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RESUMO

Dos mais de 200 radioisétopos que sao utilizados regularmente na medicina nuclear, é
0 Tecnécio-99 metastavel (*°*"Tc) o mais amplamente utilizado, visto que é empregado em
80% de todos os procedimentos de diagndstico realizados neste ramo da medicina, o que
implica anualmente em 30-40 milhGes de procedimentos em todo o mundo. Embora, o ®™Tc
possa ser produzido diretamente em um ciclotron ou acelerador de particulas, ele é quase
exclusivamente produzido a partir do decaimento beta do radiois6topo Molibdénio-99 (**Mo).
Atualmente, a maior parte da producéo de **Mo para atender a demanda global estimada em
9400 seis dias Curie por semana depende de um reduzido grupo de reatores de pesquisa
heterogéneos, a maioria deles com mais de 50 anos de operagdo. Por conseguinte, é esperado
que problemas de disponibilidade ocorram, devido a necessidade de paradas prolongadas para
trabalho de manutencio planejada e ndo planejada, causando prejuizos no mercado do **Mo e
de outros radioisétopos, tornando a cobertura da demanda e seu crescimento anual um desafio
para toda a cadeia de fornecimento de **Mo. A producéo de **Mo em Reatores Homogéneos
Aquosos (AHR) é uma alternativa atraente em comparacdo com o método tradicional de
irradiacdo de alvos em reatores heterogéneos devido ao seu baixo custo, pequena massa
critica, seguranca passiva inerente e caracteristicas simplificadas de manuseio, processamento
e purificacdo do combustivel. Embora a utilizagdo de AHR na producédo de is6topos médicos
seja potencialmente vantajosa, o uso de combustivel de Uranio de baixo enriquecimento
(LEV), impBe um numero de desafios que deve ser levado em considera¢do quando o reator €
projetado. Assim sendo, a presente pesquisa tem como objetivo o projeto e analise de um
projeto conceitual de AHR, baseado no reator ARGUS, que usa combustivel LEU para a
producdo de isétopos médicos que responde a demanda regional. Para alcancar esse resultado
foram otimizadas as caracteristicas do projeto conceitual do ndcleo do reator visando garantir
as condicdes de operacdo seguras e a producdo prevista, através do desenvolvimento e
implementacdo de uma metodologia computacional baseada em avancados modelos e codigos
de computador acoplados baseados na teoria de Monte Carlo e na Dindmica de Fluidos
Computacional para o estudo das caracteristicas fisico-neutrénicas e termoidraulicas. Os
resultados obtidos na presente pesquisa contribuem para demonstrar a viabilidade do uso de

AHR para a producéo de isotopos médicos, em especial a producdo de **Mo.

Palavras-chave: Is6topos médicos. Reator homogéneo aquoso. Monte Carlo. Dinamica de

fluido computacional. Metodologia computacional.



ABSTRACT

Nowadays, **™Tc is the most common radioisotope used in nuclear medicine, as it is
used in 80% of all nuclear medicine diagnostic procedures, with up to 30-40 million
procedures worldwide every year. Although %™Tc can be produced directly in a cyclotron or
particle accelerator, it is almost exclusively produced from the beta-decay of its 66-h parent
%Mo. Currently, most of the ®*Mo production to meet global demand estimated at 9400 six
days Curie per week depends on a small group of heterogeneous research reactors, most of
them with more than 50 years of operation. Therefore, availability problems are expected to
occur due to the need for prolonged downtime for planned and unplanned maintenance work,
causing damage to the **Mo and other radioisotopes market. The ®*Mo production in an
Agueous Homogeneous Reactor (AHR) is an attractive alternative compared to the traditional
method of target irradiation in heterogeneous reactors because of its low cost, small critical
mass, inherent passive safety, and simplified fuel handling, processing, and purification
characteristics. Although the use of AHR in the production of medical isotopes is potentially
advantageous, the use of LEU fuel poses a challenge that must be considered when designing
the reactor. Therefore, this research is related to the proposal and analysis of an AHR
conceptual design based on the ARGUS reactor and using LEU fuel to produce medical
isotopes for a regional demand. To achieve this goal, the design features of the AHR
conceptual design was optimized to ensure safe operating conditions and the expected
medical isotopes production through the development and implementation of a computational
methodology based on advanced coupled computational models and codes based on the
Monte Carlo theory and the Computational Fluid Dynamics for the study of physical-neutron
and thermohydraulic characteristics. The results obtained in this research contribute to
demonstrate the feasibility of using AHR for the production of medical isotopes, in particular

the production of ®*Mo.

Keywords: Medical isotopes. Aqueous Homogeneous Reactor. Monte Carlo. Computational

Fluid Dynamics. Computational methodology.
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1 INTRODUGCAO

Globalmente, a medicina nuclear é a principal consumidora de radioisotopos. Areas
como a oncologia, hematologia, cardiologia e neurologia, entre outras especialidades médicas,
usam rotineiramente radioisotopos para diagnosticar o funcionamento de 6rgéos especificos,
para o tratamento terapéutico de certas doengas e alivio da dor. Um exemplo disso sdo 0s
aproximadamente 100 tipos de procedimentos em medicina nuclear para o diagndstico
precoce de doencas das especialidades 6sseas, cardioldgicas, oncoldgicas, endocrinolégicas,
neuroldgicas, nefro e uroldgicas, gastrointestinais, infecciosas, vasculares e pediatricas, bem
como as patologias que acometem 0s sistemas respiratorio e sanguineo. Atualmente, mais de
200 radioisotopos sdo usados regularmente em mais de 10000 hospitais em todo o mundo
para esses fins, sendo o Tecnécio-99 metastavel® (**"Tc), o mais amplamente utilizado, visto
que é empregado em 80% de todos os procedimentos de diagndstico realizados neste ramo da
medicina, o que implica anualmente 30-40 milhdes de procedimentos em todo o mundo
(IAEA, 2010a; NEA, 2018).

Embora o ®*"Tc possa ser produzido diretamente em um ciclotron ou acelerador de
particulas, atualmente, ele é quase exclusivamente produzido a partir do decaimento beta do
radioisotopo Molibdénio-99 (**Mo). As duas tecnologias disponiveis no mercado para
produzir o radioisétopo **Mo s&o a irradiacdo de alvos de Uranio em reatores de pesquisa e
aceleradores de particulas. Destes, a tecnologia mais desenvolvida, que atualmente cobre 95%
da producdo desse radioisétopo, é a irradiacdo de alvos de Uranio em reatores de pesquisa
heterogéneos multiuso. Isto é baseado no processo de fissio nuclear do Uranio-235 (2°U),
onde aparece como o0 produto da fissdo o ®*Mo, com uma probabilidade de ocorréncia de
6,10% (IAEA, 2013, 2015a).

Atualmente, a maior parte da producdo de **Mo para atender a demanda global
estimada em 9400 seis dias Curie? por semana depende de dez reatores de pesquisa e oito
instituicOes de processamento (NEA, 2018). Oito desses reatores, cuja capacidade de
producio disponivel por semana de “°Mo é de aproximadamente 75% do total, tém mais de 50
anos de operacdo. Além disso, oito deles, com 80% da capacidade de producgéo disponivel por

semana de **Mo, ja estdo muito perto da data estimada de parada da producdo (a menos de 10

1 Um nlcleo metaestavel contém um ou mais nucleons em estado excitado.

2 A unidade de medida na qual expressa-se a producéo de **Mo, é "seis dias Curie"; esta unidade vem
de uma antiga unidade de medida da radioatividade o "Curie (Ci)". Esta unidade é usada para explicar
o decaimento do ®*Mo e as perdas durante os embarques, ela representa a quantidade média de **Mo
que estaria disponivel para uso em servicos de medicina nuclear 6 dias apds o processamento.
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anos para a data estimada de parada da producdo) (IAEA, 2019; NEA, 2018). Apesar dos
esforcos realizados pelos operadores para remodelacdo e manutengéo deste grupo de reatores,
eles estdo gradualmente chegando ao fim de sua vida util. Por conseguinte, ocorrerdo
problemas de disponibilidade devido a necessidade de paradas prolongadas para trabalho de
manutencdo planejada e ndo planejada, causando prejuizos no mercado do **Mo e de outros
radioisotopos (NEA, 2010, 2012, 2015, 2018; PEREZ, 2015). Esses problemas de
disponibilidade provocaram escassez global na oferta de isétopos médicos durante 2009-2010
devido as paradas imprevistas e planejadas dos principais reatores produtores de Mo e
subsequentes escassezes que continuaram a ocorrer em 2013, 2014, 2015, no final de 2017 e
inicio de 2018 (NEA, 2017, 2018).

Isso implica que a cobertura da demanda e seu crescimento anual tornou-se um desafio
para toda a cadeia de fornecimento de **Mo. Como resultado, as organizacdes internacionais e
agéncias governamentais intensificaram os esforgos para encontrar solugdes. Algumas
alternativas para a producdo deste radiois6topo sdo avaliadas utilizando combustivel de
Uranio de baixo enriquecimento (LEU, sigla em inglés), constituindo a tecnologia dos
Reatores Homogéneos Aquosos (AHR, sigla em inglés) uma alternativa atraente em
comparagdo com o método tradicional de irradiacdo de alvos. A tecnologia dos AHR foi
desenvolvida desde os inicios dos programas nucleares dos anos 40 e 50 do século passado, a
fim de produzir energia. Foram construidos mais de 30 reatores desse tipo (atualmente fora de
servico), acumulando uma experiéncia operacional combinada de mais de 149 anos. No inicio
de 2019, apenas dois reatores de solucdo ainda estavam em operacdo, ambos se encontram na
Federacédo Russa (IAEA, 20083, 2019).

A primeira tentativa bem-sucedida de utilizar um AHR para a producdo de is6topos
médicos foi protagonizada pelo reator russo ARGUS de 20 kWt de poténcia, no qual o
combustivel utilizado foi uma solucdo aquosa de sulfato de uranila de alto enriquecimento
(IAEA, 2008a). Como parte dos esforcos que estdo sendo feitos em todo o mundo para
reduzir o enriquecimento do combustivel nuclear abaixo de 20%, foi realizado durante 2010-
2012 um estudo da viabilidade para a conversdo do reator ARGUS para usar combustivel
LEU (MYASNIKOQV et al., 2012). Os resultados positivos alcangados nos célculos fisicos-
neutrdnicos e da termoidraulica levaram a deciséo de converter o reator ARGUS. A converséo
estimada em 2 milhdes de dodlares, foi feita no &mbito de uma colaboragéo entre o Instituto
Kurchatov e Argonne National Laboratory. Os trabalhos para a conversdo foram feitos no

periodo de 2012-2014 e a primeira criticalidade foi atingida em julho 2014. Desde entdo, 0s
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esforcos foram dirigidos no sentido de obter uma nova licenca de operacao e a realizagdo de
estudos experimentais das novas funcionalidades do reator (BOLDYREV et al., 2014).

Embora a utilizagdo de AHR na producdo de isGtopos medicos represente uma
alternativa atraente em comparacdo com o metodo tradicional de irradiacdo de alvos solidos, o
uso do combustivel LEU, imp8e um ndmero de desafios que devem ser levados em
consideracdo quando o reator é projetado (PIVOVAROQOV, 2010). Quando o enriquecimento
de Uranio é baixo, maior é a contaminacdo de impurezas nos isétopos médicos. O aumento da
concentragdo de Uranio na solucdo para atingir um determinado contetido de 2%U, leva ao
aumento da viscosidade da solucdo combustivel, que envolve a diminui¢do da estabilidade da
solucdo e o aumento da dificuldade na extracdo de radiois6topos. O necessario aumento de
volume da solucdo e, portanto, da poténcia térmica do reator, envolve dificuldades na
regeneracdo de Hy + O, e exige uma maior capacidade do sistema de remocéao de calor. O
aumento da producdo de 2%Pu provoca dificuldades na purificacdo do **Mo. Tendo em
consideracdo todos esses elementos, o enriquecimento e a concentracdo da solugdo devem ser
selecionados apropriadamente. Além disso, deve-se incluir uma margem de projeto para
evitar qualquer flutuacdo no estado do nucleo do reator (PIVOVAROV, 2010; WU; CAOQ,
2016).

Nos ultimos anos, a Federacdo Russa vem empreendendo distintas acdes na América
Latina no campo da medicina nuclear, relacionadas tanto a comercializagéo de Mo como a
transferéncia da tecnologia de novos reatores de pesquisa para a producdo de **Mo baseados
no reator ARGUS. Em 2015, foi assinado um contrato entre a Open Joint Stock Company
"ISOTOPE" (subsidiaria da corporacdo estatal de energia atbmica ROSATOM) e a Comissdo
Nacional de Energia Nuclear do Brasil (CNEN) para o fornecimento de %Mo pela Federagéo
Russa. A negociacdo foi fechada depois da CNEN ter feito varios testes e ter ficado
inteiramente satisfeita com o produto. Por semana, a Federagcdo Russa vai fornecer um
volume de %Mo entre 120 e 450 Curie e contratos similares foram assinados para o
fornecimento de outros is6topos (PORTAL DA TRANSPARENCIA, 2014).

Porém, ainda persiste o risco de comprometimento do fornecimento mundial, o que
motivou o governo brasileiro a promover acfes estratégicas de médio e longo prazo, no
sentido de eliminar a dependéncia externa e garantir a seguran¢a no atendimento a
necessidade nacional. Essa iniciativa poderia materializar-se com a construcgdo e entrada em
operacdo do Reator Multipropdsito Brasileiro (RMB), prevista para 2025, dependendo da
regularidade dos investimentos pelo Governo Federal. A entrada em operacdo deste reator

viabilizara ndo somente o atendimento da demanda crescente por radioisétopos para aplicacao
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médica, mas também sera uma instalacdo de suporte ao desenvolvimento cientifico e
tecnoldgico (CNEN, 2016, 2018). Tendo em consideracgdo a situacédo regional (IAEA, 2015b)
e a existéncia de uma historia de cooperacdo com ROSATOM, a transferéncia da tecnologia
dos AHR seria atraente para o Brasil, ja que este reator iria reforcar as capacidades de
producdo de is6topos médicos para 0 mercado interno e para exportacdo. Esta hipotese deve
ser confirmada através da realizacdo de um estudo de viabilidade.

Esta pesquisa esta relacionada com a proposta e analise de um projeto conceitual de
AHR, baseado no reator ARGUS, que usa combustivel LEU para a producdo de isétopos
médicos que responde a demanda regional. Tendo como informagdo inicial, a fornecida
publicamente por ROSATOM e o Instituto Kurchatov sobre a converséo do reator ARGUS, a
experiéncia internacional, especialmente a experiéncia do reator ARGUS, para estabelecer a
relacdo entre o enriquecimento do combustivel LEU e a concentracdo de Uranio na solugao, a
influéncia da expansdo térmica e a producdo de bolhas de gas devido a decomposicao
radiolitica de &gua, o projeto do sistema de remogéo de calor do nicleo do reator e os limites
de temperatura para a solucdo combustivel (BOLDYREV et al., 2014; IAEA, 2008a;
MYASNIKOV, 1990; MYASNIKOV et al., 2012). Para alcancar este resultado serdo
otimizadas as caracteristicas do projeto conceitual do ndcleo do reator para garantir as
condicBes de operacdo seguras e producdo prevista, através do desenvolvimento e
implementacdo de uma metodologia computacional baseada em avancados modelos e cddigos
de computador acoplados baseados na teoria de Monte Carlo e Dindmica de Fluidos
Computacional (CFD, sigla em inglés) para o estudo das caracteristicas fisico-neutrbnicas e
termoidraulicas.

A necessidade da pesquisa baseia-se na existéncia de aspectos ainda nao
suficientemente bem estudados ou pesquisados devido aos desafios colocados pela utilizacdo
do combustivel LEU neste tipo de reator, que é reforcado por causa da limitada informacéo
com acesso publico e insuficiente conhecimento disponivel em publicagdes cientificas sobre a
converséo do reator ARGUS.

Com base nestes argumentos, € identificado um problema cientifico relacionado ao
conhecimento insuficiente da capacidade de producdo de is6topos médicos de um projeto
conceitual de AHR utilizando combustivel LEU para responder a demanda regional com
seguranca.

A hipotese da pesquisa propde: O desenvolvimento e implementacdo de uma
metodologia computacional baseada em avancados modelos e codigos computacionais

acoplados baseados na teoria de Monte Carlo e Dindmica de Fluidos Computacional, para
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estudar as caracteristicas fisico-neutrénicas e termoidraulicas do nucleo de um projeto
conceitual de AHR, permitindo a anélise e projeto do nucleo do AHR proposto com um nivel
de detalhe e precisao suficiente.

Objetivo geral

Projetar um Reator Homogéneo Aquoso para a producdo de is6topos médicos que
responda a demanda regional através do desenvolvimento e implementacdo de uma
metodologia computacional baseada em avancados modelos e cddigos computacionais
acoplados baseados na teoria de Monte Carlo e Dindmica de Fluidos Computacional.

Objetivos especificos

1. Definir a plataforma computacional composta por hardware e c6digos com base na
teoria de Monte Carlo e CFD.

2. Analisar os aspectos fisicos, quimicos, de engenharia, operacdo, licenciamento e
solucBes inovadoras que tém permitido o uso de AHR para a producéo de is6topos médicos.

3. Desenvolver, implementar e avaliar uma metodologia baseada em avangados modelos
e codigos computacionais acoplados de neutrnica de Monte Carlo e termoidraulica baseada
em Dindmica de Fluidos Computacional para estudar as caracteristicas fisico-neutrdnicas e
termoidraulica do nucleo de um projeto conceitual de AHR para a producdo de is6topos
médicos que responda a demanda regional.

4. Desenvolver um projeto conceitual de AHR para garantir a producdo de isétopos
médicos que responda a demanda regional com seguranca, mostrando que € garantida a
capacidade de refrigeracdo suficiente para evitar o superaquecimento da solucdo combustivel
durante os regimes de operagéo do reator.

