleta foi as 14:14 h e a analise as 14:30 h.

Em 24 de setembro de 2001 ha um relatério onde Jodo C. P. da Silva, usando um
detector de Nal(Tl), compara o espectro da agua do reator com um espectro de



RT-1EN-13/2006

“background”. No espectro apresentado aparece um fotopico em torno de 80 keV
que néao foi identificado, mas que deve ser o do Xe-133, de meia vida de 5,2 d,
pois a energia corresponde a um raio gama emitido por esse nuclideo.

Em junho de 2002, duas analises foram realizadas utilizando o sistema de
espectrometria gama com detector de germéanio hiper puro (GeHP). No dia 4, o
presente autor reporta os resultados em cps, tendo em vista que na época nao
havia solucdo padrdo para calibracdo de eficiéncia do detector. Os nuclideos
encontrados foram os seguintes: Kr-88 e seu filho Rb-88, Kr-85m, Xe-135 e Xe-
133. Um raio gama de 558,5 keV, também presente no espectro, corresponde a
um “prompt gamma” da reacdo Cd(n,y), resultante da incidéncia de néutrons
provenientes do reator Argonauta com o cadmio da blindagem do sistema de
deteccado. No relatério do dia 5, estdo registrados os nuclideos: Xe-133, Xe-135 e
Ar-41 e o raio gama de 1435,9 keV. O foton de 1435,9 keV corresponde ao Cs-
138, filho do Xe-138, de meia vida 33,4 minutos. Uma vez que a contagem foi de
60.000 segundos e esse nuclideo decaiu inteiramente antes do final da contagem,
nao haveria forma de determina-lo. Dai a necessidade de elaboracdo de uma
estratégia para a medicdo adequada dos radionuclideos presentes na agua do
reator.

Nos relatorios emitidos pelo Laboratorio de Espectrometria em 2003 ndo ha
referéncias a analise da agua do reator, apenas as analises da agua do tanque de
rejeitos do ciclotron. Nos arquivos da DIRE, desse mesmo ano, ha somente
relatorios de exposicdo ocupacional e resultados de medida in-vivo apresentados
pela DISR.

Em funcdo da complexidade dos espectros gama obtidos nas medi¢cdes da agua
do reator, decidiu-se realizar um estudo detalhado sobre as eventuais
interferéncias espectrais provenientes da presenca dos produtos de fisséo e de
seus descendentes. Constantes de decaimento foram determinadas, para
identificagdo e/ou confirmacdo dos radionuclideos envolvidos. Para o calculo das
atividades absolutas utilizou-se um coquetel radioativo, com fontes de referéncia
do LNMRI-IRD, para calibracéo de eficiéncia nas novas condi¢cdes de deteccgéo e
medicao no sistema de espectrometria gama de alta resolucao.
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3. Materiais e Métodos

3.1. Produtos de Fissao

O funcionamento de um reator nuclear estd baseado na reac¢do do uranio, no caso
U-235, com néutrons térmicos de energia 0,025 eV. Na reacao de fissdo nuclear
ocorre, principalmente, a fragmentacdo do U-236 que devido a sua alta
instabilidade, divide-se em dois fragmentos conhecidos como produtos de fisséo
(PF), com emissdo de dois ou trés néutrons, responsaveis pela manutencdo da
reacdo em cadeia, e liberacdo, por reacdo, de uma energia aproximada de 200
MeV.

Produtos de FissSn’
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Figura 1. Reacdo nuclear de fissdo do U-235.

Como o material fissionavel (U-235), fica confinado dentro de uma vareta, 0s
produtos de fissdo ndo conseguem escapar do elemento combustivel. Na figura a
seguir, observa-se que a maior probabilidade, das massas atdmicas dos
fragmentos de fissdo formados, fica em torno de 95 e 134.
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Figura 2. Distribuicdo dos produtos de fissdo em funcdo do nimero de massa atomica [2].
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Neste trabalho foi dada énfase aos isO6topos dos gases nobres e a seus
descendentes; 0s gases nobres, quimicamente inertes, difundem-se e atravessam
as varetas, contaminando a agua que circula pelo nacleo do reator.

Foram escolhidos, com base na tabela abaixo, os seguintes nuclideos: Xe-138,
Xe-133, Xe-135, Xe-137, Kr-90 e Kr-89. E dados nucleares: raios gama,
probabilidades de emissdo e meias vidas; foram compilados inclusive para seus
descendentes.

Tabela 1. Principais rendimentos acumulativos das cadeias isobaricas da fissdo do U-235
com néutrons térmicos [1].

Numero de Rendimento NUmero de Rendimento
Massa (%) Massa (%)
134 7,870 93 6,375
138 6,713 96 6,28
133 6,696 92 5,986
135 6,536 97 5,953
137 6,183 91 5,931
132 4,313 90 5,772
131 2,892 89 4,822

95 6,520 88 3,575
94 6,42 87 2,558

No caso do Kr-90 contatou-se uma discrepancia nos dados nucleares. O esquema
de decaimento, pela referéncia [3], € o seguinte:

33/'1:@ Rb-90 — Sr-90
Kr-20 I 23% "

T~ 97,7%

11,9% Rb-90m

Entretanto, como os dados nucleares adotados para este trabalho sdo os do
Laboratério Nacional Henri Becquerel, BNM-CEA/LPRI, da Franca [4], considerou-
se 0 Kr-90 como decaindo 100% para o Rb-90.

Os dados dos principais nuclideos considerados neste estudo estdo apresentados
na tabela 2.
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Tabela 2. Radionuclideos de interesse neste estudo.

Energia (keV) e Prob. Emisséo (%) Meias Vidas
529,9 (87)  706,6 (1,51) 875,3(4,51) 20,8 h
233,2 (10,3) 2,188d
80,998 (38,0) 160,6 (0,066) 5,244d
249,8 (90,0) 608,2 (2,9) 9,14 h
1 beta 2,3a
526,6 (80,9) 15,29 m
1131,5 (22,6) 1260,4 (28,7) 6,57 h
4555 (31,2) 3,818 m
2 betas 30,018 a
Ba-137m 661,6 (84,99) 2,552 m
258,3 (31,5) 434,6 (20,3) 1768,3 (16,7) 14,08 m
462,8 (30,7) 547,0(10,7) 1009,8 (29,8) 3341m
1435,9 (76,3)

151,2 (75)  304,8 (14) NCRP 58 4,45 h
514 (0,437) 10,71a
402,6 (49,6) 673,8(1,89) 845,4(7,36) 1,272 h
beta puro

196,3 (26) 834,8(13)  1529,8 (10,9) 2,84 h
898,0 (14,7) 1836,0 (22,4) 17,8 m
221,0 (20,1) 586,0 (16,7) 867,1(5,9) ... 3,17m
1031,9 (63) 1248,1 (46) 152 m

Sr-89 909,0 (0,00956)

121,7 (38,5) 234,4(2,65) 242,2(9,9) 539,5 (30,8) 32,32s
5544 (5,1) 1118,7 (39) 1780,0 (6,7)

831,7 (40)  1060,7 (9,5) 2,70m
Sr-90 Emissor beta puro.