5. Avaliar a capacidade de producdo de is6topos médicos para responder a demanda

regional com seguranca, de um projeto conceitual de AHR utilizando combustivel LEU.
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2 REVISAO DE LITERATURA

Neste capitulo resumem-se aspectos dos is6topos médicos, principalmente o *®"Tc e
%Mo, incluindo sua utilizagdo na medicina, seus métodos e regimes de producéo, a evolugio
da demanda e oferta global, em especifico a situacdo no Brasil. Introduz-se e avalia o conceito
de Reator Homogéneo Aquoso (AHR), discute-se a experiéncia global existente neste tipo de
reator nuclear e as vantagens apresentadas para a producdo de isotopos médicos,
principalmente ®*Mo. Apresenta-se o reator russo ARGUS, que opera desde 1981 no Instituto
Kurchatov, e que foi o primeiro AHR utilizado com sucesso para a producdo de *Mo.
Descrevem-se alguns dos novos projetos conceituais de AHR para a producdo de Mo,
desenvolvidos por diferentes paises, como Estados Unidos, China e Federacdo Russa.
Destaca-se 0 conceito de centro de producdo de isétopos meédicos que utiliza dois AHR
baseados no reator ARGUS.

2.1 ISOTOPOS MEDICOS

Os radiois6topos sdo a forma instavel de um elemento que emite radiacdo para se
transformar em uma forma mais estavel. A radiacdo emitida é facilmente rastreavel e pode
causar mudancas na substancia a qual ela decai. Esses atributos especiais tornam os
radioisotopos uma ferramenta eficaz usada em ciéncias radiofarmacéuticas, aplicacdes
industriais, rastreamento ambiental, estudos bioldgicos e outros. A maioria dos radioisotopos
sdo produzidos artificialmente em reatores de pesquisa e aceleradores, expondo um material
alvo a particulas, como néutrons ou prétons, seguidos de diferentes processos quimicos para
obté-los na forma quimica requerida. O termo is6topo ou radiois6topo médico refere-se a um
atomo que pode ser utilizado para diagnésticos ou tratamentos médicos (IAEA, 2010a).
Atualmente, mais de 200 radioisotopos sdo usados regularmente em mais de 10000 hospitais
em todo o mundo em procedimentos de diagnostico e tratamento de doencas das
especialidades dsseas, cardioldgicas, oncoldgicas, endocrinoldgicas, neuroldgicas, nefro e
uroldgicas, gastrointestinais, infecciosas, vasculares e pediatricas, bem como as patologias
que acometem o0s sistemas respiratorios e sanguineo (IAEA, 2010a). Dos mais de 200
radioisotopos usados regularmente na medicina nuclear, é o Tecnécio-99 metastavel (**™Tc) o
mais amplamente utilizado, sendo utilizado em 80% de todos os procedimentos de
diagnostico realizados neste ramo da medicina, o que implica anualmente 30-40 milhdes de

procedimentos em todo 0 mundo (NEA, 2018). O %MT¢ decai com uma meia vida de 6,01
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horas emitindo radiacdes gama facilmente detectavel com uma energia de 143 keV (AUDI et
al., 1997). Este tempo de vida relativamente curto implica que a producdo de um grande
estoque € indtil, pois ao final de cada dia restaria apenas 6,25% do estoque. Como
consequéncia, a producdo e distribuicdo continua de *®™Tc é um pré-requisito para tratar os
pacientes sempre que seja necessario (RIINSDORP, 2014). Os radiofarmacos de ®°™Tc¢ sdo
aplicados na imagiologia morfolégica e dindmica de muitos 6rgdos do corpo, para
diagnosticar doencas renais, hepaticas, hepatobiliares, 0sseas, cardiacas e oncoldgicas, bem
como em outras patologias bem estabelecidas, de uma forma néo invasiva (IAEA, 2008a,
2008b, 2009).

2.2  METODOS DE OBTENCAO DO *MTC

Embora o ®™Tc possa ser produzido diretamente em um ciclotron ou acelerador de
particulas, atualmente ele é, quase exclusivamente, produzido a partir do decaimento beta do
radioisotopo **Mo (Figura 1), que tem uma meia vida de 65,94 horas (AUDI et al., 1997). A
meia vida mais longa do **Mo em comparacdo com o *®MTc, permite que o **Mo seja
produzido em instalacbes de grandes capacidades (Reator nuclear ou acelerador e depois
instalacio de processamento do *°Mo), transportado para os centros onde os geradores de
Mo/*®"Tc sdo produzidos e distribuido aos servicos de medicina nuclear (Figura 2) (IAEA,
2008a; WESTMACOTT, 2010).

Figura 1 — Decaimento beta do **Mo
¥Mo

Decaimento B (T,/,,=65,94 horas)

Transicaovy (T,/,=6,01 horas)

9%eTc

Decaimento B (T,,,=211000 anos)

99Ru

Fonte: IAEA (2008a).



25

Figura 2 — Cadeia de suprimentos do **Mo
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Fonte: Westmacott (2010).

Atualmente, as duas tecnologias disponiveis no mercado para produzir o radioisétopo
Mo sio a irradiacdo de alvos de Uranio em reatores de pesquisa e os aceleradores de
particulas. Destes, a tecnologia mais desenvolvida, que atualmente cobre 95% da producéo
desse radioisotopo, é a irradiacdo de alvos de Uranio em reatores de pesquisa heterogéneos
multiuso, que é baseado no processo de fissdo nuclear do 2*U, onde aparece como o produto
da fissio 0 ®*Mo, com uma probabilidade de ocorréncia de 6,10%, a partir da distribuicéo
tipica das massas dos produtos de fissio do 2*°U (Figura 3). A seccdo de choque para esta

reacdo é de aproximadamente 584 barns para néutrons térmicos (IAEA, 2013, 2015a).

Figura 3 — Distribuic&o tipica das massas dos produtos de fissdo do 23U (verde), 2°U (vermelho),
239py (azul) e 65% Uranio + 35% Plutbnio (preto)
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Fonte: JWB (2008).
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2.3 IRRADIACAO DE ALVOS DE URANIO

O método de producdo de radioisotopos com base na irradiacdo de alvos, requer um
material alvo sélido absorvente de néutrons que vai ser exposto a um fluxo de néutrons; esse
fluxo de néutrons pode ser produzido através de um acelerador de particulas ou de um reator
nuclear. A escolha do material utilizado para o alvo, é condicionada pelo is6topo ou isdtopos
que se pretendem produzir. Para a producdo de isétopos médicos de alto nimero atdmico (Z),
0 processo mais difundido foi durante muitos anos a utilizacdo de alvos de Uranio altamente
enriquecido (HEU, sigla em inglés para Highly Enriched Uranium), nos qual a fracdo de U
é superior a 90% (IAEA, 2013; NEA, 2010).

Nas ultimas décadas, a partir de um esforco global para eliminar o uso de HEU em
aplicacdes civis para contribuir com a ndo-proliferacdo de armas nucleares, mostrou-se a
necessidade de converter a producdo de *Mo de HEU a Uranio de baixo enriquecimento
(LEU, sigla em inglés para Low Enriched Uranium). Os esforgos para eliminar o uso de HEU
na producdo de **Mo recebeu um impulso em 2009, quando a Academia de Ciéncias dos
Estados Unidos publicou um relatorio técnico onde se concluiu que, ndo havia “razao técnica
para que quantidades adequadas de **Mo ndo pudessem ser produzidas a partir de alvos de
LEU no futuro” e que o uso de alvos de LEU era viavel com um aumento aceitavel do custo
(NATIONAL RESEARCH COUNCIL, 2009). De acordo com dados publicados em 2016,
anualmente em todo o mundo se gastavam aproximadamente 50 kg de Uranio altamente
enriquecido na producio de **Mo em reatores de pesquisa, dos quais 97% é descartado apds o
passo de processamento, tornando-se um desperdicio de alta atividade (LEE et al., 2016).
Uma possivel solugdo seria a recuperacao e reciclagem do HEU dos residuos para a criagao
um novo alvo sélido, porém, esta opcdo ndo € economicamente atraente, visto que este
processo € mais caro que o processo de fabricacdo de alvos sélidos a partir de HEU fresco
(NEA, 2010). No entanto, como resultado dos esforcos mundiais para reduzir o
enriquecimento de combustivel de reatores de pesquisa e alvos de uranio (IAEA, 2015a),
atualmente bem mais da metade de toda a produgdo mundial de **Mo/*®*™Tc ja foi convertida
com sucesso a LEU (NEA, 2018). Apos a irradiacdo, os alvos de Urénio (LEU ou HEU) séo
transportados para uma instalacdo de processamento, onde sdo dissolvidos em uma solugéo
acida ou alcalina e 0 *®*Mo é recuperado através de uma série de passos de extragdo e
purificacdo (IAEA, 2013). A irradiagdo de alvos de urénio em aceleradores de particulas
envolve a irradiacdo do alvo com um feixe de néutrons obtidos através de reacdes de

espalacdo. Nas reacOes de espalacdo os prétons do acelerador séo acelerados para um alvo de



27

um metal pesado (ex. Chumbo-Bismuto Pb-Bi), 0 que absorve os prétons e, posteriormente,
emite néutrons. A utilizacdo desse processo para a producdo de **Mo ou de outros is6topos
com numeros atdmicos elevados, ndo € atrativa para as demandas da industria médica em
compara¢do com 0 mesmo processo realizado em um reator de pesquisa heterogéneos
multiuso (NEA, 2010). Esses critérios explicam por que atualmente 95% da producdo de
%Mo e maior parte da producdo de isétopos com alto Z séo realizados em reatores de pesquisa

heterogéneos multiuso.
2.4 OUTROS ESQUEMAS DE PRODUCAO DE MO

0 %Mo também pode ser produzido pelos seguintes métodos (IAEA, 2013):
A fissdo do #°U através dos néutrons produzidos em um acelerador de prétons ou

deuterons através de reac¢des do tipo (D, n) e (p, n) em alvos pesados (Figura 4).

Figura 4 — ®*Mo produzidos pela fissdo em aceleradores
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Fonte: Staples (2011).

Pela ativacdo neutronica do Mo, através de uma reacdo (**Mo (n, v) *°Mo). Esse
método é pratico apenas para as producdes em reatores, devido a pequena seccdo de choque
(0,13 barns para néutrons térmicos) para este tipo de reacdo. Além disso, o **Mo produzido
por esse método possui uma atividade especifica (Curie de **Mo por grama de **Mo no alvo)

menor do que a produzida pela fissdo do Uranio (Figura 5).

Figura 5 — Mo produzido pela ativacdo neutrénica do **Mo
e @@
M098

Fonte: Staples (2011).
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Pela fotofissdo do Mo, através de uma reacdo (}***Mo (y, n) **Mo). Os fétons
utilizados nesse esquema de producdo sdo obtidos irradiando alvos pesados com elétrons
produzidos em aceleradores. Tal como no caso anterior, 0 ®*Mo produzido por este método
possui uma atividade especifica (Curie de ®*Mo por grama de °®Mo no alvo) menor do que a

produzida pela fissdo do Urénio (Figura 6).

Figura 6 — %Mo produzido pela fotofisséo do ®®Mo
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Fonte: Staples (2011).

Além disso, 0 ®™Tc¢ também pode ser produzido diretamente através de reagdes (p, 2n)
em alvos de Mo, no dmbito desse regime de producéo é removida a necessidade de passos
intermediarios que envolvem a recuperacéo e purificacio de **Mo. Porém, esse método so é
adequado para cadeias de abastecimento curtas; por exemplo, a nivel de cidade, devido a curta
meia vida do **"Tc (IAEA, 2013).

25 DEMANDA E OFERTA DE ISOTOPOS MEDICOS

Na ultima década, como resultado das alteracbes no mercado desde 2009-2010, a
demanda de ®*Mo experimentou uma redugdo com base na sua demanda historica estimada de
12000 seis dias Curie por semana, primeiro para 10000 seis dias Curie por semana, em 2012
(NEA, 2012), e depois para 9000 seis dias Curie por semana, em 2015 (NEA, 2015). Estudos
realizados sugerem que essa diminuicdo foi o resultado de mudangas no mercado que
comegaram em 2007, quando reatores produtores de **Mo, tais como o NRU (National
Research Universal) no Canada e o HFR (High Flux Reactor) em Petten, Paises Baixos, como
consequéncia do seu envelhecimento, tiveram que fazer paradas e a producéo global de **Mo
foi gravemente afetada. As mudancas feitas incluem melhoria da eficiéncia na utilizacdo dos
geradores de ®*Mo/*®™Tc e no planejamento dos processos e a utilizagdo de outros testes e
isdtopos substitutos (NEA, 2018). Apesar dessa diminuicio gradual da demanda de **Mo, os
estudos consultados (NEA, 2010, 2012, 2015, 2018) estimam um crescimento anual na
demanda de *®*Mo/*®™Tc. A andlise dos Gltimos dados disponiveis para determinar o nivel da
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demanda de ®*Mo apresentou como resultado, que no inicio de 2018, ela era de 9400 seis dias
Curie por semana (NEA, 2018). Para o periodo de 2018-2023 espera-se um crescimento anual
do 0,5% nos mercados mais desenvolvidos (América do Norte, Europa, Japdo e Republica da
Coreia) e de 5% nos mercados emergentes. Constituindo os mercados mais desenvolvidos
84% da demanda global de **Mo/*®™Tc, e os mercados emergentes os 16% restante (NEA,
2018).

Por muitos anos, a producio de **Mo para atender a demanda global, dependeu de um
pequeno grupo de reatores de pesquisa e instituicbes de processamento. No inicio da década
do 2010, cinco dos reatores de pesquisa usados na producdo de %Mo, responsaveis
aproximadamente por 80% da producdo mundial, tinham mais de 50 anos de utilizacdo.
Desses cinco reatores, dois que sdo responsaveis por 25% da capacidade de producéo,
encontravam-se proximos da data planejada para finalizar seu funcionamento (PEREZ, 2015).
Atualmente, a maior parte da producéo de **Mo para atender a demanda global estimada em
9400 seis dias Curie por semana depende de dez reatores de pesquisa (Figura 7) e oito
instituicOes de processamento (NEA, 2018).

Figura 7 — Principais reatores de pesquisa usados na producéo de *Mo
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Fonte: IAEA (2019); NEA (2018).
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Conforme, € demonstrado na Tabela 1, oito desses reatores (BR-2, HFR, LVR-15,
RA-3, SAFARI-1, RIAR, KARPOV e MURR), cuja capacidade de produgdo disponivel por
semana de **Mo ¢ de aproximadamente 75% do total, tém mais de 50 anos de operac&o. Além
disso, oito deles, com 80% da capacidade de producio disponivel por semana de **Mo, ja
estdo muito perto da data estimada de parada da producdo (10 ou menos anos para a data
estimada de parada da producéo), eles sdo o BR-2, HFR, LVR-15, MARIA, RA-3, SAFARI-
1, RIAR e KARPOV (IAEA, 2019; NEA, 2018).

Tabela 1 — Principais reatores utilizados na producéo de **Mo

) Tempo de
Capacidade . Data
operagéo
de producéao estimada
Semanas de ] desde que
Reator/ disponivel o de parada
Alvo operacgéo atingiram a
Combustivel por semana o da
por ano primeira
(seis dias o producdo
criticalidade
Curie) (ano)
(anos)
BR-2 (HEU) HEU/LEU 21 6500 59 2026
HFR (LEU) HEU/LEU 39 6200 59 2026
LVR-15 (LEU) HEU/LEU 30 3000 63 2028
MARIA (LEUV) LEU 36 2200 46 2030
OPAL (LEU) LEU 43 3500 14 2057
RA-3 (LEV) LEU 46 400 53 2027
SAFARI-1 (LEV) LEU 44 3000 55 2030
RIAR (HEU) HEU 50 540 54 2025
KARPOV (HEU) HEU 48 350 56 2025
MURR (HEU) Mo natural 52 750 54 2037

Fonte: IAEA (2019); NEA (2018).

Por ordem da capacidade, os seis principais reatores (com 90% da capacidade de
producdo) sdo: HFR (Paises Baixos), OPAL (Australia), BR-2 (Bélgica), SAFARI-1 (Africa
do Sul), LVR-15 (Republica Checa) e MARIA (Pol6nia), todos estes reatores podem produzir
2200 ou mais seis dias Curie por semana de **Mo (Tabela 1). Com excecéo do reator BR-2, 0s
outros ja tém feito a conversdo de combustivel de HEU para LEU. Adicionalmente, quase

todos eles ja irradiam alvos de LEU ou uma combinagdo de alvos de LEU e HEU.
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Apesar do numero de reatores e instalagdes de processamento terem aumentado nos
ultimos anos e dos esforgos realizados pelos operadores para a sua remodelacdo e
manutencdo, eles permanecem de forma gradual chegando ao fim de sua vida util. Por
conseguinte, ocorreram e continuam a ocorrer problemas de disponibilidade devido a
necessidade de paradas prolongadas para trabalho de manutencdo planejada e ndo planejada,
causando prejuizos no mercado do Mo e de outros radioisétopos (NEA, 2010, 2012, 2015,
2018; PEREZ, 2015). Esses problemas de disponibilidade provocaram escassez global na
oferta de isétopos médicos durante 2009-2010 devido as paradas imprevistas e planejadas dos
principais reatores produtores de Mo (NRU e HFR) e subsequentes escassezes que
continuaram a ocorrer em 2013, 2014, 2015, no final de 2017 e inicio de 2018 (NEA, 2017,
2018).

O setor de medicina nuclear no Brasil, cujos procedimentos para diagnostico ou
terapia utilizam radiofarmacos, conta com 432 servicos de medicina nuclear. A Comisséo
Nacional de Energia Nuclear (CNEN) fornece radiofarmacos para a realizagdo de 2 milhdes
de procedimentos por ano e no ano de 2017 as atividades relacionadas a area médica no Brasil
consumiam 4% da demanda mundial de **Mo, o que representava entre 370-380 seis dias
Curie semanais, com uma demanda crescente estimada do 8% ao ano (CNEN, 2018), o que
implica que atualmente, em 2020, a demanda no Brasil deve ser de aproximadamente 475 seis
dias Curie semanais. No entanto, considerando-se 0 numero de procedimentos médicos
realizados, o atendimento brasileiro ainda é inferior ao de muitos paises (0 nimero per capta
de exames de medicina nuclear executados no Brasil é ainda 2,5 vezes menor do que na
Argentina e 6 vezes menor do que nos EUA) (CNEN, 2018).

O Brasil, desde 1995, adquiria regularmente o **Mo da empresa canadense MDS
NORDION, porém a raiz de interrup¢cdes ocorridas em 2009 no reator canadense NRU,
interrompeu sua produgdo, gerando uma crise mundial no fornecimento, causando uma
reducdo de 50% no atendimento a populacao brasileira, quando comparado com os niveis de
2008. Lentamente nos anos seguintes e através de acordos com paises como a Bélgica,
Argentina, Africa do Sul, Israel e a Federacdo Russa, foi possivel uma recuperacio dos niveis
anteriores a 2009 e um aumento até o estado atual (CNEN, 2016, 2018).

Entretanto, ainda persiste o risco de comprometimento do fornecimento mundial, além
do impacto causado nos custos de producdo, com 0 consequente encarecimento do servico
final disponibilizado para a sociedade, o que motivou o governo brasileiro a promover ac6es
estratégicas de médio e longo prazos, no sentido de eliminar a dependéncia externa e garantir

a seguranca no atendimento a necessidade nacional. Para que esse objetivo seja alcancado de
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maneira plena, efetiva e com autonomia tecnoldgica ha necessidade de se implantar no pais
uma instalagdo nuclear com caracteristicas e capacidade para produzir radioisétopos para a
salide, em especial o ®*Mo. Essa iniciativa poderia se materializar com a construcio e entrada
em operacdo do Reator Multipropoésito Brasileiro (RMB), prevista para 2025 dependendo da
regularidade dos investimentos pelo Governo Federal. A entrada em operacdo deste reator
viabilizara ndo somente o atendimento da demanda crescente por radioisétopos para aplicacéo
médica, mas também sera uma instalacdo de suporte ao desenvolvimento cientifico e
tecnoldgico, para as areas de geracdo de energia, propulsdo nuclear, assim como para a
formacgéo de recursos humanos para o setor nuclear (CNEN, 2016, 2018).

No cenério atual, manter um nivel de producdo para garantir a cobertura da demanda e
seu crescimento anual tornou-se um desafio para toda a cadeia de abastecimento do **Mo.
Como resultado, as organizagdes internacionais e agéncias governamentais intensificaram os
esforgos para encontrar solugdes a curto, médio e longo prazos contra as interrupcées
esperadas no fornecimento. Tal é o caso do Grupo de Alto Nivel sobre a Seguranca do
Fornecimento de Radioisotopos Médicos (High-level Group on the Security of Supply of
Medical Radioisotopes, HLG-MR, sigla em inglés), grupo estabelecido pela Agéncia de
Energia Nuclear (Nuclear Energy Agency, NEA, sigla em inglés) em abril de 2009 (NEA,
2010). Esse grupo examinou exaustivamente as causas das perturbacdes do mercado do **Mo
e tém desenvolvido propostas de politicas, principios e recomendacfes para abordar essas
causas. Além disso, o NEA revisa regularmente o status do fornecimento de **Mo, a fim de
identificar os periodos de potenciais reducdes do fornecimento, para que durante estes
periodos possam propor medidas para resolver gradualmente na escala global os efeitos das
reducdes.

Um certo nimero de alternativas para a producdo desse radioisétopo tem atraido a
atencdo dos participantes na cadeia de abastecimento, algumas dessas tecnologias sdo
conhecidas, mas ndo sdo utilizadas na longa escala ou ainda estdo na fase de desenvolvimento

dos principios basicos.

26  REATOR HOMOGENEO AQUOSO (AHR)

Uma das tecnologias conhecidas para a producdo de isotopos médicos, mas que nédo
foi utilizada em grande escala, € a utilizacdo de AHR. O conceito de reator homogéneo de
solucéo aquosa ou reator de solugdo ou reator de combustivel liquido, consiste em um nucleo

aquoso, contendo um sal de Uranio enriquecido dissolvido em &gua e acido, contido em um
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recipiente ou tanque protegido de aco inoxidavel. Esse conceito foi estudado em diferentes
paises, com mais de 30 reatores de solucdo construidos e operados desde o inicio dos
programas nucleares dos anos 40 e 50 do seculo passado, acumulando mais de 149 anos de
experiéncia combinada (A maioria atualmente fora de servico). No inicio de 2019, apenas
dois reatores homogéneos de solugdo aquosa ainda estavam em operagdo, ambos localizados
na Federagdo Russa (IAEA, 2008a, 2019).

Num reator homogéneo de solucdo aquosa ou reator de solucdo é possivel prescindir
do custoso processamento dos elementos combustiveis sélidos dos reatores heterogéneos e
ajudar a simplificar o processo de extracdo de produtos de fissdo do combustivel nuclear, o
qual, nos reatores heterogéneos deve ser dissolvido antes de poder prosseguir com a separacao
dos is6topos de interesse. Tal é o caso do 2*°Pu, cuja obtencdo para fins militares foi o fim de
muitos dos reatores construidos nos anos 40 e inicio dos anos 50 do século passado. Essas
razGes justificam o grande interesse que levantou este projeto de reator nuclear no principio
dos programas nucleares de varios paises (IAEA, 2008a). Porém, um grupo de problemas
relacionados a corrosdo, a adequabilidade dos materiais, a ebulicdo e a propensédo da agua a se
decompor radioliticamente (devido a fragmentos de fissdo) liberando bolhas de géas radiolitico
(hidrogénio, oxigénio e outros) desanimaram 0 uso desta tecnologia para a geracdo de
eletricidade (IAEA, 2008a, 2019; LANE, 1962).

O primeiro reator homogéneo de combustivel liquido foi o reator LOPO (LOw
POwer) (Figura 8), construido no Laboratério Nacional de Los Alamos, nos Estados Unidos
em 1943. Ele foi o terceiro reator nuclear da historia. A finalidade deste reator foi a
verificacdo de calculos de massa critica e a medicao de seccBes de choque de varios materiais.
O reator LOPO trabalhou com uma solucdo de sulfato de uranila de 565 gramas de 2°U
dissolvido em 13 litros de &gua contida em uma esfera de 30 centimetros de diametro. A
auséncia de blindagem e de um sistema de remocdo de calor adequado limitou a poténcia a 50
mwW (HUISMAN, 2013; LANE, 1962; RIINSDORP, 2014).

O reator LOPO foi seguido, ap6s o desmantelamento, pelo reator HYPO (HIgh
POwer), que atingiu sua primeira criticalidade em dezembro de 1944. O reator HYPO
trabalhou com uma solugéo de nitrato de uranila de 808 gramas de 2*°U dissolvido em 13,65
litros de agua leve contida em uma esfera de 30 centimetros de didmetro, com paredes de
espessura 2 vezes a do LOPO (1,6 mm), um refletor de grafite e um sistema de remocéo de
calor que lhe permitiu alcancar varios kW de poténcia térmica. O reator HYPO foi utilizado
na validacdo de calculos de massa critica e na medicdo de sec¢fes de choque das primeiras
bombas atémicas (HUISMAN, 2013; LANE, 1962; RIJNSDORP, 2014).
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Entre abril de 1949 e margo de 1951 o reator HYPO foi atualizado e renomeado SUPO
(SUper POwer) (Figura 9). O reator SUPO operou entre os anos de 1951 e 1974 a uma
densidade de poténcia de aproximadamente 1,7 kWt por litro de solucdo, utilizando uma
solucdo de nitrato de uranila de alto enriquecimento (BUNKER, 1963; KIMPLAND et al.,
2014). O sucessor do reator SUPO no Laboratério Nacional de Los Alamos foi o SHEBA
(Solution High-Energy Burst Assembly) (Figura 10). Esse reator utilizava duas solugdes
combustiveis diferentes, nitrato de uranila enriquecida a 20% em #°U ou fluoreto de uranila
enriquecida a 5% em 2*U. O ncleo consistia em um cilindro de 49 centimetros de didmetro,
43-45 centimetros de altura e com uma barra de controle de carboneto de boro no centro
(BUNKER, 1963; KIMPLAND et al., 2014).

Figura 8 — Esboco do reator LOPO
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Fonte: Rijnsdorp (2014).



Figura 9 — Recipiente e tubos helicoidais do reator SUPO

Fonte: Rijnsdorp (2014).
Figura 10 — SHEBA

Fonte: Reynolds (2007).
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Entre 1952 e 1954 foi desenvolvido o “Homogeneous Reactor Experiment - 1 (HRE-
1)” (Figura 11), no qual a estabilidade de um reator de combustivel em circulagao a niveis de
poténcia de varias centenas de kWt (140 kWe) foi estudada. O HRE-1 trabalhou com uma
solucéo de sulfato de uranila enriquecida a 93% em 23U em circulagdo pelo niicleo do reator
a uma taxa de 40 litros por minuto. O ndcleo do reator consistiu em um recipiente de 45 cm
de didmetro dentro de um recipiente pressurizado, a agua pesada foi utilizada como refletor
(LANE, 1962).

Em dezembro de 1957 o “Homogeneous Reactor Test, HRE-2” atingiu sua primeira
criticalidade cujo objetivo foi testar a confiabilidade de materiais e equipamentos para a
operacdo continua por periodos prolongado, os procedimentos de manutencdo e os métodos
para a remoc¢do continua dos produtos de fissdo e produtos corrosivos insollveis. O
funcionamento do HRE-2 foi interrompido em maio de 1958 apo6s a formacdo de uma fissura

no recipiente do ndcleo atraves da qual o combustivel poderia vazar (LANE, 1962).

Figura 11 - HRE-1

Fonte: Rijnsdorp (2014).

O primeiro reator homogéneo utilizado com sucesso para a producdo de **Mo foi o
reator ARGUS (Figura 12). Este reator, com 20 kWt de poténcia entrou em operagdo em 1981
no Centro de Pesquisa Nuclear Instituto Kurchatov, em Moscou, Federacdo Russa e tem

estado em funcionamento desde essa data com altos indices de eficiéncia e seguranca (IAEA,
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2008a). O nucleo do reator ARGUS consiste em uma solucdo de sulfato de uranila
enriquecida originalmente a 90% em 3°U localizada no interior de um recipiente cilindrico
com fundo semiesférico (Figura 13 (a)). Trés canais "secos” estdo localizados dentro do
nucleo do reator, um no centro e dois simétricos na periferia (Figura 13 (b)); nesses dois
canais periféricos sdo inseridas barras de controle e regulacdo. Todos os elementos do nucleo,
que estdo em contato com a solugdo combustivel séo feitos de aco inoxidavel. O recipiente do
reator estd rodeado por um refletor de grafite radial e inferior (MYASNIKOV, 1990). O
sistema de remocao de calor do reator tem dois circuitos, o primeiro é um tubo helicoidal no
interior do nucleo (Figura 13 (b)), que estd ligado ao trocador de calor e tanque de
compensacdo e através dele a agua € bombeada com uma bomba. No segundo circuito é
removido o calor do primeiro circuito utilizando agua (BOLDYREV et al.,, 2014;
MYASNIKOV et al., 2012; PIVOVAROV, 2010).

Figura 12 — Reator ARGUS

Fonte: Pivovarov (2010).
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Figura 13 — a) Recipiente cilindrico com fundo semiesférico do reator ARGUS, b) Canais "secos" e
sistema de remocdo de calor helicoidal do nicleo do reator

(@)
Fonte: Pivovarov (2010).

(b)

O reator possui um Sistema de Regeneracdo Catalitica (CRS, por sua sigla em inglés),
para a regeneracdo dos gases radioliticos hidrogénio e oxigénio produzidos na solucédo
combustivel durante a operacédo do reator. O CRS baseia-se no principio da circulagdo natural
da mistura de gas através do circuito, formando um circuito fechado com o recipiente do
reator, o trocador de calor, o coletor do condensado (reservatorio de agua) e sistema de
tubulacdo (Figura 14) (MYASNIKOV et al., 2012). Testes em iso6topos produzidos neste
reator reportam que o **Mo produzido é caracterizado pela extrema pureza radioquimica,
sendo o seu contetido de impurezas inferior aos limites permitidos para utilizacdo na medicina
nuclear de 2-4 ordens de grandeza (MYASNIKOV, 1990).
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Figura 14 — Esbogo do reator ARGUS
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Fonte: Myasnikov et al. (2012).

Como parte dos esforcos que estdo sendo feitos em todo o mundo para reduzir o
enriquecimento do combustivel nuclear abaixo de 20%, foi realizado durante 2010-2012 um
estudo de viabilidade para a conversdao do reator ARGUS para usar combustivel LEU
(MYASNIKOV et al., 2012). Os resultados positivos alcancados nos calculos fisicos-
neutrdnicos e da termoidraulica levou a deciséo de converter o reator ARGUS, essa conversdo
estimada em 2 milhdes de doélares, foi feita no ambito de uma colaboracdo entre o Instituto
Kurchatov e o Argonne National Laboratory. Os trabalhos de conversdo para LEU foram
feitos no periodo de 2012-2014 e a primeira criticalidade foi atingida em julho 2014. Desde
entdo, os esforcos foram dirigidos no sentido de obter uma nova licenca de operacgdo e a
realizacdo de estudos experimentais das novas funcionalidades do reator (BOLDYREV et al.,
2014).

2.7 PRODUCAO DE MO UTILIZANDO AHR

No inicio dos anos 90 houve um interesse renovado nos AHR, ndo destinados a
producdo de energia, mas a sua utilizacdo na producdo de isétopos médicos de meia vida curta
com base na fissio de Z°U. Varios paises, incluindo China, Franca, Alemanha, Jap&o,

Federacdo Russa e Estados Unidos, iniciaram programas de pesquisa para avaliar a
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viabilidade do uso dos AHR para produzir, comercialmente, istopos para utilizacdo na
medicina nuclear (IAEA, 2008a). Esse interesse foi fortalecido como resultado de um
conjunto de marcos.

(1) A reunido de consultores realizada em 2007 com uma equipe de especialistas no
campo dos AHRs e produtores de radioisotopos da qual em (IAEA, 2008a) apresentou-se um
resumo das discussbes e as apresentacOes técnicas dadas pelos participantes. Esta reunido
facilitou a troca de informacdes sobre o “estado da arte”, que resultou em uma avaliagao
objetiva dos desafios tecnologicos e outras implicacdes relevantes da tecnologia dos AHRs,
especialmente no referente a producédo de radioisotopos.

(2) O Projeto de Pesquisa Coordenada (CRP, por sua sigla em inglés) da Agéncia
Internacional de Energia Atomica (IAEA, por sua sigla em inglés) “Feasibility Evaluation of
the Use of Low Enriched Uranium Fuelled Homogeneous Aqueous Solution Nuclear Reactors
for the Production of Short Lived Fission Product Isotopes”. O objetivo geral deste CRP foi
incentivar a cooperacdo e promover o intercdmbio de informacBes na &rea dos AHRs,
especificamente sobre o uso de combustivel LEU e a producdo de radioisotopos (IAEA,
2010b).

(3) A escassez global de oferta de is6topos médicos durante 2009-2010 devido a
paradas imprevistas e planejadas dos principais reatores produtores (NRU e HFR) e
subsequentes escassezes que continuaram a ocorrer em 2013, 2014, 2015, no final de 2017 e
inicio de 2018 (NEA, 2017, 2018).

(4) O numero crescente de artigos cientificos, relatorios técnicos, apresentacdes de
conferéncias e outros nesta temética a cada ano, sao evidéncias do interesse existente por essa
tecnologia.

(5) A operacdo bem-sucedida do reator ARGUS desde 1981 e 0 sucesso ha sua
conversdo a combustivel LEU, com o qual atingiu a primeira criticidade em julho de 2014
(BOLDYREV et al., 2014). Atualmente, o reator ARGUS é o Unico experimento em grande
escala no uso de um reator de solucdo em operacdo em estado estacionario com uma
densidade de poténcia méxima de 1 kWt/litro de solugdo. Estudos realizados em amostras de
%Mo obtidas a partir de uma solugéo irradiada no reator ARGUS concluiram que as amostras
de %Mo sdo radioquimicamente puras para os padrdes farmacéuticos europeus e dos EUA
(IAEA, 2008a). Em 2015, a Corporacdo Estatal de Energia Atdmica da Federacdo Russa
(ROSATOM) decidiu construir uma instalagdo de produgdo, baseada na experiéncia
operacional do reator ARGUS, em Sarov (500 km de Moscou) com uma capacidade de
producdo de 250 seis dias Curie por semana (VAKULENKO, 2017). Além disso, o Argus-
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FTI (no Instituto Fisico e Técnico de Umarov em Dushanbe, Tajiquistdo) sera restaurado,
para estar operacional em 2020, com assisténcia russa sob apoio financeiro da China (IAEA,
2019).

A utilizacdo de AHR na producdo de is6topos médicos representa uma alternativa
atraente em comparacdo com o método tradicional de irradiacdo de alvos sélidos, levando em
conta questdes relacionadas com as quantidades de combustivel e enriquecimentos
necessarios, caracteristicas de seguranca passiva, simplificacdo dos requisitos para a
manipulacdo e processamento do combustivel a partir da eliminacdo da utilizacdo de alvos
solidos e o trabalho com niveis de poténcia muito mais baixos dos requeridos em um reator
heterogéneo de irradiacdo de alvos para produzir a mesma quantidade de is6topos médicos
(IAEA, 2008a). Além disso, o custo de um AHR ¢€ inferior a um reator convencional, estudos
mostram que uma instalagdo com um AHR de 200 kW pode custar 70 milhdes de USD,
enquanto um reator convencional para a producgdo de radioisotopos pode custar mais de 500
milhdes de USD (IAEA, 2010b). As principais vantagens que distinguem os AHR para a
producdo de radioisétopos sao (IAEA, 2008a):

1. Flexibilidade com respeito a variacdo dos parametros do reator (poténcia térmica,
temperatura, pressdo etc.), o combustivel a ser utilizado (UO2S04, UO2(NO3)., UO2F2) e a
geometria do nucleo;

2. Elevado nivel de seguranga intrinseca associado aos coeficientes de reatividade
negativos para a densidade do combustivel, que eleva com o aumento da temperatura no
nucleo;

3. A utilizacdo eficiente dos néutrons na producdo de isétopos;

4. Na&o utiliza alvos sélidos, permitindo simplificar os processos e diminuir os custos de
producdo, enquanto desaparecem 0s custos associados com a fabricacdo, a irradiacéo,
desmantelamento e dissolucdo dos alvos. A gestdo dos residuos é muito mais simples que nos
reatores de irradiacio de alvos solidos. Depois da extracdo do Mo, na tecnologia de
irradiacdo de alvos o Uranio é um desperdicio, enquanto, na tecnologia dos AHR, o Uranio é
devolvido para o nacleo do reator para um novo ciclo de trabalho (podendo prolongar seu
tempo de vida atil em até 20 anos);

5. Reducdo consideravel dos custos de construgdo e operacdo em comparagdo com a
tecnologia tradicional que usa alvos (é prevista uma reducdo dos custos de producdo dos
radioisotopos entre 2-2,5 vezes);

6. Além do *®*Mo, os AHR tém a capacidade para produzir outros is6topos como 3Xe,

89gr, 0y, 131 132] ¢ 133 extraidos a partir da fase de gas gerada na parte superior do niicleo.
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No caso do #°Sr, pode ser recuperado 1000 vezes mais do que pode ser recuperado por meio
de irradiacéo dos alvos solidos;

Com base nas investigacOes iniciadas no comeco dos anos 90, foram levados em
consideracdo varios projetos de AHR que tém sido propostos para utilizacdo na producéo de
isotopos médicos. Os principais estdo concentrados em poucos paises, entre 0s quais
destacam-se os modelos americanos, chineses e russos (IAEA, 2008a).