261,3 (12,7) 397,5(9,3) 606,1 (8,1) 35,04 h

1293,6 (99,1) 1,822 h
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Experimentalmente, praticamente todos o0s raios gama dos nuclideos
mencionados na tabela 2 foram detectados na agua do reator; inclusive o raio
gama correspondente ao Ar-41, que € um produto de ativacdo. Elaborou-se uma
planilha de calculo, para as determinagfes das atividades absolutas de todos
esses nuclideos. As energias dos raios gama do U-235 e Cs-137 aparecem na
planilha, para que, na eventualidade de ocorrer uma ruptura do elemento
combustivel, as atividades possam ser calculadas, de acordo com as conclusdes
dos estudos efetuados no presente trabalho. Confirmou-se que esses nuclideos
devem constar na planilha, a partir da analise do espectro gama de uma placa
usada do reator Argonauta. No espectro aparecem todos os raios gama do U-235
e Cs-137, conforme figura 3. Tratando-se de uma regido complexa do espectro,
faz-se necessério a verificacdo de todos os raios gama, por isso foram incluidos
0s principais raios gama do U-235: 143,8 keV, 163,3 keV, 185,72 keV e 205,3 keV.

Neste trabalho realizou-se o necessario estudo da medicdo e determinacdo de
radionuclideos de meia vida curta; nunca antes realizado. Tendo em vista o
decaimento radioativo desses nuclideos acrescentou-se na planilha de calculo, o
fator de correcéo relativo ao tempo de contagem [5]. Para otimizar as contagens,
calculou-se, para determinados nuclideos, os tempos em que os filhos atingem as
atividades maximas. Na figura 4, observa-se entre outros, 0s crescimentos e
decaimentos do Rb-89 e Rb-88. O Rb-89 tem uma meia vida maior que a de seu
precursor, atingindo a atividade méaxima 9 minutos apés o final da operacdo do
reator. Para o Rb-88, cuja meia vida é mais curta do que seu antecessor, apos
atingir o equilibrio (atividade maxima apés 65 minutos do final da operacao) ele
comeca a decair com a meia vida do pai.

A planilha de calculo incluiu também a correcdo referente a contribuicdo da
radiacdo de fundo (BG). Por exemplo, o raio gama de 185,7 keV (maior
probabilidade de emissdo) do U-235 esta sempre acompanhado do fotopico
correspondente a 186,2 keV do Ra-226, este ultimo proveniente da série do
decaimento do urénio natural. O método de Curie [6] é utilizado para calcular o
limite de deteccdo para cada raio gama, a fim de avaliar se o fotopico é
significativo para um nivel de confianca de 95%.

3.2. Coleta da Agua do reator

Ao final da operacdo do reator, a agua, que circula entre os elementos
combustiveis, retorna ao denominado tanque de dreno (figura 5). Nesse tanque ha
uma saida que permite a retirada de amostras de agua para analise. Em virtude
das limitagcbes impostas pelas blindagens dos detectores do Laboratorio de
Espectrometria Gama, o volume coletado é de 700 mL. Os frascos para
armazenamento de amostra sdo de plastico, graduados para o volume de agua
coletada. Antes da coleta das amostras adiciona-se, a cada um dos recipientes

plasticos, 1 mL de HCI 8 M.



Atividade

RT-1EN-13/2006

Lin Placa do Reator Argonauta PresetL
200 12797.000
" Stopped

Cs-137 True Time
13754.000
1.8M| Live Time
12797.000
% Dead
| 6.96
1.6M Gross Count
62698621
Countsjsec
i 4§99.48
1-4M Start Time
20/Nov/2003
11:11:00
1.2M chi#t 216
185.821 keV
865363 ¢
1.0 §9652.2 bkg ¢
238
800K
600K
400K
200K
0.0[14.54 217.5 Ta20.5 '623.5 '826.5 keVT1030. M233. M438. 1638,
ROI 43 Centroid = 185.70 Gross = 4430354 Net Count Rate = 212.696 = 0.18 % cps
u-23% FWHM = 2.78 Net =2721868 MDA = 0.475447 cps
err=0.18% FWTM = 4.65 Bkand = 1708486

Figura 3. Espectro gama de uma placa do elemento combustivel do reator Argonauta.
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Figura 4. Decaimento do Kr-89 e Kr-88 e 0os comportamentos dos seus descendentes.
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3.3. Sistema de Espectrometria Gama

O sistema de espectrometria gama de alta resolucdo com detector de GeHP
entrou em operacdo no inicio de 2001, e ja foi descrito detalhadamente [7]. O
detector utilizado nas analises da agua do reator foi o denominado Gel, com
resolucdo, para a energia gama de 1332,5 keV do Co-60, de 2,3 keV, e eficiéncia
relativa do detector de 30%; acoplado a um analisador multicanal de 8192 canais.

3.4. Contagens

Optou-se por realizar trés ou quatro medicfes, levando-se em consideracdo as
diferentes meias vidas dos radionuclideos detectados, o0s problemas de
interferéncias e o decaimento e crescimento dos filhos. A primeira contagem tem
por objetivo a medi¢cado dos radionuclideos de meia vida curta: Xe-137, Kr-90, Kr-
89 e Xe-138; deve ser realizada logo apds a parada do reator, com tempo de
contagem maximo de 1000 segundos. ApoOs intervalo de 15 minutos a amostra
deve ser contada novamente por 4000 segundos, para a deteccédo dos seguintes
nuclideos: Cs-138, Kr-85m, Rb-89, Kr-88, Rb-88, Xe-135m, (Xe-133) e Ar-41. A
fim de evitar as interferéncias do Cs-138, a préxima medida é feita ap6s um
minimo de 3,5 horas, contando-se novamente a agua do reator por 5000
segundos, desta vez para a medicdo dos nuclideos de meia vida longa: Kr-87, Xe-
135, Xe-133m, Xe-133, (Kr-85), (Kr-88), (Ar-41), (Rb-88). Para amostras de
atividade elevada e/ou espectros muito complexos é necessario realizar mais uma
contagem, uma quarta medida, com duracdo de pelo menos 60000 s, com o
objetivo de verificar se ha outros nuclideos presentes. Na auséncia dos nuclideos
Xe-138 e consequentemente Cs-138, suspende-se a terceira contagem. Apesar
da meia vida do Ar-41 ser de aproximadamente duas horas, observou-se
experimentalmente que sua determinacédo é melhor na segunda medida. A figura 6
apresenta um espectro gama acumulado por 10.000 segundos, os fotopicos da
radiacdo de fundo estdo em negrito.

3.5. Analise dos Espectros e Eficiéncia do Detector

Neste trabalho, adotou-se o programa APTEC [8] para a determinacdo das areas
dos fotopicos, por sua versatilidade e analise adequada de espectros complexos.
Entretanto, h& a necessidade de converter para o formato em ASCII os espectros
obtidos no sistema da Canberra pelo programa Genie 2000 (formato CNF). No
programa Gamma Acquisition & Analysis do Genie 2000 executa-se o comando
Espectral Data Report na opcao Analyze, copiando em seguida o conteddo que
foi gerado para um arquivo do programa WordPad e salvando-o no formato texto.
Para abrir esse arquivo no APTEC utiliza-se a op¢do NPLASCIIL.ixt. Para uma
descricdo completa de este procedimento consultar referéncia [7].
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Figura 5. Reator do Instituto de Engenharia Nuclear.
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A calibracdo de eficiéncia é realizada medindo-se a solucédo padréao, de 700 mL,
fornecida pelo Laboratorio Nacional de Metrologia das Radiacdes lonizantes —
LMNRI do IRD/CNEN. O levantamento da curva de eficiéncia € feito através do
programa APTEC, usando-se como opc¢ao um polindmio logaritmico de quinto
grau. Os valores das constantes obtidas deverdo ser transcritos para planilha de
calculo.

3.6. Interferéncias e Calculo das Atividades

Segundo o levantamento realizado para os principais produtos de fissédo, e
também levando em consideracdo os nuclideos encontrados experimentalmente,
elaborou-se, a fim de ajudar nas avaliagbes das interferéncias, uma lista com
todas as energias dos raios gama encontrados, em ordem crescente com suas
respectivas probabilidades de emissbes. A listagem encontra-se no apéndice A
deste trabalho.

A tabela 3 apresenta os raios gama, criteriosamente selecionados, para realizar as
determinacdes das atividades absolutas dos radionuclideos, indicando as
possiveis interferéncias. Os problemas de interferéncias a que estdo sujeitos os
radionuclideos analisados sédo abordados individualmente na proxima secao.

4. Resultado e Discussao

Os produtos de fissdo sdo em torno de 400, com meias vidas variando de
segundos a anos, os radionuclideos dos gases nobres de xendnio e criptbnio, com
seus respectivos descendentes, sdo 0s mais relevantes.

Praticamente todos os nuclideos que foram considerados neste trabalho foram
detectados e medidos. Em geral constatou-se que nao existe uma relacdo, da
presenca dos radionuclideos na agua do reator com a poténcia ou com o tempo
de operacéo. Portanto, ndo se justifica realizar analises quando o reator opera a
170 W, como no passado, nem tampouco uma vez ao més, para operagdes com
potencia de 340 W, procedimento adotado recentemente.

Na Tabela 4, sdo apresentados os resultados das analises da agua do reator. As
amostras foram coletadas antes da operacdo, imediatamente apo6s e no dia
seguinte, esta ultima, com a finalidade de observar o “build-up” dos radionuclideos
na agua do tanque de dreno do reator. Pode-se observar que houve um
decréscimo acentuado das atividades dos nuclideos de xendnio medidos
imediatamente apds a operacdo do reator, fato esperado tendo em vista as altas
secdes de captura de néutrons térmicos, respectivamente de 190 e 2,65x10° barn
para 0 Xe-133 e Xe-135.
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Tabela 3. Principais energias dos raios gama selecionados e interferéncias.

Nuclideo Energia Possiveis Interferéncias
[keV]

Xe-133m 233,22 Kr-90, Cs-138, (1-134)

Xe-133 81,00 (BG)

Xe-135m 526,56 (1-132, 1-133, Xe-138))

Xe-135m 786,90 Kr-88, Cs-138

Xe-135 249,79 Kr-90

Xe-137 455,49

Xe-138 258,41

Xe-138 434,56 Kr-89, (1-134)

Cs-138 1435,86

Cs-138 1009,78

Kr-85m 151,20 Xe-138

Kr-85 513,99 511 keV (aniquilacéo)

Kr-87 402,58 Xe-138, Cs-138, (1-134)

Kr-87 845,44 Xe-137, (1-134)

Kr-88 196,32 Cs-138, Kr-89

Kr-88 834,83 Kr-89,Kr-87,Rb-90,Rb-90m,(1-135)

Kr-88 1529,77 Kr-87, Kr-89

Rb-88 898,02

Rb-88 1836,02 (Kr-89)

Kr-89 220,95 (1-135), (Kr-90)

Kr-89 576,96

Kr-89 586,03 BG (583 keV)

Kr-89 1472,76

Rb-89 1031,92 (1-135)

Rb-89 1248,14 Kr-88

Kr-90 121,74 Kr-88

Rb-90 831,69 Kr-89,Kr-88, (Kr-87, 1-135)

Ar-41 1293,59 (1-132, 1-133)

Cs-137 661,66 (1-132m, 1-132,Rb-89)

U-235 185,72 BG (Ra-226)

U-235 143,76

U-235 163,33 Kr-88, (Xe-135)

U-235 205,31 (Kr-89)

1-131 364,49 Kr-88, Kr-89

1-131 284,31 (Xe-138,1-135)

I-132m 772,60 (1-134, Cs-138)

1-133 529,87 Xe-138, (1-135, Xe-135m)

I-134 847,02 Kr-87

I-134 884,09 Cs-138

I-135 1131,51 (1-134, 1-132)

I-135 1260,41
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A medicao efetuada no dia seguinte a operacao do reator, indicou um pronunciado
efeito de “build up”, provavelmente devido aos precursores 1-133 e 1-135 (Tabela
2), elou provenientes do tratamento da agua do reator.

A agua do reator certamente contém o nuclideo Xe-131m (meia vida 11,93 dias),
que ainda nao foi detectado, provavelmente devido a atividade e a probabilidade
de emisséao baixa (1,98%) para seu unico raio gama de 163,93 keV.

Na tabela 4 ndo se observa o Xe-138, apesar da cadeia isobarica de massa 138
ter um alto rendimento de fissédo (Tabela 1). Por n&o haver o rendimento individual
do Xe-138, ndo se pode afirmar que este radionuclideo estara sempre presente na
agua do reator. Experimentalmente, tem sido encontrado, as vezes, com elevada
atividade.

A Tabela 5 mostra as atividades encontradas na agua do reator da operacdo No.
5026. Para avaliar os efeitos da presenca do Xe-138 e Cs-138, foram efetuadas
medidas seguidas com diferentes tempos de contagens. As atividades que estédo
entre colchetes foram corrigidas para o horario do término da operagéo do reator.
Nessa tabela os nuclideos estdo em ordem crescente de meias vidas, com
excecao do Rb-88, que apds 65 minutos decai com a meia vida do pai.

Tabela 4. Resultados das medicdes realizadas antes, depois e no dia seguinte da
operagao do reator Argonauta.

Pré operacdo Apdsoperacdo  No dia seguinte

Nuclideo Atividade Atividade Atividade
[Ba/L] [Ba/L] [Ba/L]
Xe-133 318 + 3,2 173+4,6 474+ 2,6
Xe-135 250+21 139+2,7 313+2,0
Kr-85m 14 + 15 7+21 32+9

Nota: Incertezas 1 sigma em porcentagem.
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Tabela 5. Atividades dos radionuclideos em diferentes condi¢des de resfriamento e contagem, em Bg/L.