Nos Estados Unidos, varias propostas tém sido avaliadas usando sistemas de
combustivel liquido para a producdo de ®°*Mo. Destes, os mais relevantes sio os projetos
propostos pelo Grupo de Servicos Técnicos Babcock e Wilcox (B e W) e Tecnologia Médica
SHINE. Babcock e Wilcox, que propés um Sistema de Producéo de Isétopos Médicos (MIPS,
por sua sigla em inglés), utilizando um AHR com combustivel LEU. Esse projeto conceitual
teria uma poténcia do projeto de 200 kW, portanto, seria capaz de produzir aproximadamente
10000 Curie no final da irradiacéo (5 dias de irradiagéo), a partir de um rendimento de 90% e
assumindo um tempo de processamento de dez horas, podem ser produzidos
aproximadamente 8000 Curie (1100 seis dias Curie por semana). Para o sistema de remocéo
de calor do nucleo, dois esquemas sdo propostos, um ativo no qual sdo utilizados tubos
helicoidais com circulacéo forcada, e outro, passivo, no qual € utilizada a circulacdo natural
do fluido refrigerante (IAEA, 2008a; REYNOLDS, 2008). Tecnologia Médica SHINE prop0s
um projeto conceitual de um AHR subcritico de combustivel LEU (SHINE, por sua sigla em
inglés - Subcritical Hybrid Intense Neutron Emitter). Esse projeto conceitual utiliza um
acelerador como fonte externa de néutrons, os quais sdo obtidos a partir da colisdo de um
feixe de ions de deutério em um alvo de gas tritio (CHEMERISQOV et al., 2011; PIEFER et
al., 2011). Excetuando a fonte externa de néutrons, o principio de funcionamento deste
projeto conceitual, assim como os mecanismos de extracdo e purificacdo do **Mo sdo
semelhantes aos usados em qualquer outro AHR.

Em 2000, o Instituto de Energia Nuclear da China empreendeu o estudo de um projeto
conceitual de um AHR de 200 kW considerando combustivel LEU e HEU (MIPR, por sua
sigla em inglés - Medical Isotope Production Reactor), para a producdo de **Mo e outros
isétopos médicos (IAEA, 2008a). Outros estudos tém sido realizados no Laboratério de
Engenharia Nuclear e Computacional da Universidade de Xi‘an Jiaotong, onde foi estudado o
projeto conceitual desse AHR, nesses estudos foram estabelecidos modelos de calculo e
desenvolvidos codigo de computador para a gestdo do combustivel nuclear no ndcleo do AHR
tais como o FMSR (Fuel Management for Solution Reactors) (LI et al., 2010; WU; CAOQ,
2016).
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A Federacdo Russa, com a experiéncia de operagédo do reator ARGUS desenvolveu um
conceito de centro de producdo de isétopos médicos usando dois AHR, a fim de manter o
funcionamento continuo de pelo menos um dos AHR e, assim, garantir a producdo continua
de is6topos médicos (Figura 15). Com base no estudo da literatura disponivel, assim como a
fornecida publicamente por ROSATOM, identifica-se um grupo de projetos conceituais de
AHR, que, embora se baseiem no reator ARGUS mostram diferencgas entre eles. As principais
diferencas referem-se principalmente ao aumento da poténcia térmica, a fim de aumentar a
quantidade de is6topos médicos produzidos, implicando que também os sistemas de
refrigeragcdo dos reatores foram modificados para ter em conta 0 aumento da poténcia, e em
segundo lugar, o uso de combustivel LEU no contexto dos esforcos mundiais para reduzir o

enriguecimento em reatores de pesquisa.

Figura 15 — Esquema de funcionamento do conceito de centro de producédo de isétopos médicos com
dois AHR

Reator 1 Reator 2

Reator 1
Reator 2

Operagdo do AHR Refrigeracdo da solucdo e extragdo do *Mo (com o reator desligado)

Fonte: IAEA (2008a).

Um dos primeiros projetos conceituais de AHR baseado no reator ARGUS, € resultado
de pesquisas realizadas no Instituto de Fisica e Engenharia de Energia (IPPE) em Obninsk,
em colaboracdo com outras instituicbes de pesquisa e organizagdes de projetos de
ROSATOM e outras agéncias russas (BARANAEYV et al., 2007; IAEA, 2008a). A poténcia
do projeto é de 50 kWt e foi denominado SR-RN (Solution Reactor — Radio Nuclides). O
nicleo do reator consiste em uma solucdo de sulfato de uranila enriquecida a 90% em 23°U
localizada no interior de um recipiente cilindrico com fundo semiesférico. Esse reator tem no
interior um sistema de protecdo e controle, o trocador de calor interno e um CRS para a
regeneracdo dos gases radioliticos hidrogénio e oxigénio produzidos na solugdo combustivel
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durante a operacgdo do reator. Observa-se na Figura 16 a semelhanca no projeto com o reator
ARGUS, a principal diferenca reside no sistema de remogéo de calor devido ao aumento da
liberacdo de energia. Devido ao trabalho a um nivel de poténcia superior (50 kWt), 0 SR-RN
usa trés tubos helicoidais, enquanto o reator ARGUS utiliza apenas um. A producdo de

isdtopos médicos programados para este AHR ¢é apresentada na Tabela 2.

Figura 16 — Esquema do projeto conceitual SR-RN
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Fonte: Baranaev et al. (2007); IAEA (2008a).

Tabela 2 — Producéo de isétopos médicos prevista no reator SR-RN

Is6topo Médico Producéo
Mo 500 Ci/dia
133%e 130 Ci/semana
89y 100 mCi/semana

Fonte: Baranaev et al. (2007); IAEA (2008a).
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Um segundo projeto, proposto pela empresa “Kraznaya Zvezda” da ROSATOM,
corresponde a um projeto de centro para a producdo de isétopos medicos (TNM, 2014a,
2014b), cujo esquema se apresenta na Figura 17. Na Tabela 3, estdo resumidas algumas das
caracteristicas oferecidas pelo fornecedor da tecnologia. As principais diferencas com o reator
ARGUS sdo o enriquecimento do combustivel (19,75% em 2%U) e a poténcia que aumentou
para 75 kWt.

Figura 17 — Esquema do projeto conceitual da “Kraznaya Zvezda”

Fonte: TNM (2014a, 2014b).

Tabela 3 — Principais caracteristicas do segundo projeto conceitual de AHR
Principais caracteristicas do reator

Poténcia (kWt) 75
Composicdo da solugdo combustivel UO2S04
Volume da solucdo combustivel (litros) 24,50
Enriquecimento do combustivel (%) 19,75
Concentracéo (gU/litro) 400
Vida util (anos) 30
Recarga do combustivel (anos) A cada 10
Quantidade de **Mo produzido (Curie) 700

Quantidade de %Mo produzido no final do
processamento e empacotamento (aprox. 30 horas) 530
(Curie)
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Quantidade de **Mo produzido (6 dias Curie por

semana) 200
- Quantidade de ®Sr produzido (Curie/semana) 5-10
- Quantidade de **!I produzido (Curie/semana) 10-30
- Quantidade de *33Xe produzido (Curie/semana) 10

Fonte: TNM (2014a, 2014b).

O terceiro projeto (ROSATOM, 2014, 2015a, 2015b), cujo esquema é mostrado na
Figura 18 contém caracteristicas semelhante ao segundo projeto conceitual, a poténcia é de 75
kWt, o combustivel utilizado é sulfato de uranila enriquecida a 19,8% em 2°U e tem
capacidade para produzir cerca de 375 seis dias Curie de **Mo por semana, e cerca de 300
Curie de 8Sr anualmente. A carga inicial de combustivel é 3679 gramas de 2*U, o tempo
entre as recargas do combustivel nuclear é de 10 anos e a queima do combustivel, aos 10

anos, atinge um nivel de 9%.

Figura 18 — Esquema do terceiro projeto conceitual

Canais de controle

Tubulacgdes tecnoldgicas

Canais de camaras de ionizagéo
Cavidade de gases

Recipiente do reator

Tubulagdes helicoidais

Solucdo combustivel

Bandeja

Fonte: ROSATOM (2014, 2015a, 2015b).
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O quarto projeto (denominado ARGUS-M), cujo esquema é mostrado na Figura 19
contém caracteristicas semelhante ao SR-RN, a poténcia é de 50 kWt, o combustivel utilizado
é sulfato de uranila de baixo enriquecimento em 23°U e tem capacidade para produzir cerca de
250 seis dias Curie de ®*Mo por semana. O tempo entre as recargas de combustivel nuclear é
de 10 anos. Em 2015 ROSATOM decidiu construir uma instalagdo de producdo em Sarov
(500 km de Moscou), usando o projeto conceitual ARGUS-M (VAKULENKO, 2017).

Figura 19 — Esquema do ARGUS-M

Fonte: Vakulenko (2017).

Nos sistemas estudados até agora, a producio de **Mo pode ser realizada de acordo
com dois modos de funcionamento, de forma continua ou discreta. No modo discreto, 0 AHR
opera a determinado nivel de poténcia durante uma determinada quantidade de tempo
predefinida (5 ou 7 dias). Apds esse periodo, o reator € desligado e apds um periodo para a
refrigeracdo da solugéo, esta é passada através da coluna de absorcdo para a extragdo do **Mo,
e posteriormente retorna ao nucleo para reiniciar o processo. No modo de funcionamento
continuo, a solugdo combustivel é continuamente bombeada através da coluna de absorcéo

sem ocorrer o desligamento do reator.
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A recuperacdo de outros isotopos médicos, tais como &Sr, 13*Xe e os is6topos do lodo
(1311, 1321 ¢ 133]), é realizada seletivamente a partir da fase gasosa na solucéo, esses isotopos
assim como, outros também gasosos séo transportados para o topo da zona gasosa do reator
através de processos intensivos de decomposicao radiolitica da agua presente na solucéo
combustivel. Um sistema para a recuperacdo dos isétopos de interesse, conectado a essa fase
gasosa, realiza a recuperacgdo seletiva dos isétopos de interesse, enquanto o resto dos is6topos
sdo devolvidos a solugcdo combustivel. Uma descricdo detalhada deste processo de extracdo
pode ser encontrada em (BARANAEYV et al., 2007; IAEA, 2008a).

Na Tabela 4, resume-se as principais caracteristicas do reator ARGUS e os quatro
modelos de AHR destinados a serem utilizados no conceito de centro de producao de isétopos

médicos.
Tabela 4 — Principais caracteristicas dos projetos baseados no reator ARGUS
ARGUS ARGUS .
Kraznaya Terceiro
Pardmetro / Reator =~ HEU (1981- LEU SR-RN ARGUS-M
Zvezda modelo
2014) (2014-)
Poténcia (kWt) 20 14 50 75 75 50
SO|U(;5.0 aquosa UO,S0,4 UO,S0O,4 UO,S0,4 UO,S0O,4 UO,S0,4 UO,S0,4
Concentragéo
. 81 380 94,4 400 - .
(gUl/litro)
Volume de solucédo Capacidade
) 22 25,70 20 24,50 ] -
(litros) para 59 litros
Enriquecimento do Menos de
90 19,80 90 19,75 19,8
Combustivel (%) 20%
Carga inicial de U
- 1880 1700 ~1900 3679 ~1900
(gramas)
Ciclo de produgéo
-p ¢ - - - 5-7 5 -
(dias)
~200 seis Pelo menos 200 seis ~375 seis dias 250 seis
Produgéo de *Mo _ ] - ] _ _ _ ] ]
dias Curie 500 Curie/d  dias Curie Curie dias Curie

Fonte: O Autor (2020).

2.8 CONCLUSOES DO CAPITULO

1. A maior parte da producéo de **Mo para atender & demanda global estimada em 9400
seis dias Curie por semana depende de dez reatores de pesquisa, oito desses reatores, cuja

capacidade de producéo disponivel por semana de *°Mo ¢ de aproximadamente 75% do total,
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tém 50 ou mais anos de operacdo. Portanto, manter um nivel da produgdo para garantir a
cobertura da demanda e seu crescimento anual tornou-se um desafio para toda a cadeia de
abastecimento do **Mo.

2. Um certo nimero de alternativas para a producdo de **Mo utilizando combustivel
LEU encontra-se em estudo, constituindo a tecnologia dos Reatores Homogéneos Aquosos
uma alternativa atraente em comparagdo com o método tradicional de irradiacdo de alvos em
reatores de pesquisa heterogéneos multiuso.

3. A primeira tentativa bem-sucedida de utilizar um AHR para a producdo de is6topos
médicos foi protagonizada pelo reator russo ARGUS de 20 kWt de poténcia, em operagdo
desde 1981 no Centro de Pesquisa Nuclear Instituto Kurchatov na Federagdo Russa.

4. A Federacdo Russa, com a experiéncia de operacao do reator ARGUS desenvolveu
um conceito de centro de producédo de is6topos médicos usando dois AHR para garantir a
producdo continua de is6topos médicos. ldentificam-se quatro projetos conceituais de AHR,
que, embora sejam baseados no reator ARGUS mostram diferencas entre eles. As principais
diferencas referem-se a poténcia térmica, aos sistemas de refrigeracdo e ao uso de

combustivel LEU.



50

3 MATERIAL E METODOS

Neste capitulo, discutem-se aspectos do projeto conceitual de um AHR utilizando
combustivel LEU relacionados com a selecdo da solucdo combustivel, a demanda regional, a
poténcia térmica requerida para satisfazer essa demanda, a producdo de isétopos médicos, a
producdo de bolhas de gés produto da decomposicdo radiolitica da &gua, as dimensdes do
reator, os métodos de extracio do **Mo e outros isotopos médicos, os métodos de refrigeracgéo
do ndcleo, entre outros. No presente capitulo é apresentada e descrita a metodologia
computacional, baseada em avancados modelos e codigos de computador acoplados baseados
na teoria de Monte Carlo e na Dindmica de Fluidos Computacional, para estudar as
caracteristicas fisico-neutrdnicas e termoidraulica do nucleo de um projeto conceitual de AHR
para a producdo de isétopos médicos que responda a demanda regional. Além disso, sdo
discutidas as tarefas de teste para a validacdo dos modelos e a metodologia computacional

desenvolvida.

3.1 SOLUCOES COMBUSTIVEL

O uso de combustivel liquido, em forma de uma solucdo aquosa, € uma das
carateristicas distintivas dos AHR, tendo em consideracdo que influenciam diretamente a
concepcao, licenciamento, construcdo, operacdo e seguranca dos mesmos (LANE, 1962).
Atualmente, sdo trés as solugcdes combustiveis que sdo consideradas para o uso nos AHR para
a producdo de Mo e outros is6topos médicos: (1) nitrato de uranila [UO2(NOs3).], (2) sulfato
de uranila [UO2SQ4], (3) fluoreto de uranila [UO2F2]. Sendo a solucéo de sulfato de uranila a
mais amplamente utilizada e estudada (IAEA, 2008a, 2013). Algumas caracteristicas dessas

solugdes serdo discutidas nas secgdes seguintes.

3.1.1 Solugdo combustivel de sulfato de uranila

As solucdes de sulfato de uranila tém sido as mais usadas e estudadas; o reator LOPO,
que foi o primeiro reator homogéneo de combustivel liquido e o terceiro reator nuclear
construido utilizou sulfato de uranila, os experimentos HRE-1 e HRE-2 também usaram
sulfato de uranila (LANE, 1962). O reator ARGUS, o primeiro AHR utilizado com sucesso
para a producdo de **Mo utiliza sulfato de uranila como combustivel (BOLDYREV et al.,
2014; MYASNIKOV et al., 2012). Adicionalmente é a opg¢do selecionada por Tecnologia
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Médica SHINE para o projeto conceitual SHINE (CHEMERISOV et al., 2011; PIEFER et al.,
2011).

Uma das principais vantagens da utilizacdo de solucdes de sulfato de uranila, é que a
partir da decomposicédo radiolitica da agua apenas hidrogénio e oxigénio sao formados, que
podem ser facilmente recombinados utilizando um sistema de regeneracdo ou de
recombinacdo catalitica e a &gua produzida por condensacdo retornada ao ndcleo mantendo
inalterada a concentracdo de Uranio (IAEA, 2013; YOUKER et al., 2013). As principais
desvantagens da utilizacdo de solucbes de sulfato de uranila € que sdo mais dificeis de
preparar e ligeiramente menos eficiente que as solugfes de nitrato de uranila para a extracéo
do ®Mo. Uma coluna de recuperagio usando sulfato de uranila como combustivel tera que ser
25% maior que usando nitrato de uranila para extrair a mesma quantidade de **Mo (IAEA,
2013; YOUKER et al., 2013).

3.1.2 Solugdo combustivel de nitrato de uranila

Nitrato de uranila foi utilizado como combustivel em reatores como HYPO e SUPO
(LANE, 1962) e ¢é a opcdo selecionada por Babcock e Wilcox para o projeto conceitual MIPS
(IAEA, 2008a; REYNOLDS, 2008).

Uma das principais vantagens das solugdes de nitrato de uranila para utilizacdo nos
AHR para a producéo de **Mo é o fato de que o **Mo é muito mais facil de se extrair a partir
de uma solucdo de nitrato de uranila do que de sulfato de uranila (YOUKER et al., 2013).
Contudo, a decomposicdo radiolitica de uma solucdo de nitrato de uranila tem resultados mais
complexo do que os provenientes de uma solucdo de sulfato de uranila, neste caso, além dos
processos de producdo de hidrogénio e oxigénio, sdo produzidos também gases como
nitrogénio e 6xido de nitrogénio (NOx), 0 que implica na necessidade de sistemas adicionais,
considerando 0s processos corrosivos que causam, esse fendmeno aumenta em magnitude,
com o aumento da temperatura, o que reduz a aplicabilidade desta solu¢do combustivel para

elevadas densidades de poténcia e temperaturas (LANE, 1962).
3.1.3 Solugdo combustivel de fluoreto de uranila
O fluoreto de uranila, embora seja muito atraente para a utilizacdo nos AHR a partir da

baixa seccdo de choque de captura em comparacdo com o nitrato e sulfato, ndo foi

amplamente usado. A principal desvantagem da utilizacdo dessa solucdo € a producdo de
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fluoreto de hidrogénio na fase liquida e gasosa, este composto é altamente corrosivo para o
zirconio, o titdnio e menos para o0 aco inoxidavel, o que complica as questbes de seguranca da
instalacdo (LANE, 1962).

3.1.4 Selecao da solugdo combustivel

Tendo em consideracao as questdes discutidas nas sec¢des anteriores, foi selecionada
uma solucdo combustivel de sulfato de uranila para o projeto conceitual de AHR. A selecéo
foi feita em base a um grupo de fatores tais como:

(1) existéncia de uma consideravel experiéncia de funcionamento durante décadas,

(2) consideravel quantidade de estudos e resultados experimentais em anos recentes,

(3) producéo de apenas hidrogénio e oxigénio a partir da decomposicéo radiolitica,

(4) a operacdo bem-sucedida do reator ARGUS antes e depois da conversdo a
combustivel LEU, sistema no qual baseia-se o projeto conceitual.

3.2 PRODUCAO DE *MO E POTENCIA TERMICA DO AHR

Em um AHR a producio de isdtopos médicos e especialmente a producio de **Mo
pode ser controlada por meio da poténcia térmica do reator. Dado que a poténcia térmica é
resultado do nimero de fissGes que ocorrem no ndcleo e que nessas fissdes a probabilidade de
ocorréncia do produto de fissio **Mo é 6,1% a partir da distribuicio tipica das massas dos
produtos de fissio do 2*°U (Figura 3), entdo a variacdo da poténcia térmica pode variar a taxa
de producéo de **Mo.

Sabendo que cada fissdo térmica de um ntcleo de 23°U gera cerca de 200 MeV (BELL;
GLASSTONE, 1970), entdo 3,10*10%° fissdes/segundo gera 1 Wt, portanto, podemos dizer
que um reator de 1 Wt de poténcia produz 1,89*10° atomos de Mo por segundo
(PASQUALINI, 2011). Outro fator que influencia a producio de **Mo no reator é o tempo,
considerando que este isGtopo tem uma meia vida de 65,94 horas (AUDI et al., 1997). A
Equacdo 1 (PEREZ, 2015), desenvolvida considerando as questdes acima referidas, permitira
inferir a poténcia térmica que deve ter um AHR para produzir uma certa quantidade de **Mo,
em seis dias Curie, depois de trabalhar T dias.

AL s g AxBxAtividade de *°Mo
Poténcia térmica [kWt] = — 3 (1)

e T1/2 *(1—e T1/2 )
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AxAtividade do °°Mo

Sendo: — = Massa de **Mo [gramas] (2)
e T2
_ 1 gramas]
A= Atividade especifica do °°Mo [ Ci (3)
In 2xP%N 4
= (4)

- T1/2*p*f*Z

Onde, “Atividade de **Mo” ¢ a atividade de **Mo a ser produzida no AHR em seis dias
Curie, T2 representa a meia vida do **Mo (65,94 horas), t ¢ a soma do tempo necessario para
a extracdo do **Mo da solucdo combustivel mais 6 dias (para expressar o resultado em seis
dias Curie), T representa o ciclo de queima do reator, “Massa de ®®Mo” ¢ a massa de *°*Mo que
deve ser produzida no reator no final do ciclo de trabalho para a quantidade de seis dias Curie
desejada, P é uma constante para a conversdo de W para kW (0,001), Na é o nimero de
Avogadro (6,02214179 * 10 1/mol), p é a probabilidade de ocorréncia do produto de fissdo
%Mo de acordo com a distribuigo tipica das massas dos produtos de fissdo do 2*U (6,1%), f
é 0 numero de fissdes/segundo necessaria para gerar 1 Wt (3,10 * 10° fissdes/segundo) e Z é
a massa atdmica do **Mo (99).

Esse procedimento analitico para o célculo da poténcia térmica que deve ter o AHR
para produzir certa quantidade de ®*Mo foi verificado por meio da modelagem computacional
com o codigo MCNPX versdo 2.6e para valores de poténcia térmica que variam de 10 kW a
100 kW (PEREZ, 2015).

A Figura 20 mostra a comparacdo entre os valores das massas obtidos com o
procedimento analitico e na modelagem com MCNPX utilizando como valores de entrada de
poténcia os calculados com a Equacdo 1. A diferenca relativa em % (Equacdo 5) entre 0s
valores das massas calculadas com o procedimento analitico e as calculadas com a modelacéo

com MCNPX mostrou valores inferiores a 0,38% em todos 0s casos.

Massa de °°’Mopcypx—Massa de °°Moprocedimento

E=(

) % 100% (5)

Massa de °°Mopycnpx
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Figura 20 — Comparagéo entre os valores das massas de **Mo obtidas com o procedimento analitico e
as obtidas com o cdédigo MCNPX
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Fonte: Pérez (2015).

Os resultados positivos do processo de verificacdo desse procedimento (diferencas
relativas inferiores a 1%) permitem sua utilizacdo para inferir qual deve ser a poténcia térmica
de trabalho do projeto conceitual de AHR, em funcdo de uma demanda particular de **Mo.
Por exemplo, para satisfazer a demanda de %Mo relatada em (CNEN, 2018) para o atual
mercado brasileiro (~475 seis dias Curie por semana de **Mo em 2020), um AHR precisaria
trabalhar em torno dos 100 kWt, utilizando ciclos de operacdo de 5 dias. No entanto, levando
em consideracdo as previsdes de crescimento de 8% ao ano (CNEN, 2018), seria atraente
aumentar a producdo para cerca de 700 seis dias Curie por semana de Mo (estimativa da
demanda para 2025), o que implica em uma poténcia térmica do projeto conceitual de AHR
de aproximadamente 142 kWt, aproximemos a 150 kWt.

Um AHR baseado no reator ARGUS, mas operando a uma poténcia de 150 kWt, teria
uma densidade de poténcia superior a 5 kWHt/litro. E nesses niveis de densidade de poténcia, a
solugdo combustivel é muito instavel e propensa a ferver. Além disso, implicaria na
necessidade de fazer grandes modificacdes no sistema de remocdo de calor para dissipar 0
aumento do calor gerado. Portanto, uma opcéao viavel poderia ser o uso de dois AHR de 75
kWt ou trés AHR de 50 kWt, para os quais a densidade de poténcia é muito menor. A
utilizacdo de um projeto conceitual baseado em dois AHR de 75 kWt ou trés AHR de 50 kWt

sera uma das questdes analisadas durante a pesquisa.



55

3.3 PRODUCAO DE GAS A PARTIR DA DECOMPOSICAO RADIOLITICA DA
AGUA

Uma caracteristica distintiva dos AHRs é a decomposicao radiolitica da agua na
solugdo combustivel aquosa (Equagdo 6). Nesse processo sdo produzidas bolhas de gés,
compostas principalmente por hidrogénio e oxigénio (nas solugdes de UO2SQg), através da
energia depositada pelos fragmentos de fisséo (que respondem por 96% do gas produzido),
néutrons (2%) e raios gama (2 %). No caso de uma solucdo combustivel de nitrato de uranila
sdo também produzidos outros gases como nitrogénio e o0xido de nitrogénio (NOx), 0 que
aumenta a complexidade dos processos que ocorrem e, portanto, 0s sistemas necessarios para
0 seu controle (LANE, 1962). Esses gases, juntamente com 0s outros gases inertes produtos
da fissdo do 2%U abandonam a solucdo combustivel para a regifo de ar acima da solucio
combustivel (D.YU. et al., 2003). A fim de manter constante a concentracdo da solucéo
combustivel, o hidrogénio e o oxigénio devem ser recombinados e devolvidos para a solucéo
usando um sistema de regeneracao ou de recombinacdo catalitica permitindo, por meio de um
processo de condensacgdo, recombinar esses gases e devolvé-los ao nucleo em forma de agua
(BARANAEYV et al., 2007; IAEA, 2008a).

ZHZO(H;Y)ZHZ +0, (6)

A producdo de bolhas de gas radiolitico e seu efeito desempenham um papel
importante no comportamento operacional dos AHRs. As instabilidades que provoca,
relacionadas fundamentalmente com mudancas na densidade da solucdo combustivel,
influenciam diretamente a termoidraulica e a neutrdnica do nudcleo do reator (SOUTO;
KIMPLAND, 2004). As principais mudancas do ponto de vista da termoidraulica estdo
relacionadas com a transferéncia de calor e a velocidade da solugdo combustivel, as quais
aumentam com o aumento da producéo de bolhas de gas (PEREZ, 2015). Do ponto de vista
da neutrdnica, a diminuigdo da densidade e a consequente expansdo volumétrica da solucdo
combustivel, gera um volume de vazio na solugdo que introduz um coeficiente de reatividade
negativo, resultando em uma reducdo e flutuacbes da energia com a migracdo e eventual
escape das bolhas da solucdo combustivel (BARBRY, 2010; LI et al., 2010; PAIN et al.,
2001). Portanto, a producdo de isotopos médicos em reatores de solucdo ndo pode ser

realizada sem ter em consideracdo a mitigacdo dos efeitos produzidos pela formacdo de
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bolhas de gés radiolitico (SOUTO et al., 2005). Avaliar os efeitos produzidos pela formagéo
de bolhas de gés radiolitico requer o conhecimento de dois pardmetros importantes, (1) o
tamanho da bolha e (2) o volume total das bolhas de gas.

Estudos publicados em SOUTO; HEGER, (1996) e SPIEGLER et al., (1962)
concluem que as bolhas de gés radioliticas sdo criadas com um raio inicial fixo, independente
de pardmetros como temperatura, pressao do liquido, tenséo superficial, concentracdo de gas
dissolvido e concentracdo de uranio. Porém, o tamanho final da bolha de gas dependera da
concentracdo de hidrogénio e de oxigénio na solucdo. Em caso de supersaturacdo de
hidrogénio e oxigénio na solucdo combustivel, a bolha vai crescer em tamanho, enquanto num
meio subsaturado diminuira seu tamanho, dissolvendo-se apds aproximadamente 102
segundos de sua criacao.

Uma estimativa de um raio caracteristico da bolha de gas radiolitico recentemente
nucleada ndo ¢ facilmente encontrado na literatura, propostas para ele variam entre um raio
caracteristico de 0,5 um (SOUTO; KIMPLAND, 2004) e 1 um (SPIEGLER et al., 1962). O
raio de uma bolha de gas radiolitico ap6s sua nucleacdo cresce ou encolhe dependendo da
concentracdo de hidrogénio e de oxigénio na solu¢do. Em um reator com baixa poténcia,
quando bolhas séo criadas, elas podem nuclear na parede do recipiente da solucdo
combustivel ou em outras estruturas dentro da solu¢do combustivel. Enquanto em reatores
operando em poténcias mais altas, bolhas formam-se homogeneamente no volume da solucéo
combustivel atingindo um tamanho representativo de bolhas maduras (SOUTO, 2002). Para a
determinacdo do tamanho da bolha madura, foi utilizada uma relacdo linear (Equacdo 7)
(WASS, 2017) desenvolvida a partir de valores experimentais disponiveis na literatura
cientifica (BUNKER, 1963; CHEMERISQV et al., 2015; KING, 1955).

Diam.da bolha [mm] = 0.652 * Densidade de potencia [%] + 0.1099 (7)

Como uma aproximacdo inicial para o volume total de gas radiolitico produzido na
solugdo combustivel (cm?), foi utilizado o método proposto por SOUTO et al., (2005), o qual
foi modificado para ter em consideracdo um grupo de propostas disponiveis na literatura
cientifica mais atual (COOLING, 2014). O método analitico se mostra na Equacgéo 8 ja tendo

em consideracdo as modificagdes.

VB(t)=(1+§)*%ZZ)*%*P*t (8)
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Onde, Vg é 0 volume total de gas radiolitico (cm?3), & ¢ a fragdo de moléculas de Ha por
moléculas de Oz produzidas na decomposi¢do radiolitica de agua, Gz € a producdo de
hidrogénio (1/J), Na € o numero de Avogadro, Rq € a constante dos gases, Tq € a temperatura
média interna das bolhas (K), p € a pressao interna do recipiente do reator (Pa), P é a poténcia
térmica do reator (Wt) e t é o tempo caracteristico em que a bolha de gés deixa a solucdo
combustivel (s). Na Tabela 5 sdo mostrados alguns dos pardmetros necessarios para a
resolucdo da Equacao 8 disponiveis na literatura cientifica (COOLING, 2014; IAEA, 2008b;
LI et al., 2010; SOUTO, 2002; SOUTO; HEGER, 1996; SOUTO; KIMPLAND, 2004;
SOUTO et al., 2005). O tempo caracteristico em que a bolha deixa a solu¢do combustivel foi
determinado como o0 quociente da metade da altura da solucdo combustivel (levando em
consideracdo que a maioria das bolhas sdo formadas perto do centro do reator) e a velocidade
terminal da bolha (calculada usando a equacdo de balanco das forgas que atuam sobre uma
esfera de gas em movimento a velocidade constante atraves de um liquido) (BUECHLER,
2016). Para calculos subsequentes no processo iterativo usando a metodologia computacional,
a velocidade terminal da bolha de gas radiolitico sera substituida pela velocidade média das
bolhas de gas calculada com ANSYS CFX.

Tabela 5 — Pardmetros proposto para as bolhas de gas

Pardmetro Valor Unidade

¢ 2

G(Ha) 8*1073 moléculas eV!
Na 6,02214179*102 1/mol

Rg 8,314472 Ji(mol K)

Ty 353,15 K

D 90000 Pa

Fonte: Cooling (2014); IAEA (2008b); Li et al. (2010); Souto (2002); Souto; Heger (1996); Souto;
Kimpland (2004); Souto et al. (2005).

Nos parametros da Tabela 5 devem ser incluidos a poténcia térmica do reator e 0
tempo caracteristico em que a bolha deixa a solugdo combustivel, os quais dependem das

caracteristicas especificas de cada projeto conceitual.
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34 METODOS DE REMOCAO DE CALOR DO AHR

Em um AHR encontram-se varios mecanismos e sistemas que influenciam a
refrigeracdo da solucdo combustivel, os que podem ser passivos ou ativos, alguns dos quais
incluem a transferéncia de calor através da parede do recipiente do reator para o refletor e o
meio circundante, a remocao de calor no sistema de gestdo de gas e a presenga de uma
tubulacdo linear ou helicoidal no interior do nucleo através da qual circula um liquido de
refrigeracdo, seja por circulacdo natural ou forcada (BAJOREK et al., 2010). Além disso,
podem ser utilizados outros métodos de remocdao de calor, tais como a presenca de tubulacao
fora do nucleo perto das paredes do recipiente do reator, a insercdo do reator em uma piscina
e a utilizacdo da solucdo combustivel como liquido de refrigeracdo, fazendo-a circular
continuamente do nucleo a um trocador de calor e de volta ao nucleo, este tltimo método foi
estudado em (HUISMAN, 2013; RIINSDORP, 2014).

Dada a poténcia térmica que deve operar o projeto conceitual de AHR, um estudo €
necessario para avaliar a transferéncia de calor e esfriamento do nucleo e definir as
caracteristicas de projeto. Propfe-se a utilizacdo de um sistema de remocao de calor através
de tubos helicoidais localizados no interior do nucleo do reator, semelhante ao utilizado no
reator ARGUS. Esta decisdo baseia-se na operagdo bem-sucedida do reator ARGUS por
muitos anos e em estudos realizados (PEREZ, 2015) os quais demonstraram, que um projeto
conceitual de AHR de 75 kWt, baseado no reator ARGUS, poderia ser eficazmente
refrigerado usando este sistema. A quantidade de tubos helicoidais a ser usado, sua
localizacdo no interior do ndcleo do projeto conceitual de AHR, a taxa de fluxo de liquido de
refrigeracdo sdo alguns dos aspectos a serem avaliados para garantir que a temperatura da
solucdo combustivel seja mantida em todos os momentos abaixo de 90 °C, o que assegura
uma faixa de seguranca na temperatura para evitar a ebulicdo da dgua da solugcdo combustivel
(MYASNIKOV et al., 2012).

Embora uma parte consideravel da transferéncia de calor seja realizada através dos
tubos helicoidais localizados no interior do nucleo do reator, uma parte do calor é transferida
através das paredes do recipiente do reator para o refletor e 0 meio circundante. Para a
determinacéo desse calor transferido através das paredes do recipiente do reator é necessario a
determinacéo dos coeficientes de transferéncia de calor. Para determinar a quantidade de calor
que se transmite desde a solugdo combustivel por convecgdo natural em direcdo a parede
cilindrica do reator foi usada a correlagdo de Evans e Stefany (Equacdo 9) (PITTS; SISSOM,

2011) para aquecimento ou enfreamento de cavidades cilindricas horizontais ou verticais
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fechadas nas quais a relagdo longitude (L) diametro (D) se encontra no intervalo 0,75 < L/D <
2,0. O nimero de Grashof (Gr) foi definido usando como dimenséo caracteristica a longitude

do cilindro.
hD 1
Nup = — = 0,55(Gr Pr)s 9)

Para determinar a quantidade de calor que se transmite desde a solucdo combustivel
por conveccdo natural em direcdo a parede da cavidade esférica do reator foi usada a
correlacdo de F. Kreith (Equacbes 10 e 11) (PITTS; SISSOM, 2011). Nesta correlacdo, o

nimero de Grashof usa como dimensao caracteristica o diametro da cavidade.

1
Nup = hTD = 0,59(GrpPr)s Para 10* < GrpPr < 10° (10)

1
Nup =2 = 0,13(GrpPr)s Para 10° < GroPr <10 (11)

35 DESCRICAO DA PLATAFORMA COMPUTACIONAL

Atendendo as complexidades do sistema em estudo, é necessario para o
desenvolvimento e aplicagdo da metodologia computacional, a existéncia de uma plataforma
computacional composta por avancados hardware, modelos e cddigos de computador
baseados na teoria de Monte Carlo e Dinamica de Fluidos Computacional para a analise e
concepgdo do ndcleo do projeto conceitual de AHR com um nivel de detalhe e preciséo
suficiente.