T. decaimento 4m 4m 1,1h 1,1h 3,3h

T. contagem (5) 1000 2000 3000 4000 4000

Kr-89 282+48 [691] = -

Xe-137 170+ 23 [357] 168 +27 [353] = e

Xe-135m 46+18  [55] 45+14  [54] 13135 [232] 19427 [323] 19 £ 27 [143614]
Xe-138 628+52 [768] 636+ 4,7 [778] 120+ 16 [2680] 107 £20 [2376] -

Rb-89 160+ 12 164 +£11 43+ 27 43 +27 43+ 27

Cs-138 1104 + 3,2 1150+ 2,6 6555+2,9 655,8+2,8 655,4+2,8

Kr-87 679+ 2,8 [705] 680+ 2,3 [706] 484 +2.8 [859] 479+2.8 [850] 133+3,8 [800]
* 1617 +7,2 [1678] 1487 + 5,8 [1543] 650 + 6,7 [1152] 842 + 7,3 [1491] 269 + 10,5 [1617]
Ar-41 59+13  [61] 60+9,5 [61] 55+7,8 [82] 52+7,3 [78] 52+7,3 [182]
Kr-88 699+ 6,7 [711] 745+76 [757] 692 +6,0 [894] 697 +5,4 [901] 697 £54 [1558]**
Rb-88 1718 +4,0 1511+ 3,3 822 + 3,9 [1778] 843 + 3,3 [2075] 843+ 3,3 [2073]
Kr-85m 220+ 4,1 [222] 211+28 [213] 193+26 [228] 195+2,3 [229] 132+25 [220]
Xe-135 164 + 4,4 [165] 172+ 3,1 [173] 172+25 [187] 175+2,2 [189] 145+22 [186]
Xe-133 115+ 15 [115] 124+10 [124] 131+7,4 [132] 146 +5,9 [147] 129+4,7 [131]

As incertezas sdo 1 sigma em %.

* Kr-87 E, = 845 keV.
** Kr-88 E, =1530 keV.
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Os nuclideos Xe-137 e Kr-89, foram os unicos detectados na primeira contagem,
conforme era previsto. A atividade encontrada para o Xe-137 é muito baixa e
costuma ser de dificil determinacdo, como pode ser visto na figura 7,
consequéncia do baixo “burn-up” de operacdo do reator Argonauta. Sendo assim,
a analise do fotopico, pode néo ser feita adequadamente pelo programa APTEC,
sendo necessario seleciona-lo manualmente, expandindo a regido de interesse,
marcando-a em seguida com a tecla F3, e utilizando a opcédo “MULTIFIT” para
executar a analise.

PresetL

Log Agua do Reator Argonauta 1005.000

1.0K

Stopped
True Time
Cs-138 1011.000
Live Time
1005.000
% Dead
0.59
Gross Count
Xe-137 169424
Countsjsec
168.581
Start Time
THulj2008

11:54:06
Stop Time
THulf2006
12:10:57
User ID
..AY/\.\/\L L

chit 1414
455503 keV
100 S0c

1.0]44a.7 T247.3 T419.9 Ta52.5 455.1 kev'457.7 460.3 462.9  465.2]
ROI#17 Centroid = 455.00 Gross = 363 Net Count Rate =m  0.105621 £ 16.13 % cps
FWHM = 1.53 Net =106 MDA = 00768757 cps

err=16.13% FWIM = 2.79 Bkand = 257

Figura 7. Regido expandida do espectro gama mostrando o fotopico do Xe-137.

O Xe-137 (meia vida 3,8 min) decai para o Cs-137 (meia vida 30 a). Tendo em
vista as meias vidas, o Cs-137 acumula-se dentro do elemento combustivel. O
presente trabalho sugere que este nuclideo seja utilizado para a indicacdo da
presenca de fissuras e/ou vazamentos do elemento combustivel. A fim de
estabelecer um nivel de atividade aceitavel, para as condi¢cdes operacionais sem
fissuras ou vazamentos, a atividade do Xe-137 - normalmente encontrada - foi
multiplicada por um fator igual a 1000. A atividade de Xe-137, acrescida desse
fator, resultou no valor igual a 1,20x10° Bg/L. A partir desse valor calculou-se a
atividade do Cs-137 obtendo-se 0,03 Bg/L, muito abaixo do limite de deteccéo
para as condi¢cdes experimentais. Desse modo qualquer atividade de Cs-137, na
agua do reator, acima do limite de deteccdo pode ser considerada resultante de
contaminagao.

Ha controvérsias a respeito das emissdes gama do Xe-135m (15,3 min). Segundo

as “bibliotecas” de nuclideos que acompanham os programas de analises da
Canberra, APTEC e ANGES, emite um raio gama com energia de 526,6 keV, com
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probabilidade de emissédo em torno de 81%. Pela Tabela Nucleide, sdo quatro os
raios gama emitidos sendo o de maior probabilidade de emissao o de 786,9 keV
(0,0044%). Experimentalmente (tabela 5) o fato da atividade desse nuclideo ser
detectada mesmo apds 3 horas do término da operacdo do reator, significa que o
Xe-135m pode estar sendo produzido pelo I-135, (vide tabela 2). Este nuclideo foi
detectado uma Unica vez (figura 8).

Linear
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Agua do reator Arg

M

Stopped
True Time
1801 60046.000
135 135 Live Time
| 60000.000
160 % Dead
. 0.08
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140 1297470
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10
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0]9g2.1 Mn24. " 065. M107. 1148.  kev¥M190. M232. M273. 1314,
ROI # 44 Centroid =1131.79 Gross = 2107 Net Count Rate = s 0.0122303 = 3.58 % cps
1-135 FWHM 2.07 Net = 734 MDA = 0.0029189 cps
err=3.58% FWTM 3.76 Bkgnd = 1373

Figura 8. Espectro gama mostrando os fotopicos do 1-135.

Até a presente data o nuclideo Kr-90 ndo foi detectado, provavelmente por sua
baixa atividade na agua do reator, e/ou pela meia vida muito curta (32,32 s). Ele
emite 103 raios gama, a maioria com probabilidades de emissdo muito baixas.
Para sua determinacdo sugere-se o raio gama de 121,7 keV, com probabilidade
de emissao de 38,5%, valores que foram calculados, neste trabalho, a partir dos
raios gama de 120,92 keV e 121,82 keV e respectivas probabilidades de emisséo.

O Rb-90, de meia vida de 2,7 min, filho do Kr-90, também emite um grande
namero de raios gama (105); mais da metade com alta energia (> 2 MeV), porém
poucos com elevada probabilidade de emissdo. Para a sua determinagédo sugere-
se o raio gama de 831,7 keV, menos sujeito a interferéncias, tendo em vista sua
maior probabilidade de emissdo (40%). Possiveis interferéncias sdo os fotopicos
mais proximos, de 835 keV do Kr-88 (13%) e Kr-89 (1,11%). Quando esses
nuclideos estao presentes requer-se atencdo nos resultados da analise a fim de
verificar se houve o registro do dupleto correspondente, pois nem sempre o
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programa APTEC é capaz de analisa-los satisfatoriamente. O Rb-90m, quando
presente, pode causar severa interferéncia, pois emite um raio gama de mesma
energia e probabilidade de emissao de 94%.