Na aplicacdo da metodologia computacional serda usado um cluster ndo dedicado
composto por oito computadores pessoais, 1 Intel(R) Core(TM) 3,60GHz CPU i7-4790 de
24GB de RAM, 1 Intel(R) Core(TM) 3,40GHz CPU i7-4770 de 24GB de RAM, 1 Intel(R)
Core(TM) 3,40GHz CPU i7-3770 de 24GB de RAM, 3 Intel(R) Core(TM) 3,40GHz CPU i7-
3770 de 16GB de RAM e 2 Intel(R) Core(TM) 3,40GHz CPU i7-2600 de 16GB de RAM. O
que representa uma capacidade instalada utilizavel de 32 cores e 152 GB de capacidade de

memoria RAM.
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3.5.1 Metodologia computacional

Estudos precedentes foram realizados de forma ndo acoplada para a analise e
concepcao de projetos conceituais de AHR e os resultados publicados em periodicos e anais
de congressos (PEREZ, 2015; PEREZ et al., 2015, 2017b, 2019). Embora a abordagem de
modelagem numérica ndo acoplada acima mencionada com MCNP e ANSYS CFX fornece
uma capacidade preditiva com um nivel de detalne e precisdo aceitavel de forma
independente para cada fisica. A verdade é, que devido a natureza interligada do
comportamento termoidraulico e o transporte de néutrons, inevitavelmente os calculos
acoplados sao imprescindiveis para o estudo em detalhe dos fendmenos globais do sistema.
Para que o acoplamento seja possivel, é necessario desenvolver e utilizar uma metodologia
computacional. A metodologia computacional para o estudo das caracteristicas fisico-
neutrénicas e termoidraulicas do ndcleo do AHR pode ser descrita como um processo
iterativo que inclui avancados modelos e codigos de computador, que serdo acoplados para o
intercdmbio de informacdes e dados entre si para atingir um nivel suficiente de detalhe e
precisdo sem precedentes nos estudos desse tipo de reatores de combustivel liquido para a
producdo de radioisétopos médicos.

Na Figura 21 representa-se graficamente o processo iterativo, no qual os codigos
computacionais MCNP6 e ANSYS CFX-19 constituem as principais ferramentas de célculo.
Um sistema de codigos computacionais adicionais (desenvolvidos no ambito da pesquisa) foi
utilizado para o pré-processamento, pds-processamento e intercambio de informacdes e dados
entre os codigos principais.

O processo iterativo da metodologia computacional comega com um conjunto de
dados fisicos, geométricos e materiais 0s que sdo introduzidos nos cddigos MCNP6 e ANSYS
CFX-19 como dados de entrada. Adicionalmente um grupo de condigcdes e aproximagoes
iniciais sdo predefinidas para o primeiro calculo com MCNP6, que sdo: temperatura da
solug@o combustivel (80 °C), temperatura da agua do sistema de refrigeracéo (20 °C), volume
total de gés radiolitico (calculado de acordo a Equacdo 8) e altura da solugdo combustivel

(tendo em consideragdo o volume total de gas radiolitico e solugdo combustivel).
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Figura 21 — Processo iterativo da metodologia computacional
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Fonte: O Autor (2020).

O tempo de céalculo médio com MCNP6 é de aproximadamente 5 horas. Apos o
primeiro calculo com MCNPG6 ¢ obtida uma estimativa do fluxo de particulas (particulas/cm?)
usando o tally FMESH, com a mesma sdo geradas funcdes normalizadas para descrever a
energia depositada e a formacgédo de bolhas de gas (Apéndice A). Essas fun¢des normalizadas,

o tamanho das bolhas de gés (calculado de acordo a Equacéo 7), a taxa de fluxo de bolhas
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(calculada de acordo a Equacdo 8, mas sem fazer a multiplicacdo pelo tempo caracteristico
em que a bolha deixa a solugdo combustivel) e a velocidade terminal da bolha (calculada
usando a equacdo de balanco das forcas que atuam sobre uma esfera de gas em movimento a
velocidade constante através de um liquido), constituem os dados de entrada para o calculo
com ANSYS CFX.

A convergéncia numérica desse primeiro calculo com ANSYS CFX esta altamente,
influenciada pela convergéncia do balanco da energia e das bolhas de gés, ou seja, a obtengédo
do equilibrio entre a energia gerada e a que sai pelas paredes e sistema de refrigeracdo, assim
como entre 0 gas produzido e o que sai pela superficie superior do nucleo. A obtencdo desse
equilibrio, requer no minimo 5000 iteracGes e tendo em consideracdo uma média de célculo
de 22 iteracdes/hora, a duracdo do calculo inicial com ANSYS CFX é de aproximadamente
10 dias. O tempo de célculo dos passos a serem realizados posteriormente € muito menor
(1000 iteragbes — aproximadamente 2 dias por passo de célculo), visto que, utilizam os
resultados convergidos do primeiro célculo como condic¢do inicial. Um comportamento
similar foi reportado por outros autores (KIM; BUECHLER, 2017; WASS, 2017), onde o
numero de iteracdes utilizadas foram 10000 e 100000 respectivamente.

Apo6s o célculo com ANSYS CFX se verifica a convergéncia dos parametros de
interesse: temperatura média, velocidade média da solucdo combustivel e das bolhas de gés e
fracdo volumétrica de gas na solucdo combustivel. A comparagdo ap6s o primeiro calculo sera
realizada com as condicdes iniciais de temperatura, velocidades e fracdo volumétrica de gas,
se a diferenca relativa entre os parametros é superior a 1% 0 processo iterativo é realizado
novamente.

Para o segundo calculo com MCNP6 as temperaturas (e, por conseguinte as
densidades dos materiais), o volume total de gas radiolitico e altura da solu¢do combustivel
serdo determinados a partir dos resultados do calculo com ANSYS CFX. O processo iterativo
continuara até a diferenca relativa entre os parametros ser menor ou igual a 1%, apos o qual

sdo determinadas as condi¢des normais de operagédo do projeto conceitual de AHR.

3.5.2 O método de Monte Carlo

O método de Monte Carlo é um método estatistico numérico usado para aproximar
expressGes matematicas complexas para avaliar com precisdo processos e sistemas
complexos. O nome e o desenvolvimento sistematico dos métodos de Monte Carlo como uma

ferramenta de pesquisa datam de aproximadamente 1944, quando foi utilizado no
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desenvolvimento da bomba atbmica durante a Segunda Guerra Mundial. A sua utilizagdo no
projeto Manhattan foi dada, pelo seu potencial para resolver problemas de célculo complexos,
tais como o comportamento altamente aleatorio da difusdo de néutrons num material fissil
(METROPOLIS, 1987).

O método de Monte Carlo pode ser utilizado para reproduzir processos nucleares de
natureza estatistica, tais como a interacéo de diferentes tipos de particulas com a matéria, mas
sua principal importancia é a resolucdo de problemas complexos que ndo podem ser
modelados por codigos que usam métodos deterministas. A exemplificacdo estatistica do
processo baseia-se na geracdo de numeros aleatérios para formar caminhos e historias. A
variavel aleatoria é uma variavel que ndo possui valor conhecido, entretanto seu valor, assim
como a sua probabilidade de ocorréncia podem ser supostos.

A Figura 22 mostra a historia de um néutron através da geracdo de nimeros aleatorios.
Esses numeros aleatdrios representam cada um dos eventos l6gicos que podem experimentar
0s néutrons e o estudo do caminho dos néutrons desde o nascimento até a sua captura ou fuga
¢ conhecido como a histéria do néutron (LOS ALAMOS NATIONAL LABORATORY,
2001). Um dos cadigos de calculo, com base no método de Monte Carlo mais usado hoje na
concepgdo de novos projetos de reatores nucleares € 0 MCNP, que possui mais de 50 anos de
desenvolvimento e utilizagdo (Figuras 23 e 24).

Figura 22 — Historia de um néutron incidente
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Fonte: Los Alamos National Laboratory (2001).
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Figura 23 — Desenvolvimento do codigo MCNP durante o século XX
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Fonte: Mckinney (2009, 2012).

Figura 24 — Desenvolvimento do codigo MCNP durante o século XXI
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Fonte: Mckinney (2009, 2012).

3.5.3 MCNP6

O co6digo MCNP (Monte Carlo NParticle, sigla em inglés) é um cddigo de simulacdo
tridimensional do transporte de particulas, geral, para diferentes tipos de geometrias e para
uma grande faixa de energias, dependente do tempo. Pode-se modelar o transporte de 37
diferentes tipos de particulas, como néutrons, elétrons, fotons, prétons, etc. e pode ser usado
para reproduzir processos nucleares de carater estatistico, tais como, a interacdo de diferentes
particulas com a matéria, calculos de criticidade, blindagem, dosimetria, resposta do detector
e muitas outras aplicacbes (GOORLEY et al., 2013; LOS ALAMOS NATIONAL
LABORATORY, 2013).

O MCNP6 versdo 1.0, liberado em maio de 2013, poderia ser descrito de maneira
simples e precisa como a combinagdo dos recursos do MCNP5 e MCNPX, mas & muito mais
do que a soma desses dois codigos de computador. O MCNP6 é o resultado de seis anos de

esforgos das equipes de desenvolvimento de cddigo MCNP5 e MCNPX e incorpora um
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conjunto de novas possibilidades e recursos para a simulagdo computacional ndo encontrados
nas versdes anteriores. Além disso, formando parte dessa versdo o MCNP6 se inclui em uma
nova distribuicdo da biblioteca de dados nucleares ENDF/B-VII.1 (GOORLEY et al., 2013).
O MCNP, em suas versdes mais recentes, incluiu um grupo de recursos imprescindiveis para
0 desenvolvimento desta pesquisa, tais como a capacidade de trabalhar com estruturas
repetitivas, simular a queima do combustivel e usar a carta FMESH (GOORLEY et al., 2013;
LOS ALAMOS NATIONAL LABORATORY, 2013).

Na modelagem de sistemas de geometria complexa como € o caso que é investigado, o
trabalho pode ser feito com mais facilidade se é usada a oportunidade oferecida pelo MCNP6
para criar um tipo de estrutura chamada estrutura repetitiva, diminuindo assim a
complexidade e o custo computacional. A estrutura repetitiva € uma ferramenta presente no
MCNP6 responsavel por gerar geometrias complexas onde existem muitas superficies de
iguais caracteristicas geométricas, como é o caso das bolhas de gas dentro da solucédo
combustivel. Para isso, é necessario definir um conjunto de superficies ou células que formem
um conjunto completo (geométrico e de materiais), o qual é chamado de universo (célula
unitaria). Depois, esse universo € repetido no interior de um volume, criando as superficies
desejadas. No MCNP6, a repeticdo das células nos volumes realiza-se utilizando dois tipos de
redes, hexagonal ou quadrada (GOORLEY et al.,, 2013; LOS ALAMOS NATIONAL
LABORATORY, 2013).

Para simular a queima e a varia¢do da composi¢ao isotopica no tempo do combustivel,
0 MCNP6 utiliza um método preditor-corretor que incorpora os codigos CINDER90 e
MonteBurns. O método preditor-corretor que é utilizado para determinar a queima do
combustivel, consiste em realizar um célculo de queima com CINDER90 até a metade do
passo do tempo previsto, neste ponto se calcula a densidade do fluxo neutrénico e as
velocidades de interacdo para um estado estacionario nesse passo. Com os novos fluxos e
densidades de colises obtidas, recalcula-se a queima do combustivel até o final do passo pelo
tempo previsto. Por isso, os fluxos e as densidades de colisdes calculadas para o estado
estavel na metade do passo pelo tempo, consideram-se grandezas médias para calcular a
variacdo na composicdo isotopica durante 0 mesmo tempo (GOORLEY et al., 2013; LOS
ALAMOS NATIONAL LABORATORY, 2013). Este recurso do MCNP6 sera utilizado para
avaliar a queima do combustivel nuclear e determinar a producdo de is6topos médicos na
solucdo combustivel.

A carta FMESH (Superimposed Mesh Tally, sigla em inglés) permite ao usuario do

MCNP6 definir um “tally” ao longo de uma malha virtual sobreposta a geometria do
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problema. Por padrdo, o “tally” FMESH calcula uma estimativa do fluxo de particulas em
uma célula de malha, em unidades de particulas/cm?. Se um asterisco precede a carta
FMESH, sera registrado a energia das particulas, em unidades de MeV/cm?. Dois tipos de
malha podem ser definidos de acordo a geometria do problema, malhas retangulares ou
cilindricas. A carta FMESH s0 trabalha com tallies de tipo 4 (fluxo médio em uma célula em
particulas/cm? ou MeV/cm?), embora existam métodos para representar também tallies de tipo
6 (energia media depositada em uma célula em MeV/g ou jerks/g) e 7 (energia de fissdo
média depositada em uma célula em MeV/g ou jerks/g) a partir de tallies de tipo 4. Os
resultados da carta FMESH sdo gravados em um arquivo de saida separado, com 0 nome
padrdo MESHTAL (LOS ALAMOS NATIONAL LABORATORY, 2013). Este recurso do
MCNP6 sera utilizado para avaliar a energia de fissao média depositada numa malha virtual
cilindrica sobreposta a geometria do projeto conceitual de AHR. A partir da energia de fisséo
média depositada sdo determinadas as expressdes que descrevem a liberacdo de calor e de
bolhas de gas, tendo em consideracdo que ambas sdo diretamente dependentes do processo de
fissdo. A vantagem deste método reside na facilidade com a qual se podem determinar
parametros em pequenas células de malha distribuidas por todo o nicleo do AHR sem ter que
definir geometricamente a célula durante o processo de criacdo da geometria no ficheiro de
entrada do MCNP6.

Um estudo de sensibilidade preliminar para o nimero de histérias de néutrons foi
realizado. Foram avaliadas cinco quantidades diferentes de numero de histérias de néutrons
(5, 10, 20, 40 e 80 milhdes) e os resultados dos calculos comparados de acordo com 0s erros
relativos médios e os tempos de célculo. Determinou-se que, para vinte milhGes de histdrias
de néutrons os erros relativos médios atendem aos critérios para serem considerados
geralmente confiaveis, que € o patamar superior na escala de confiabilidade de acordo as
diretrizes para interpretar o erro relativo no MCNP6 (LOS ALAMOS NATIONAL
LABORATORY, 2013).

3.5.4 Dinamica de Fluidos Computacional

A Dinamica de Fluidos Computacional (CFD) é uma ferramenta atil no estudo dos
fluxos de fluidos, transferéncia de calor e massa, reacdes quimicas e fendmenos relacionados.
A Dindmica de Fluidos Computacional se baseia na solu¢cdo numérica das equagOes
diferenciais que governam esses fluxos. A utilizacdo de codigos baseados em CFD comegou

na década de 1960 com a disponibilidade de computadores, mas foi em meados dos anos
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1970, com o desenvolvimento dos primeiros cédigos multiuso com base em CFD e no inicio
dos anos 1980, com o rapido desenvolvimento da computagdo que essa ferramenta se tornou
importante para muitas industrias em que a previsdo dos fluxos de fluido € importante. Com a
chegada dos anos 1990 e a partir da aplicacdo dos conceitos de computacdo de alto
desempenho, 0 uso de CFD se expandiu significativamente. Atualmente é amplamente
utilizado em pesquisas basicas e aplicadas como uma ferramenta de desenho industrial e de
calculo de fenémenos geofisicos e ambientais para citar algumas aplicagdes (ANSYS TEAM,
2019; BLAZEK, 2015; VERSTEEG; MALALASEKERA, 1995).

3.5.5 ANSYS CFX-19

Um exemplo de ferramenta computacional baseada no CFD é o ANSYS CFX-19,
software multiuso que permite resolver problemas complexos com alta precisdo. Tal é o caso
da operagdo de um AHR, onde se combinam fendmenos complexos da dindmica dos fluidos e
da transferéncia de calor. Nesta pesquisa a versdo 19 de ANSYS CFX lancada em 2017 foi
utilizada. ANSYS CFX-19 incorpora novas possibilidades em relacdo as anteriores
distribui¢bes do software, fornecendo novos recursos exclusivos e melhorias que permitem
uma abordagem avancada para guiar e otimizar o projeto de modelagem (ANSYS TEAM,
2019).

O ANSYS CFX vai permitir a obtencdo de parametros termoidraulicos, tais como,
distribuicbes de temperatura, perfis de velocidade, fracdo do volume de gas na solucdo
combustivel, entre outros. Para alcancar esses parametros o CFX aplica as equacdes de
conservacdo de Navier-Stokes para obter o comportamento do fluido. As equacOes
diferenciais de conservacdo de continuidade (Equacgédo 12), momentum (Equacfes 13, 14 e 15)

e energia (Equacéo 16) expressas em coordenadas cartesianas séo (T. CEBECI et al., 2007):

dp | a(pw) |, d(pv) , d(pw) _
at dx + dy + 9z 0 (12)
ou ou ou ou P 0%u | 0%u , 9%u
p(;ﬁ-uE-l‘Ua-l‘Wa—z):—a'Fﬂ[ﬁ a_yz+a?]+gpref[1_:8(T_Tref)] (13)
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Onde u, v e w sdo as componentes da velocidade (m/s) nas direcles X, y e z,
respectivamente; t é tempo (s); p é densidade (kg/m3); u € a viscosidade dinamica (Pa*s); P é
a pressdo (Pa); g é a gravidade da Terra (m/s?); pret € a densidade na temperatura de referéncia
(kg/m®); B é o coeficiente de expansdo térmica (K); T é a temperatura (K), Trer é a
temperatura de referéncia (K); Cp é o calor especifico (J/kg*K); k é a condutividade térmica
(W/m*K) e & ¢ a funcdo de dissipacdo. Portanto, umas das questdes mais importantes para a
correta modelacdo e simulacdo computacional de qualquer sistema com ANSYS CFX € a
selecdo adequada das bibliotecas de propriedades fisico-materiais. Para cada uma das
solucBes combustiveis de sulfato de uranila modeladas, foram obtidas equa¢des em funcéo da
temperatura para as propriedades termofisicas (densidade, viscosidade dindmica, calor
especifico e condutividade térmica) usando dados experimentais disponiveis em (LANE,
1962; YOUKER et al., 2014). No Apéndice B resumem-se as equacdes obtidas para as
solucBes combustivel modeladas.