O Kr-89 deve ser medido logo ap0s o enceramento da operacao do reator, tendo
em vista sua meia vida curta (3,17 min.). Nos experimentos efetuados, o menor
intervalo de tempo decorrido entre o final da operacdo do reator e a medida para
este nuclideo foi de 80 segundos. Ele emite 225 fétons com energia de até 2400
keV. Os resultados dos trabalhos desenvolvidos na presente pesquisa apontam
para a utilizagdo das seguintes energias 221 keV (20%), 577 keV (5,7%), 586 keV
(16,7%) e 1473 keV (6,9%) para identificacdo do Kr-89. O filho, Rb-89, tem uma
meia vida de 15,2 minutos e emite 62 raios gama. Os de maior intensidade s&o:
1032 keV e 1248 keV com probabilidades de 63% e 46% respectivamente. O Kr-
88 emite um féton com energia muito préxima (1250 keV), para evitar
interferéncia, no caso do programa APTEC néo distinglir as duas energias, utilizar
a opcdo Close Overlaps no Setup do Analyse, para definir o dupleto.
Recomenda-se que nas medi¢des utilizando detectores sem blindagem ou pouca
blindagem, no caso de se utilizar o raio gama de 586 keV, levar em consideragao
a contribuicdo do raio gama de 583 keV, da radiacao de fundo.

O nuclideo Kr-88 (meia vida de 2,84 h) foi encontrado na maioria das analises da
agua do reator, com atividade razoavel. Seu principal raio gama é o 196 keV (P.E.
26%), sofrendo interferéncias do Cs-138 e Kr-89. Outro raio gama caracteristico
corresponde ao fotopico de 1529,8 keV (P.E. 10,9%), que pode ser considerado
desde que a atividade do Kr-87 esteja baixa (probabilidade de emissdo desse
nuclideo é de apenas 0,13%). Outro fotopico que pode ser utilizado na sua
determinacao é do raio gama de 834,8 keV (P.E. 13%), que no caso da presenca
de: Kr-89, Kr-87, Rb-90 e Rb-90m, apresentara interferéncias. Aconselha-se
determinar o Kr-88 pelo fotopico de 196 keV, apos o decaimento do Kr-89 e Cs-
138, e/ou pelo raio gama de 1530 keV, tendo em vista sua meia vida.

O Rb-88, filho do Kr-88, tem aparecido em todas as medi¢des, conforme espectros
apresentados. Seus dois picos mais importantes apresentam-se praticamente
livres de interferéncias, sendo possivel determina-lo pelos raios gama de 898 keV
e 1836 keV (o Kr-89 tem a mesma energia -1836 keV- porém meia vida muito
curta). A partir da atividade do Rb-88 é possivel determinar a atividade do pai,
deste que a contagem seja feita apds 65 minutos, quando ha o equilibrio, e 0 Rb-
88 passa a decair com a meia vida do pai. Estes calculos foram efetuados e estéo
incorporados a planilha, onde a atividade média ponderada do Rb-88 foi corrigida
para o final da operacéo do reator, utilizando a constante de decaimento do Kr-88,
e multiplicados pelo fator: (A2-A1)/A2. Observa-se na tabela 5, que o valor médio
calculado para o Kr-88 a partir do Rb-88 € de 2073 + 3,3% Bqg/L. Comparado-se
esse valor com o da medida direta corrigida, igual a 1558 + 5,4% Bq/L, para o raio
gama de 1530 keV, do Kr-88, constata-se uma grande diferenca (>>10%), para a
ultima medida. Confrontando esses resultados com os da penultima contagem,
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constata-se que essa diferenca € ainda maior. Seria possivel realizar algumas
correcOes para eliminar a contribuicdo das interferéncias, com a desvantagem do
somatorio das incertezas das medidas e na curva de eficiéncia. Assim,
recomenda-se a sua determinacéo através do Rb-88, apds entrar em equilibrio.

O nuclideo Kr-87, também foi encontrado freqiientemente na agua do reator. Este
nuclideo emite 33 raios gama, mas somente dois devem ser utilizados, com
precaucédo: o fotopico de 402,6 keV com probabilidade de 49,6% de emissao, e o
de 845,4 keV com P.E. de 7,36%. As possiveis interferéncias sado do Xe-138 e Cs-
138 (no pico de 402,6 keV) e do Xe-137 (no pico de 845,4 keV). Os valores das
atividades obtidos (tabela 5) para esses dois raios gama foram discordantes entre
si. Sendo assim, conforme mencionado na se¢do 3.4, é aconselhavel que se
determine esse nuclideo em contagem longa, de preferéncia utilizando o fotopico
de 402 keV. O descendente, Rb-87, € um emissor beta puro, portanto ndo pode
ser analisado por espectrometria gama.

O Kr-85m, presente praticamente em todas as analises, emite seis raios gama,
sendo o de 151,2 keV, com 75% de probabilidade de emissdo, o mais apropriado
para a sua determinacgéo. E aconselhavel esperar o decaimento do Xe-138 antes
de realizar a medicdao do Kr-85m, em vista das interferéncias espectrais. No
entanto, os resultados experimentais (tabela 5) evidenciam que € possivel uma
determinacdo em qualquer momento, desde que seja feita uma analise cuidadosa
(figura 9).
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Figura 9. Espectro gama expandido mostrando interferéncias espectrais.
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N&o é possivel medir o Kr-85, filho do Kr-85m. Isso se deve a emissao de um raio
gama de 514 keV (proximo do pico de aniquilagdo), a baixa probabilidade de
emisséao (0,437%) e também a sua meia vida longa (10,7 anos).

O Xe-138 (meia vida de 14 min.) deve ser determinado na primeira contagem da
amostra. De acordo com mencao anterior, esperava-se que esse nuclideo
estivesse sempre presente na agua do reator, o que nao ocorreu. Tanto ele como
seu filho, o Cs-138, emitem muitos raios gama (97 e 86 respectivamente). Os
fétons recomendados para as determinacfes sao: 258,4 keV e 434,6 keV para o
Xe-138 keV e 1009,8 keV e 1435 keV para o Cs-138. Todos o0s raios gama
mencionados, com excecdo do 434,6 keV, estdo livres de interferéncias. O Kr-89
poderia interferir no fotopico 434,6 keV, pois emite fotons de 428 keV, 436 keV e
438 keV. Na determinacdo do Xe-138, observou-se uma discrepancia entre os
valores das atividades obtidos experimentalmente. Quando se comparam 0S
resultados relativos aos dois raios gama recomendados verifica-se uma intensa
interferéncia que néo poderia ser apenas do Kr-89. Uma vez que a energia do
interferente € de 433 keV, o nuclideo interferente poderia ser o 1-134, ja detectado
nas analises.

Na figura 10, ha dois espectros obtidos apdés um intervalo de decaimento de
aproximadamente 3 horas. Constata-se ainda a presenca dos raios gama do Cs-
138. Como este nuclideo emite 86 raios gama € necessario um intervalo de tempo
maior antes de efetuar as outras medicoes.

O Xe-133m, quando detectado, apresentou uma atividade muito baixa. Sua meia
vida é relativamente longa (2,2 d.) e decai para 0 Xe-133 (meia vida de 5,2 d.). As
determinacdes desses nuclideos devem ser realizadas através das energias dos
raios gama de 233,2 keV (10,3% de emissao) e 81 keV (38% de emissao)
respectivamente. O Kr-90, Cs-138 e supostamente o I-134 interferem nas medidas
do Xe-133m.

O Xe-133 é um dos nuclideos que foi detectado em todas as medidas da agua do
reator. Por apresentar uma razoavel atividade, seria possivel fazer as
determinacdes logo apdés o final da operacdo do reator. Mas isto ndo é
aconselhavel, pois um pico pequeno nao identificado, proximo do fotopico de 81
keV, costuma aparecer. Evidentemente ndo se trata do raio-X Ka1 da fluorescéncia
do Pb. Os resultados apresentados na tabela 5, relativos as duas ultimas
contagens, demostram uma diminuicao da atividade. Esta perda é muito maior do
gue a esperada resultante do decaimento radioativo. A explicacdo para esse fato é
gue assim como 0s gases nobres saem do elemento combustivel, sairiam também
do frasco plastico. Dado esta constatacdo, recomenda-se que as medi¢cdes nao
sejam muito longas, como as que foram realizadas no passado.
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Figura 10. Comparacdo de espectros da dgua do reator ap6s decaimento de 3,2 h.

No inicio deste trabalho, durante as determinagfes das constantes de decaimento,
observou-se que a meia vida para o Xe-133, calculada a partir do coeficiente
angular da curva Atividade versus Tempo, apresentava um desvio maior que 10 %
em relacdo ao valor da literatura. Por outro lado, 6timos resultados, coincidentes
com os da literatura, foram obtidos para os nuclideos Kr-88, Cs-138 (inclusive para
o raio gama de energia de 463 keV), Kr-87 e Rb-88. Para o Rb-88, os resultados
concordantes so foram obtidos com a eliminagdo das contagens inferiores a 2,5 h,
e com medidas efetuadas apd6s um intervalo superior ao esperado, de 65 min.
Para o Xe-135, Kr-85m e Kr-88 (energia 166 keV) os desvios foram maiores que
6%, indicando perdas dos nuclideos ao longo do tempo. Com relagdo ao fotopico
166 keV ha evidéncia da presenca de interferéncias. Outro resultado com desvio
maior que 10% foi obtido para o raio gama de 305 keV do Kr-85m. A titulo de
ilustracdo apresenta-se o grafico da curva obtida experimentalmente para o raio
gama de 196 keV do Kr-88, ver figura 11.
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Figura 11. Curva de decaimento do Kr-88.

Em todas as analises realizadas até a presente data, apenas uma Unica vez,
numa segunda feira (operacao 5099), detectaram-se os radionuclideos do iodo,
junto com outros produtos de fissdo nunca antes detectados: Sr-91 (749,8 keV e
1024,3 keV), Y-91m (555,57 keV), Sr-92 (953,32 keV, 1142,3 keV e 1384,94 keV),
Y-92 (934,5 keV), M0-99/Tc-99m (140,5 keV).

O 1-135 tem meia vida de 6,57 h e emite 89 raios gama, dos quais 9 sdo mais
abundantes, a saber (raios gama com suas respectivas probabilidade de
emisséao): 546,56 keV (7,15%), 836,80 keV (6,69%), 1038,76 (7,9%), 1131,51 keV
(22,6%), 1260,41 keV (28,7%), 1457,56 keV (8,7%), 1678,03 (9,6%), 1706,46 keV
(4,1%) e 1791,2 keV (7,92%). Numa contagem longa de 60.000 s., essas energias
foram detectadas na agua do reator.

O 1-134 tem meia vida de 52,5 min e emite 88 raios gama destacando-se os de
847 keV e 884 keV, com probabilidades de emissdo de 95,4% e 64,9%
respectivamente. O Kr-87 emite um raio gama muito proximo de 845 keV com
probabilidade de emissdo de 7,36%. Outros fétons do 1-134 sdo: 540,8 keV
(7,63%), 621,8 keV (10,6%), 1072,5 keV (14,9%) e 1136 keV (9,1%).

O 1-133 tem meia vida de 20,8 h e emite 43 fotons, sendo os principais: 529,9 keV
(87%), 706,6 keV (1,51%) e 875,3 keV (4,51%).

O 1-132m, cuja meia vida é 1,387 h, emite 0s seguintes raios gama com suas
respectivas probabilidades de emisséo: 599,8 keV (14%), 667,72 keV (13,9%),
772,6 keV (14%) e 175,0 keV (8,8%).

O 1-132, filho do 1-132m, tem meia vida de 2,295 h e emite 156 raios gama, sendo
0s principais: 522,65 keV (16%), 630,19 keV (13,3%), 667,72 keV (98,7%) e 772,6
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keV (75,6%). O 1-131 (8,021 d), tem como principais raios gama: o 364,5 keV
(81,2%), 636,99 keV (7,26%), 80,185 keV (2,607%) e 722,91 keV (1,796%).

Ao se analisar a agua do reator, relativa a Operacdo No. 5099, detectaram-se 0s
radionuclideos de iodo. Considerando as energias dos raios gama mais
abundantes determinaram-se as seguintes atividades, corrigidas para o final da
operacdo do reator, em Bg/L: 47 + 10%, 98 + 5%, 6,4 + 5,5% e 1,3 + 20% para o I-
135, 1-134, 1-133 e 1-131 respectivamente. Visto que o programa nao registrou o
fotopico correspondente ao raio gama do 1-132, marcou-se manualmente a regiao,
obtendo-se uma atividade de 4 Bg/L (préxima do limite de detecc¢éo), que corrigida
para o horario do final da operagéo do reator correspondeu a 16 + 38% Bqg/L. Para
o nuclideo Sr-91 a atividade corrigida foi de 9 + 24% Bg/L, calculada pela média
ponderada dos resultados obtidos através dos raios gama de 749 keV e 1024 keV.
Foi detectado ainda, um outro raio gama de 1368,5 keV, que ndo poderia ser do
Kr-88, pois a atividade € 30 vezes maior do que a esperada para este nuclideo.
Provavelmente trata-se de um raio gama do Na-24, que é um produto de ativacéo.
O resultado completo da analise dessa amostra encontra-se no apéndice B.

Na secao 2 sobre o histérico das andlises realizadas, registrou-se a freqiiéncia do
aparecimento dos is6topos do iodo, que ocorreu em apenas dois periodos - janeiro
de 1985 e 1987; e 0 aparecimento, em 1991 e 2006, desses radiois6topos aliados
a outros produtos de fissdo - um caso atipico. Aparentemente a origem néo é o
elemento combustivel, pois a analise subsequente da agua do reator ndo detectou
esses radionuclideos. A explicacdo para este fato é que por ocasido da operacao
No. 5099, realizada numa segunda-feira, haveria tracos de uranio na agua do
reator. O urénio poderia ter saido dos filtros do sistema de tratamento da agua,
composto por carvdo ativado e resinas trocadoras de ions, cuja agua
continuamente circula ao longo do sistema. Com o retorno da 4gua para filtragem,
os tracos de U-235 ficariam novamente retidos nos filtros, e na analise, o0s
radioiodos e 0s outros PF ndo seriam mais detectados. Segundo os operadores do
reator as resinas ndo sao trocadas, sdo regeneradas uma vez ao ano.