Outra questdo muito importante na modelacdo e simulagdo computacional com
ANSYS CFX ¢ a sele¢do adequada dos modelos numéricos, de turbuléncia e de multifase a
serem usados nos calculos. A avaliacdo e selecdo desses modelos e outras questdes foram
amplamente estudadas nos AHR pelo autor e os resultados publicados em PEREZ et al.,
(2017b). Nesses estudos foram avaliados os efeitos do refinamento da malha, tamanho do
passo de tempo, modelos numeéricos, transitorios e de turbuléncia na precisdo da solugdo da
simulacdo do funcionamento em estado estacionario de um projeto conceitual de AHR com
ANSYS CFX.

Avaliaram-se o0s trés modelos numéricos de adveccdo presentes no ANSYS CFX:
Upwind, High Resolution e Specified Blend Factor (SBF). O modelo Upwind (primeira
ordem) é um esquema convectivo simples e robusto, mas que pode ser bastante difusivo. Pode
ser usado em calculos preliminares, mas, em geral, deve ser evitado. O Specified Blend Factor
permite que o usuario insira um valor entre 0 (Upwind) e 1 (segunda ordem), corrigindo a
ordem do modelo. O modelo High Resolution tentard definir a ordem mais alta possivel

automaticamente, mantendo a solugéo limitada em todos os lugares (ANSYS TEAM, 2019).
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Foram avaliados os modelos transitorios disponiveis (First Order Backward Euler e
Second Order Backward Euler) e trés modelos para o estudo da turbuléncia (laminar, k-
epsilon e SST). K-Epsilon (k-€) ¢ um modelo de turbuléncia de duas equagdes, que fornece
uma descricao geral da turbuléncia por meio de duas equacOes de transporte. Trata-se de um
modelo semi-empirico baseado em equacbes de transporte para a energia cinética da
turbuléncia (k) e sua taxa de dissipacao (g). O modelo padrao k-epsilon é usado na previsdo da
maioria dos célculos de fluxo turbulento para aplica¢fes industriais devido a sua robustez,
economia e precisdo razodvel para uma ampla gama de fluxos. No entanto, o modelo
apresenta um desempenho ruim quando confrontado com camadas limites ndo-equilibradas.
Ele tende a prever o inicio da separacdo muito tarde, bem como a menosprezar a quantidade
de separacdo (ANSYS TEAM, 2019). Para resolver esse problema, novos modelos foram
desenvolvidos. Um dos mais eficazes € o0 modelo Shear Stress Transport (SST) de Menter
(MENTER; LANGTRY, 2003; MENTER, 1993). O modelo SST é uma combinacdo do k-
épsilon no fluxo livre e nos modelos k-omega perto das paredes com uma funcéo de mistura
para garantir uma transicdo suave entre os dois modelos. O modelo SST nem sempre
converge para a solucdo rapidamente, entdo os modelos k-epsilon ou k-omega sao
frequentemente resolvidos primeiro para fornecer boas condigdes iniciais (ANSYS TEAM,
2019).

Como ¢é esperado, 0 uso do modelo de adveccdo numérica de primeira ordem permitiu
realizar os céalculos em menos tempo, com melhor convergéncia e residuais de trés ordens de
grandeza menores que os residuais com o modelo de adveccdo numérica de segunda ordem.
Mesmo assim, o modelo de adveccdo numérica de segunda ordem (High Resolution) foi
selecionado tendo em consideracdo as recomendagdes do ANSYS CFX (ANSYS TEAM,
2019). A comparacdo dos parametros de interesse definidos na pesquisa (temperatura,
velocidade e fragdo volumétrica de gas na solugdo combustivel) para cada um dos modelos
estudados mostraram diferencgas relativas consideraveis (> 3%) na comparagdo entre 0S
esquemas transitorios disponiveis (First Order Backward Euler e Second Order Backward
Euler). Por essa razdo, mesmo com o Euler de primeira ordem tendo o tempo de calculo
menor, o Euler de segunda ordem foi selecionado. Na simulagdo foi obtido um ndmero de
Reynolds Re > 4000, portanto, o fluxo foi assumido na regido turbulenta e entdo os calculos
subsequentes foram feitos considerando apenas os modelos de turbuléncia k-epsilon e SST. O
comportamento e os valores dos parametros de interesse para esses modelos de turbuléncia

sdo relativamente semelhantes em todos os casos. Embora, para todos os parametros de
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interesse 0 modelo SST estabilizou-se ou chegou ao estado de trabalho estacionario em menor
tempo, por isso 0 modelo SST foi o selecionado (PEREZ et al., 2017b).

A selecdo dos modelos de multifase para estudar a interface solucdo combustivel /
bolhas de gas (modelar a transferéncia de momento, turbuléncia, massa e calor) foi feita tendo
em consideragéo as recomendacdes do ANSYS CFX (ANSYS TEAM, 2019) e a experiéncia
de uso dos mesmos durante a modelacdo e simulacdo computacional do AHR (KIM,;
BUECHLER, 2017; PEREZ, 2015; PEREZ et al., 2017a, 2017b; SOUTO, 2002; SOUTO;
HEGER, 1996; SOUTO; KIMPLAND, 2004; SOUTO et al., 2005). O coeficiente de tensédo
superficial usado foi 0.1 N/m (SOUTO, 2002; SOUTO; HEGER, 1996; SOUTO,;
KIMPLAND, 2004; SOUTO et al., 2005).

Para avaliar a transferéncia de momento, 0 ANSYS CFX tem em consideracdo as
forcas de arraste e as forcas que ndo provocam arraste. Para modelar as forcas de arraste conta
com 4 modelos possiveis (Schiller-Naumann, Ishii Zuber, Grace e coeficiente de arraste),
desses 0 modelo Schiller-Naumann foi selecionado tendo em consideragao que € o aplicavel a
particulas fluidas que sejam suficientemente pequenas para serem consideradas esféricas
(ANSYS TEAM, 2019). O ANSYS CFX tem em consideracdo 4 forgcas que ndo provocam
arraste, a forca de sustentacdo, forca de massa virtual, forca de lubrificacdo da parede e forca
de dispersdo turbulenta. Para modelar a forca de sustentacdo foi utilizado o modelo
Tomiyama tendo em consideracdo que é o escolhido para bolhas deformaveis elipsoidais ou
esféricas (ANSYS TEAM, 2019). A forca da massa virtual ndo foi levada em consideracao
seguindo as recomendacdes de (KIM; BUECHLER, 2017). Para modelar a forca de
lubrificagdo da parede foi usado o modelo Antal seguindo as recomendacbes de (KIM;
BUECHLER, 2017). Para modelar a forca de dispersdo turbulenta foi utilizado o modelo
Lopez de Bertodano, que é o escolhido para modelar fluxos de bolhas de pequenos diametros
na ordem dos milimetros para coeficientes de dispersdo de 0.1-0.5 (ANSYS TEAM, 2019).

Para avaliar a transferéncia de turbuléncia, 0 ANSYS CFX conta com 3 opc0es, a
primeira € ndo modelar o efeito, a segunda ¢ o modelo Sato Enhanced Eddy Viscosity e a
terceira é o modelo Turbulence Souce Term, que € um modelo ainda em fase de teste. Tendo
em consideracdo o interesse da pesquisa em avaliar a turbuléncia que induzem as bolhas de
gas na solucdo combustivel foi selecionado o modelo Sato Enhanced Eddy Viscosity, o que
pode ser usado para modelar o aumento da turbuléncia na fase continua como resultado da
presenca de ondas atrds das bolhas em movimento (ANSYS TEAM, 2019). Os modelos de
transferéncia de massa ndo foram levados em consideracao, pois se supGe para a modelagéo e

simulacdo computacional com ANSYS CFX que as fases estudadas (solugdo combustivel /
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bolhas de gas) ndo intercambiam massa. Para avaliar a transferéncia de calor ANSYS CFX
conta com 6 opcdes (Ranz Marshall, Hughmark, Nusselt Number, Heat Tranfer Coefficient,
Two Resistance, Interface Flux), dessas foi selecionada a opcao Ranz Marshall. Nessa op¢éo,
se usa a correlacdo Ranz Marshall na fase continua da interface (solucdo combustivel) e
resisténcia zero na fase discreta da interface (bolhas de géas). Na superficie superior da solucéo
combustivel foi utilizada uma condigdo de contorno Degassing, que permite que s6 a fase
discreta (bolhas de gas radiolitico) abandone o dominio (ANSYS TEAM, 2019).

Foi realizado um estudo de sensibilidade para avaliar a independéncia dos resultados
da malha utilizada. Os estudos foram realizados para um modelo preliminar com seis
tamanhos de elementos da malha (Tabela 6) em um setor equivalente a um quarto da
geometria da solucdo combustivel, tendo em consideracdo que a geometria é simétrica. Em
todos os casos a qualidade da malha foi verificada para garantir que os parametros criticos,

como Skewness e Orthogonal Quality, permanecessem dentro dos limites recomendados.

Tabela 6 — Seis malhas estudadas
Malha Nodos Elementos

1 370000 2000000
2 485000 2600000
3 620000 3300000
4 743000 4000000
5
6

968000 5200000
1135000 7200000
Fonte: O Autor (2020).

Os parametros de interesse estudados para avaliar a independéncia da malha usada
foram temperatura média, velocidade média da solugcdo combustivel e das bolhas de gés e
fracdo volumétrica de gas na solugdo combustivel. As Figuras 25 e 26 mostram a variacao
desses parametros de interesse para as seis malhas estudadas. Observa-se que a partir da
malha nimero 4 a variacdo dos parametros de interesse € minima, inferior a 1,25%, por isso

os estudos subsequentes serdo realizados usando o tamanho de elemento da malha nimero 4.
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Figura 25 — Variacdo da temperatura média e da fracdo volumétrica de gas na solugdo combustivel
para as seis malhas estudadas
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Figura 26 — Variacdo da velocidade média da solu¢do combustivel e das bolhas de gas para as seis
malhas estudadas
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3.6 AVALIACAO DA CAPACIDADE DE PREVISAO

A investigacdo cientifica que é desenvolvida, atualmente, sobre 0s novos projetos
conceituais de AHR para a producdo de isdtopos médicos baseia-se principalmente na
aplicacdo de cadigos computacionais amplamente utilizados e validados para os reatores

nucleares heterogéneo e de combustiveis sélidos. A aplicacdo desses codigos para 0s AHR,
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em que o nucleo é homogéneo e o combustivel é uma solucdo liquida LEU, precisa de
validagdo extensa para demonstrar a capacidade de previsdo dos complexos processos fisico-
neutrénicos e da termoidraulica que acontecem nesse reator. Em (IAEA, 2010b) examinou-se
essas questdes e concluiu-se que os trabalhos de validacdo exigem novos dados experimentais
e de referéncia baseados em experimentos, considerando que a atual base experimental,
especialmente, para a operacgéo de reatores com valores de densidade de poténcia superiores a
1 kWi/litro € muito limitada.

Por isso, € vital antes de prosseguir com a concepcdo do projeto conceitual de AHR,
avaliar a capacidade de previsdo dos modelos desenvolvidos nos cddigos computacionais
MCNP6 e ANSYS CFX-19 para os célculos fisico-neutronicos e da termoidraulica
respectivamente para finalmente, ser capaz de avaliar a capacidade de previsdo da
metodologia computacional.

Para avaliar a capacidade de previsdo dos modelos desenvolvidos para os célculos
fisico-neutrénicos e da termoidraulica com MCNP6 e ANSYS CFX-19 serdo utilizados
resultados de experimentos criticos realizados no Instituto Kurchatov nos anos de 1980-1981
para uma densidade de poténcia de cerca de 1,0 kWt/litro de solucdo, usando uma solucéo de
sulfato de uranila de alto enriquecimento (GLOUCHKOV; KHVOSTIONOQV, 1997).

Para avaliar a capacidade de previsdo da metodologia computacional serdo utilizados
resultados de duas configuragdes de operacdo normal do reator russo ARGUS, o primeiro
estado serd o reator ARGUS utilizando combustivel HEU, o segundo estado terd em

consideracdo o reator ARGUS ap06s a conversdo para o combustivel LEU.

3.6.1 Experimentos criticos Instituto Kurchatov 1980-1981

Os experimentos criticos desenvolvidos no Instituto Kurchatov durante 1980-1981
tiveram como objetivo investigar questdes relacionadas com a seguranca de um reator
compacto e com uma solucio aquosa de sulfato de uranila enriquecida em 2°U a 20,9%
(GLOUCHKOV; KHVOSTIONQV, 1997). Foram estudadas quatro configuragdes do nucleo
com diferentes espessuras do recipiente de reator, densidades da solu¢do combustivel volumes
criticos e concentracdes de uranio. A descricdo detalhada da instalacdo e dos experimentos
criticos se a presenta em GLOUCHKOV; KHVOSTIONOV, (1997).

O reator (Figura 27) em que foram realizados os experimentos consiste em um
recipiente cilindrico de fundo semiesférico de 0,5 cm de espessura, € no seu interior estdo

localizados trés canais. Nos dois canais periféricos sdo inseridas barras de controle e
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regulacdo, enquanto o canal central possui apenas fins experimentais. No interior do nucleo
também esté localizada uma tubulagdo helicoidal de 1 cm de diametro externo, que constitui o
componente principal do sistema de remocédo de calor do reator. Em torno do recipiente esta
localizado um refletor radial e inferior de grafite.

Diagramas de cortes transversais e longitudinais do ndcleo do reator, o refletor e os
elementos estruturais podem ser vistos nas Figuras 28 e 29. Na Tabela 7, demonstra-se as
quatro configuragcdes do nucleo. Para as quatro configuragdes experimentais o estado critico
(Kefr = 1,0000) foi determinado com uma preciséo relativamente elevada, dado que a incerteza
experimental estimada para Kes foi 0,0050 £ (0,5%) (GLOUCHKOV; KHVOSTIONOQV,
1997). Uma descri¢do detalhada da instalacdo e os experimentos criticos desenvolvidos
podem ser encontradas em GLOUCHKOV; KHVOSTIONOQV, (1997).

Em PEREZ, (2015); PEREZ et al., (2015, 2017a, 2019) discutem-se em detalhe o
processo de modelagdo computacional das quatro configuragbes experimentais para a
avaliacdo da capacidade de previsdo dos modelos computacionais desenvolvidos para os
calculos fisico-neutronicos e da termoidraulica com MCNP6 e ANSYS CFX-19

respectivamente.
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Figura 27 — Vista longitudinal do nucleo do reator, incluindo recipiente, solugdo combustivel, canais

do nucleo e tubulacéo helicoidal
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Figura 28 — Vista longitudinal do nucleo do reator, incluindo refletor de grafite e elementos estruturais
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Figura 29 — Vista transversal do nucleo do reator, incluindo refletor de grafite, elementos estruturais e
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Tabela 7 — Configuragdes dos quatro experimentos criticos

No. Concentracéo da solucéo Espessura do Volume critico Densidade da
(gUl/litro) recipiente (cm) (litro) solugéo (g/cmd)
1 263,3 £0,5 0,50 £0,01 28,50 £0,03 1,3373 +0,0013
2 382,2 £0,8 0,50 £0,01 18,40 £0,03 1,4945 +0,0014
3 382,2 £0,8 0,30 £0,01 17,60 £0,03 1,4945 +0,0014
4 505,0 £1,0 0,50 £0,01 15,55 0,03 1,6527 +0,0015

Fonte: Glouchkov; Khvostionov (1997).

3.6.2 Configuractes de operacdo normal do reator russo ARGUS

Para avaliar a capacidade de previsdo da metodologia computacional serdo realizadas
comparagcbes com resultados de duas configuracGes de opera¢do normal do reator russo
ARGUS, o primeiro estado serd o reator ARGUS utilizando combustivel HEU e o segundo
estado tera em consideracdo o reator ARGUS ap6s a conversdo a combustivel LEU. As
carateristicas geométricas do reator sdo as mesmas discutidas em seccBes precedentes, as
principais diferencas estdo relacionadas com as propriedades materiais das solucdes
combustiveis (concentracdo, volume, massa, enriquecimento) e a poténcia térmica de trabalho
(BOLDYREV et al., 2014; IAEA, 2008a; MYASNIKOV et al., 2012; PIVOVARQYV, 2010).
Algumas das principais diferencas entre 0 modelo HEU e LEU do reator ARGUS resumem-se

na Tabela 4.

3.7 PROJETO CONCEITUAL DE AHR

Como foi discutido na sec¢do 3.3 (Producdo de **Mo e poténcia térmica do AHR), o
projeto conceitual de AHR com combustivel LEU para a producdo de is6topos médicos que
responda a estimativa da demanda do mercado brasileiro para 2025 deve ter uma poténcia
térmica de aproximadamente 150 kWt. Embora, uma opc¢éo viavel poderia ser a utilizacdo de
dois AHR de 75 kWt ou trés AHR de 50 kWt, para os quais a densidade de poténcia no
nacleo do reator € muito menor. A opcéo dos dois AHR de 75 kWt é a mais atrativa tendo em
consideracdo que um AHR desse nivel de poténcia térmica ja foi estudado em trabalhos
precedentes (PEREZ, 2015; PEREZ et al., 2015, 2017a, 2017b) e portanto as bases do projeto
conceitual ja foram estabelecidas. O projeto conceitual de AHR proposto baseia-se no reator

ARGUS e nos outros projetos conceituais da Federacdo Russa analisados na seccdo 2.8. As
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carateristicas geometricas do reator sdo as mesmas discutidas em seccOes precedentes
(Figuras 27, 28 e 29) e as principais diferencas estdo relacionadas com as propriedades
materiais da solucdo combustivel (concentracao, volume, massa, enriquecimento), a poténcia
térmica de trabalho e o sistema de refrigeracdo que foi reprojetado para ter em consideracéo o
aumento na poténcia térmica de trabalho.

As informagdes de partida para o projeto conceitual sdo as informagdes publicamente
disponiveis sobre o reator ARGUS ap0s a conversdo a combustivel LEU. Nesse sistema a
solucdo combustivel a ser utilizada é o sulfato de uranila, com um enriquecimento de *°U a
19,8%, concentracdo de 380 gramas de uranio por litro de solucdo e uma densidade de 1,4950
g/cm?® (a 20 °C). A carga inicial de uranio metéalico é de aproximadamente 9500 gramas, das
quais 1880 gramas correspondem a 2®U. A altura e volume da solugdo combustivel, sem
considerar a expansdo volumétrica produto da expansdo térmica e o volume de bolhas de gas
radiolitico, foi 45,2 cm e 25,7 litros respectivamente. No projeto conceitual de AHR baseado
no reator ARGUS a carga inicial de uranio metalico, volume e altura da solucdo combustivel
serdo variados tendo em consideracdo a inser¢do de novos tubos helicoidais e o efeito de
reatividade negativo que provocam. A Tabela 8 resume alguns aspectos do projeto conceitual

de AHR apo6s as modificacdes.