O resultado da analise de esfregaco do elemento combustivel central realizada em
19 de maio de 1988 comprovou a presenca de Cs-137 com 2600 Bg/m?. Nessa
época inspecdes realizadas no reator constataram a inchacdo de alguns
elementos combustiveis. Esta teria sido a origem dos tracos de uranio. Visto que
as inspecoes foram determinantes na constatacdo da existéncia de vazamento,
ressalta-se a importancia de verificagfes periddicas dos elementos combustiveis.

A presenca de impurezas de uranio no material constituinte do elemento
combustivel foi descartada porque a producéo dos radioisétopos do iodo € muito
baixa para o fluxo maximo de néutrons térmicos (10° n cm™? =%), e além do mais
seria constante.
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No passado as analises da agua do reator foram realizadas com o detector de
Nal(Tl) do Laboratério de Radiometria do SEPRA. Na figura 12, apresenta-se o
espectro obtido nesse sistema com uma fonte de Na-22 que emite apenas dois
raios gama (511 keV e 1274,54 keV). Observa-se que o pico soma e 0s comptons
interferem dificultando as andlises dos fotopicos, inviabilizando a adequada
analise da agua do reator. A fim de ndo comprometer os resultados obtidos
recomenda-se que seja suspensa sua utilizacao.

Log IEN-NaI{Tl) Preset-L
481.240

511 ke¥ Stopped
True Time
485.300
Live Time

1274 keY 481.240
% Dead

0.04
Gross Count
187745
Counts{sec
390.128
Collect Start
13fApr{2005
16:18:24
Collect Stop
13fApr{2005
16:26:29
User ID

1]-43.83 281.1 '606.1 '931.1 1256.  keV11581. 1906. 2231, 2553.
ROI#2 Centroid = 1274.54 Gross = 14626 Net Count Rate = 21.2285+ 2.70 % cps

FWHM 61.23  Net =10216 MDA = 0.647672 cps
err=2.70%  FWTM 110,79  Bkgnd= 4410

Figura 12. Espectro gama do Na-22 com detector de Nal(Tl) do IEN

Para finalizar, sugerimos que a CSPR realize um levantamento radiométrico,
utilizando um monitor de radiacdo, medindo a atividade ou dose do tanque de
dreno antes e depois de cada operagao do reator, visando a obtencéo de perfis.
Tal levantamento possibilitard o estabelecimento de um dado limite que se
ultrapassado determinara uma investigacdo a ser feita coletando-se uma amostra
da agua do reator e medindo-a num sistema de espectrometria gama de alta
resolucdo com detector de germanio (GeHP).
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Energia Nuclideo

(keV)

81,0
121,7
122,3
129,8
135,4
138,1
140,8
143,8
151,2
153,9
158,2
163,3
166,0
175,0
185,7
193,0
196,3
197,6
205,3
220,5
221,0
227,8
221,8
233,2
234,4
235,5
240,7
242,2
242,6
249,3
249,8
258,4
272,4
282,5
284,3
288,5
304,8
304,7
305,1
309,1
345,0
356,2
362,2
364,5
364,9

Xe-133
Kr-90
Kr-88
Kr-85m
1-134
Cs-138
U-235
U-235
Kr-85m
Xe-138
Xe-135
U-235
Kr-88
1-132m
U-235
Cs-138
Kr-88
Kr-89
U-235
1-135
Kr-89
Kr-90
Cs-138
Xe-133m
Kr-90
1-134
Kr-88
Kr-90
Xe-138
Kr-90
Xe-135
Xe-138
Rb-89
Xe-138
1-131
1-135
Kr-85m?
Kr-89
Kr-90
Kr-90
Kr-89
Kr-89
Kr-88
1-131
Kr-89

P.Emissao
(%0)

38
38,5
0,197
0,3
43
1,49
0,22
10,96
75
5,95
0,29
5,08
3,10
1,75
57,2
0,828
26

2
5,01
1,75
20,1
0,125
151
10,3
2,65
2,13
0,253
9,9
3,5
1,37
90
315
1,53
0,428
6,06
31

0,022
0,055
0,137
1,19
4,2
2,25
81,2
0,9

APENDICE A
M. Vida

(keV)
5244 d 369,3
32,32 m 3714
2,84 h 390,5
448 h 396,5
525 m 401,4
33,41 m 402,6
7,0E+08 a 405,5
7,0E+08 a 409,0
448 h 4114
14,08 m 417,6
9,14 h 421,6
7,0E+08 a 433,3
2,84 h 434.,6
1,387 h 438,1
7,0E+08 a 455,5
3341 m 462,8
2,84 h 471,8
3,17 m 488,9
7,0E+08 a 4974
6,57 h 498,6
3,17 m 500,2
32,32 m 505,8
33,41 m 514,0
2,188 d 514,4
32,32 m 516,7
525 m 522,7
2,84 h 526,6
3232 m 529,9
14,08 m 530,1
3232 m 530,8
9,14 h 540,8
14,08 m 546,6
152 m 547,0
14,08 m 554,4
8,021 d 555,6
6,57 h 558,4
NCRP 58 577,0
3,17 m 583,2
32,32 m 586,0
3232 m 595,4
3,17 m 599,8
3,17 m 609,3
2,84 h 608,2
8.021 d 610,0
3,17 m 614,0
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Kr-89
Xe-138
Kr-88
Xe-138
Xe-138
Kr-87
1-134
Cs-138
Kr-89
1-135
Cs-138
1-134
Xe-138
Kr-89
Xe-137
Cs-138
Kr-88
1-134
Kr-89
Kr-89
Xe-138
1-132
Kr-85
1-134
Cs-138
1-132
Xe-135m
1-133
Xe-138
1-135
1-134
1-135
Cs-138
Kr-90
Y-91m
114*-Cd
Kr-89
BG
Kr-89
1-134
1-132m
BG
Xe-135
1-132m
1-132m
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P.Emisséo

(%)

1,39
0,5
0,64
6,3
2,17
49,6
7,35
4,66
2,57
3,53
0,427
4,14
20,3
0,96
31,2
30,7
0,727
1,45
6,6
1,15
0,362
4,94
0,437
2,23
0,43
16

81

87
0,252
0,032
7,63
7,15
10,76
51
95
Gamma
57

16,7
111
14

2,9
15
2,5

M. Vida

3,17
14,08
2,84
14,08
14,08
1,272
52,5
33,41
3,17
6,57
33,41
52,5
14,08
3,17
3,818
33,41
2,84
52,5
3,17
3,17
14,08
2,295
10,71
52,5
33,41
2,295
15,29
20,8
14,08
6,57
52,5
6,57
33,41
32,32
49,71
prompt
3,17

3,17
52,5
1,387

9,14
1,387
1,387

333333533 ® 33333333333 %=333%3Z332%3=233:3
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621,8
628,0
637,0
650,5
657,8
661,7
667,7
667,7
670,5
749,0
673,8
677,3
696,2
706,6
722,9
738,4
749,8
766,7
772,6
782,1
786,9
789,0
814,3
824,2
826,8
831,7
831,7
834,8
835,5
836,4
836,8
845,4
847,0
856,3
857,3
862,3
865,8
867,1
869,4
871,8
875,3
880,8
884,7
898,0
925,8
946,7
947,7
954,6
972,6
985,8
1009,8

1-134
1-134
1-131
1-132
Rb-89
Cs-137
1-132m
1-132
1-132
Sr-91
Kr-87
1-134
Kr-89
1-133
1-131
Kr-89
Sr-91
1-134
1-132
Cs-138

Xe-135m

Kr-88
Kr-87
Rb-90m
Kr-89
Rb-90m
Rb-90
Kr-88
Kr-89
Kr-87
1-135
Kr-87
1-134
1-133
1-134
Kr-88
Xe-138
Kr-89
Xe-138
Cs-138
1-133
Cs-138
1-134
Rb-88
Sr-91
Kr-87
Rb-89
1-132
1-135
Kr-88
Cs-138

10,6
2,21
7,26
2,57
10,8
84,99
13,9
98,7
8,1
237
1,89
7.9
1,79
1,51
1,796
4,2
237
4,14
75,6
0,33

0,0044

0,655
0,154
8,7
0,76
94

40

13
1,11
0,77
6,69
7,36
95,4
1,24
6,68
0,67
0,296
59
0,62
511
4,51
0,11
64,9
14,7
3,85
0,129
10
17,6
1,21
131
29,8

52,5
52,5
8.021
2,295
15,2
30,018
1,387
2,295
2,295
9,562
1,272
52,5
3,17
20,8
8.021
3,17
9,52
52,5
2,295
33,41
15,29
2,84
1,272
4,30
3,17
4,30
2,7
2,84
3,17
1,272
6,57
1,272
52,5
20,8
52,5
2,84
14,08
3,17
14,08
3341
20,8
3341
52,5
17,8
9,562
1,272
15,2
2,295
6,57
2,84
33,41
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1024,3
1031,9
1038,8

1060,7
1072,6
1107,8

1116,6

1118.7
1124,0
11315

1136,2
1136,0
1143,3
1147,8
11472
1172,9
1175,4
1236,4
1248,1
1250,7
1260,4
1290,8
1293,6
1295,1
1298,2
1324,3
1335,4
1338,0
1340,6
1343,6
1367,5
1368,6
1369,0
1372,2
1375,6
1382,5
1382,6
1384,9
1389,9
13721
1435,9
1398,6
1442,6
1455,2
1457,6
1472,8
1518,4
1529,8
1531,2
15337
1538,1
1566,4

Sr-91
Rb-89
1-135

Rb-90
1-134
Kr-89

Kr-89

Kr-90
1-135
1-135

1-134
1-132
1-132
1-132
Cs-138
1-132
Kr-87
1-133
Rb-89
Kr-88
1-135
1-132
Ar-41
1-132
1-133
Kr-89
Kr-89
Kr-87
Kr-89
Cs-138
Kr-89
Na-24
Kr-88
Kr-89
Rb-90m
Rb-88
Kr-87
Sr-92
Kr-87
1-132
Cs-138
1-132
1-132
1-134
1-135
Kr-89
Kr-88
Kr-88
Kr-87
Kr-89
Rb-89
1-135
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335
63
79

9,5
14,9
2,9

1,83

39
3,62
22,6

91
3,01
1,35
0,27
1,24

11
1,11
151

46
1,12
28,7
1,13
99,1

19
2,35

31
0,13
0,63
0,19
1,14

0,149
99,9935
1,48
0,127
19
0,78
0,288
90
0,119
2,47
76,3
7

1,4
2,29

8,7

6,9
2,15
10,9
0,36

51
2,79
1,29

9,52
15,2
6,57

2,7
52,5
3,17

3,17

32,32
6,57
6,57

52,5
2,295
2,295
2,295
33,41
2,295
1,272

20,8

15,2

2,84

6,57
2,295
1,822
2,295

20,8

3,17

3,17
1,272

3,17
33,41

3,17

14,9574

2,84

3,17

4,30

17,8
1,272

2,71
1,272
2,295
33,41
2,295
2,295

52,5

6,57

3,17

2,84

2,84
1,272

3,17

15,2

6,57



1613,8
1678,0
1693,7
1706,5
1740,5
17415
1764,5

1764,5
1768,3
1791,2

1806,8
1836,0
1839,2
1850,9
1880,0
2004,8
2011,9

1-134
1-135
Kr-89
1-135
Kr-87
1-134
Kr-89

BG
Xe-138
1-135

1-134
Rb-88
Kr-89
Xe-138
Kr-89
Xe-138
Kr-87

4,29
9,6
4.4
41

2,04

2,56

0,47

16,7
7,72

5,53
22,4
0,47
1,42
0.159
5,36
2,88

52,5
6,57
3,17
6,57
1,272
52,5
3,17

14,08
6,57

52,5
17,8
3,17
14,08
3,17
14,08
1,272

3 3 == 3 =3

=333 3 3 3 =3
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2015,8
2029,8
2035,4
2079,2
21958
2195,9
2218,0
2231,8
2252,3
2392,1
2554,8
2558,1
2639,6
26779
2754,0

Xe-138
Kr-88
Kr-88
Xe-138
Kr-88
Rb-89
Cs-138
Kr-88
Xe-138
Kr-88
Kr-87
Kr-87
Cs-138
Rb-88
Na-24
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12,3
4,53
3,74
1,44
13,2
145
15,2
3,39
2,29
34,6
9,2
3,9
7,63
2,05
99,872

14,08
2,84
2,84

14,08
2,84
15,2

33,41
2,84

14,08
2,84

1,272

1,272

33,41
17,8

14,9574
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APENDICE B

INSTITUTO DE ENGENHARIA NUCLEAR
Divisdo de Seguranca e Radioprotecao
Laboratorio de Radiometria

RESULTADO DE ANALISE

Material: Agua do Reator Argonauta, Operacdo No. 5099.

Meétodo de analise: Espectrometria gama

Sistema de medida: HPGe No.1 — Genie2k (Canberra).

Data de aquisicdo: 06/11/2006; 11:24:45 e 16:02:29 (horério de verao).
Tempo de contagem: 4.000 s e 60.000 s.

Espectros: 1-Agua do reator.CNF

Nuclideo Atividade Incerteza
[Ba/L] [%0]
Xe-138 517 5
Cs-138 900 2
Xe-135 82 3
Xe-135m 55 15
Xe-133 82 9
Rb-89 103 12
Kr-88 688 3
Rb-88 1861 3
Kr-87 628 2
Kr-85m 196 2
Ar-41 83 5
1-135 47 10
1-134 08 5
1-133 6 6
1-132 16 40
1-131 1 20

Incerteza=1oc
Atividades corrigidas para o final da operacdo do reator, com excecdo do Cs-138, Rb-89 e Rb-88.
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