Tabela 8 — Par@metros fundamentais do projeto conceitual de AHR

Parametro Valor

Solucdo combustivel Sulfato de uranila
Concentracdo de uranio (gU/litro) 380

Diametro interno do nucleo (cm) 30,5

Altura do ndcleo (cm) 65,6

Volume da solucdo combustivel (litros) 29,5

Altura da solugdo combustivel (cm) 52,9

Carga inicial de uranio metalico (gramas) 10737

Material do recipiente Aco inoxidavel
Material do refletor (radial) Grafite
Densidade da solugéo (g/cm?®) (a 20 °C) 1,4950
Poténcia térmica (kW) 75 ou 50

Densidade de poténcia (kWt/litro de solu¢do) 2,54 ou 1,70
Fonte: O Autor (2020).
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EquacOes dependentes da temperatura para as propriedades materiais da solugéo
combustivel de sulfato de uranila, como densidade, calor especifico, viscosidade dindmica,
condutividade térmica e coeficiente de expansdo térmica, foram obtidas usando dados
experimentais disponiveis em (LANE, 1962; YOUKER et al., 2014). No Apéndice B
resumem-se as equacdes obtidas. A composicdo isotopica e outras consideracfes sobre o
uranio, grafite, polietileno com boro e ago inoxidavel usados na instalagdo foram obtidas de
(GLOUCHKOV; KHVOSTIONQV, 1997).

3.7.1 Modelo em MCNP6 do projeto conceitual de AHR

Utilizando o c6digo computacional MCNP6 foi desenvolvido um modelo geométrico
do projeto conceitual de AHR (Figuras 30 e 31), o qual pode ser modificado para incluir um
nimero maior de tubos helicoidais (Figura 32) e incluir a presenca de bolhas de gas
radiolitico de varios didmetros, usando estruturas repetitivas (Figura 33). Na modelagem e
simulacdo do projeto conceitual de AHR, teve-se em consideracdo varias aproximacoes, as
gue estdo resumidas abaixo:

1. Uso da biblioteca de dados nucleares ENDF/B-VII.1 avaliadas para 20 °C.

2. Excluséo da modelagem de alguns elementos estruturais na periferia do refletor.

3. A tubulacéo helicoidal ndo forma um tubo helicoidal continuo.

4. Distribuicdo uniforme das bolhas de gas radiolitico no volume do AHR.

A primeira aproximacao resulta do uso de uma biblioteca de dados nucleares avaliadas
para 20 °C (293,6 K), que é a mais proxima disponivel para o valor da temperatura média
relatada no nicleo do AHR, (~80 °C). A segunda aproximacdo parte do fato de que em
GLOUCHKOV; KHVOSTIONOV, (1997) foi determinado que a incidéncia da exclusdo de
elementos tais como: as estruturas de suporte, os canais e tubos de resfriamento acima da
cobertura do ndcleo e as barras de controle suspensas acima da solugéo € insignificante e sua
incidéncia no Kess € inferior a -0,0005 (0,05%). A terceira aproximacéo é resultado de nao
existir um modelo geométrico que permita a geracdo da geometria dos tubos helicoidais
continuos no cdédigo MCNP6. Por isso, eles serdo modelados como de 21 tordides
independentes os quais foram projetados de forma que contenham a mesma massa de agua e
aco inoxidavel que o tubo helicoidal original. A quarta aproximacdo considera uma
distribuicdo ordenada e uniforme das bolhas de gas radiolitico no ndcleo do AHR. Essa
aproximagdo ndo é muito relevante tendo em consideracdo que ja& foi demostrado em

trabalhos precedentes (PEREZ, 2015), que desde o ponto de vista da modelagio com MCNP,
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tanto o tamanho das bolhas de gas radiolitico (em uma faixa de 0,5 a 500 um), como a forma
a qual elas sdo distribuidas no ndcleo (homogeneizadas na solugdo combustivel ou mediante
uma representacdo detalhada) ndo sao relevantes para o resultado final.

Para a representacdo geomeétrica detalhada das bolhas de gas radiolitico no nucleo do
projeto conceitual de AHR utilizou-se uma estrutura repetitiva. Para isso, determinou-se o
namero de esferas que garantiam um determinado volume de gas calculado, determinando
nesse ponto a fracdo de empacotamento de bolhas no nucleo. As esferas foram representadas
usando uma rede cubica, esse arranjo foi feito colocando uma bolha dentro de uma célula
cUbica a que é utilizada para preencher a parte do nucleo ocupada pela solugdo combustivel.
Os parametros de controle utilizados na simulagdo com MCNP6 foram:

Numero de histérias por ciclo: 20000

Aproximacao inicial para o coeficiente de multiplicacdo efetivo (Kefr): 1,0

Numero de ciclos inativos: 50

NuUmero total de ciclos: 1050

Total de histdrias: 20000000

Figura 30 — Vista longitudinal do projeto conceitual de AHR no Editor Visual do MCNP

Posicdo A

Solugdo combustivel

Refletor de grafite Aco inoxidavel I:l Ar
Agua destilada

Fonte: O Autor (2020).



Figura 31 — Vista transversal do projeto conceitual de AHR no Editor Visual do MCNP

Refletor de grafite
Agua destilada Solugéo combustivel

Fonte: O Autor (2020).
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Figura 32 — Vista longitudinal do projeto conceitual de AHR com dois tubos helicoidais no Editor

Visual do MCNP

5 Refletor de grafite . Aco inoxidéavel l:l Ar

Agua destilada J Solugédo combustivel
Fonte: O Autor (2020).
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Figura 33 — Vista longitudinal do projeto conceitual de AHR com representacéo explicita das bolhas
de gés radiolitico no Editor Visual do MCNP

Aco inoxidavel I:l Ar

Refletor de grafite
Agua destilada Solugdo combustivel

Fonte: O Autor (2020).

3.7.2 Modelo em ANSYS-CFX-19 do projeto conceitual de AHR

Utilizando o médulo ANSY'S SpaceClaim foi desenvolvido um modelo geométrico do
ndcleo de um AHR baseado no reator ARGUS, o qual pode ser modificado para representar
os diversos projetos de AHR estudados na pesquisa (quatro correspondentes aos experimentos
criticos realizados no Instituto Kurchatov nos anos de 1980-1981, dois correspondentes aos
duas configuragdes de operacdo normal do reator russo ARGUS e finalmente, o
correspondente ao projeto conceitual para a producdo de isotopos médicos para suprir a
demanda regional projetado nessa pesquisa). Na Figura 34, observa-se o nucleo do projeto
conceitual de AHR para suprir a demanda regional desenvolvido no mdédulo ANSYS
SpaceClaim e na Figura 35 o projeto apos a renderizacdo com a ferramenta Keyshot 6. Como
pode-se observar nas Figuras 34 e 35, dois tubos helicoidais foram localizados na periferia do
nacleo préximo a parede do vaso. O novo tubo helicoidal tem como objetivo contribuir para a
refrigeracdo da solucdo combustivel, tendo em consideracdo o aumento na poténcia térmica

do projeto. A Figura 36, demonstra uma imagem da malha da solugdo combustivel do ndcleo
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do projeto conceitual de AHR usando o médulo ANSY'S Meshing. O numero total de nodos e
elementos gerados na malha do projeto conceitual foram de aproximadamente 8,3 milhdes de
nodos e 29,8 milhGes de elementos. Nos diversos projetos de AHR estudados na pesquisa, as
caracteristicas da malha foram selecionadas para garantir um equilibrio adequado entre a
qualidade da malha e a carga computacional. A qualidade da malha foi verificada para
garantir que os parametros criticos, como Skewness e Orthogonal Quality, estejam dentro dos
limites recomendados (ANSYS TEAM, 2019).

Figura 34 — Ndcleo do projeto conceitual de AHR para suprir a demanda regional desenvolvido no
modulo ANSYS SpaceClaim
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Fonte: O Autor (2020).
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Figura 35 — Renderizacdo do ndcleo do projeto conceitual de AHR para suprir a demanda regional na
ferramenta Keyshot 6

Fonte: O Autor (2020).

Figura 36 — Malha da solucdo combustivel usando o moédulo ANSYS Meshin

Fonte: O Autor (2020).
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Uma vez que, os modelos geométricos desenvolvidos foram malhados, passou-se a
trabalhar no médulo ANSYS CFX-19-Pre para a definicdo dos dominios, materiais, condicGes
de contorno, parametros de convergéncia da solucdo numérica e modelos fisicos, numeéricos,
de turbuléncia e de multifase. O processo de selecdo desses modelos ja foi discutido em
detalhe na sec¢do 3.6.5. As diferentes regides que compdem o nucleo do projeto conceitual de
AHR séo mostradas na Figura 37. A regido 1, localizada na zona inferior do reator, contém a
solucdo combustivel. A regido 2, localizada dentro da regido 1, é formada pelos tubos
helicoidais de aco inoxidavel. A regido 3, localizada dentro da regido 2, € a agua de
refrigeracdo que flui pelos tubos helicoidais de ago inoxidavel.

Figura 37 — RegiBes de interesse que compdem o ndcleo do projeto conceitual de AHR
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Fonte: O Autor (2020).
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A temperatura e o fluxo volumétrico de entrada da agua de refrigeracdo (25 °C ¢ 0,3
m?3/h, respectivamente no projeto original), foram os pardmetros que variaram em conjunto
com o0 aumento da quantidade de tubos helicoidais para garantir que a temperatura da solucéao

combustivel seja mantida em todo momento abaixo do limite de seguranca fixado (90 °C).

3.8 CONCLUSOES DO CAPITULO

1. As solucBes combustiveis desempenham um papel fundamental na concepcéo,
construcdo, operacdo e seguranca do AHR. Foi selecionada uma solucdo combustivel de
sulfato de uranila para o projeto conceitual de AHR tendo em consideragéo: (1) existéncia de
uma consideravel experiéncia de funcionamento durante décadas, (2) consideravel quantidade
de estudos e resultados experimentais em anos recentes, (3) producdo de apenas hidrogénio e
oxigénio a partir da decomposicdo radiolitica e (4) a operacdo bem-sucedida do reator
ARGUS, sistema no qual se baseia nosso projeto conceitual.

2. Um AHR de 100 kWt, utilizando ciclos de operacdo de 5 dias satisfaz a demanda de
%Mo relatada para o atual mercado brasileiro (~475 seis dias Curie por semana de **Mo). No
entanto, quando se levam em conta as previsdes de crescimento de 8% ao ano, seria atraente
aumentar a producdo a cerca de 700 seis dias Curie por semana de Mo (estimativa da
demanda para 2025), o que implica uma poténcia térmica do projeto conceitual de AHR de
aproximadamente 150 kWt.

3. Uma caracteristica distintiva dos AHRs é a decomposicdo radiolitica da agua na
solucdo combustivel, produzindo nesse processo bolhas de gas, compostas principalmente por
hidrogénio e oxigénio. Foram identificados e discutidos modelos no estado da arte para
avaliar a producéo e o diametro das bolhas de gas.

4. Prop0e-se na concepcao do sistema de remogéo de calor do projeto conceitual de AHR
a utilizacdo de tubos helicoidais localizados no interior do nucleo do reator, semelhante ao
utilizado no reator ARGUS. A quantidade de tubos helicoidais, sua localizagéo no interior do
nacleo e a taxa de fluxo de liquido de refrigeragdo sdo alguns dos aspectos a serem avaliados
para garantir que a temperatura da solu¢do combustivel seja mantida, em todos 0s momentos,
abaixo de 90 °C.

5. Foi descrita e discutida a metodologia computacional para o estudo das caracteristicas
fisico-neutrénicas e termoidraulicas do nucleo do projeto conceitual de AHR. A metodologia
computacional pode ser descrita como um processo iterativo que inclui avangados modelos e

codigos de computador, que permitirdo o intercdmbio de informacgdes e dados entre si para
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atingir um nivel suficiente de detalhe e precisdo sem precedentes nos estudos desse tipo de
reatores de combustivel liquido para a producdo de radioisétopos médicos. Os cddigos
computacionais MCNP6 e ANSYS CFX-19 constituem as principais ferramentas de calculo.
Um sistema de codigos computacionais adicionais (desenvolvidos no ambito da pesquisa) foi
usado para o pré-processamento, pos-processamento e intercdmbio de informacdes e dados
entre os codigos principais.

6. Foram definidas as tarefas de testes a serem utilizadas na avaliacdo da capacidade de
previsdo dos modelos e metodologia computacional para os estudos fisico-neutronicos e da
termoidraulica do ndcleo do projeto conceitual de AHR. As tarefas de testes incluem
experimentos criticos realizados no Instituto Kurchatov nos anos de 1980-1981 e duas

configurac@es de operacdo normal do reator russo ARGUS.
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4 AVALIACAO DA CAPACIDADE DE PREVISAO

Nesse capitulo avalia-se a capacidade de previsdo da metodologia computacional e
dos modelos desenvolvidos para os célculos fisico-neutrénicos e da termoidraulica com
MCNP6 e ANSYS CFX-19. Para avaliar a capacidade de previsdo da metodologia
computacional foram utilizados resultados de duas configuragdes de operacdo normal do
reator russo ARGUS, o primeiro estado sera o reator ARGUS utilizando combustivel HEU e
0 segundo utilizando combustivel LEU. A capacidade de previsdo dos modelos desenvolvidos
para calculos fisico-neutrdnicos e da termoidraulica foi examinada através da resolucéo de um
benchmark baseado em experimentos criticos realizados no Instituto Kurchatov nos anos de
1980-1981.

41  CAPACIDADE DE PREVISAO DOS MODELOS DESENVOLVIDOS

Como foi descrito na seccdo 3.7, os célculos realizados na atualidade sobre novos
projetos conceituais de AHR para a producdo de is6topos médicos utilizam cddigos
computacionais amplamente utilizados e validados para os reatores nucleares heterogéneos e
de combustiveis solidos. Por isso, a aplicacdo desses codigos para os AHR, em que o ndcleo €
homogéneo e o combustivel é uma solucdo liquida, precisa de validacdo extensa para
demonstrar a capacidade de previsdo dos complexos processos fisico-neutrénicos e da
termoidraulica presentes nos AHR.

Lamentavelmente, foi identificado que a base experimental disponivel, especialmente,
para a operacdo de reatores com valores de densidade de poténcia superiores a 1 kWt/litro é
muito limitada. Consequentemente, realizar rigorosos estudos de validacdo € praticamente
impossivel e apenas estudos comparativos para avaliar a capacidade de previsdo das faixas de
operacdo reportadas na literatura cientifica podem ser realizados. Sera precisamente esse tipo
de estudo comparativo o que sera feito com o objetivo de avaliar a capacidade dos modelos
desenvolvidos para predizer de forma aceitdvel os estados criticos e distribuicGes de
temperatura de solu¢bes combustiveis em AHR

A capacidade de previsdo dos modelos desenvolvidos para os célculos fisico-
neutronicos com MCNP6 foi examinada através da resolucdo de um benchmark baseado em
experimentos criticos realizados no Instituto Kurchatov nos anos de 1980-1981. Foram
estudadas quatro configuraces do nucleo, para as quais o estado critico (Ket = 1,0000) foi

determinado com uma precisdo relativamente elevada, dado que a incerteza experimental
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estimada para Kes foi 0,0050 = (0,5%) (GLOUCHKOV; KHVOSTIONOV, 1997). Os
resultados dos calculos obtidos na presente investigagdo com o0 MCNP6 e os relatados por
outros autores (GLOUCHKOV; KHVOSTIONOV, 1997) usando o cédigo MCU (MCU
TEAM, 1982) para as quatro configuracfes sdo demonstrados na Tabela 9. Como pode ser
observado na Tabela 9, os resultados obtidos com MCNP6 podem ser qualificados como
aceitaveis. Em trés das quatro configuragdes, os resultados obtidos com o cédigo MCNP6
estdo mais proximos do valor experimental (Keft = 1,0000) do que os obtidos com o cddigo
MCU em (GLOUCHKOV; KHVOSTIONOV, 1997). Os resultados das configuracdes 1 e 4
estdo dentro da faixa de incerteza experimental estimada para 0 Kes (0,0050 £ (0,5%)),
enquanto nas configuragdes 2 e 3 os valores de Kes obtidos diferem do experimental em 1,5%

e 2,4%, respectivamente.

Tabela 9 — Resultado dos célculos com os cddigos MCNP6 e MCU

Configuracao MCNP6 MCU
Experimental Kef £ desvio padrdo Kes = desvio padréo
1 1,00071 +0,00014 0,9855 +0,0013
2 0,98523 +0,00014 0,9807 £0,0013
3 0,97631 +0,00014 0,9777 £0,0013
4 1,00490 +0,00014 0,9735 +0,0014

Fonte: O Autor (2020).

A capacidade de previsdo dos modelos desenvolvidos para os calculos termoidraulicos
com ANSYS CFX-19 foi examinada através da comparacdo das distribuicdes de temperatura
obtidas a partir da modelacdo e simulacdo do reator ARGUS com os dados experimentais, 0S
quais reportam que a temperatura da solu¢cdo combustivel estd no intervalo de 30-65 °C
(CHUVILIN et al.,, 2005). Os célculos foram feitos para as solu¢bes de combustivel
correspondentes as quatro configuracdes ja estudadas.

A Tabela 10 demonstra os resultados dos calculos das temperaturas minima, maxima e
média obtidos com 0 ANSYS CFX-19 para as quatro configuragcdes do nucleo e na Figura 38
(1, 2, 3, 4) as distribui¢bes volumétricas de temperatura. As distribuicdes de temperatura
calculadas com ANSYS CFX-19 para as quatro configuragcdes do nucleo do reator ARGUS
estdo na faixa de temperatura reportada na literatura cientifica (CHUVILIN et al., 2005).



Figura 38 — Distribui¢fes volumétricas de temperatura das quatro configuracdes experimentais
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Fonte: O Autor (2020).
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Tabela 10 —Temperaturas nas quatro configuracfes experimentais

Configuracéo Temperatura Minima Temperatura Maxima Temperatura Média
Experimental O O O

1 39,65 55,73 48,41

2 41,13 55,35 49,31

3 39,98 55,19 49,68

4 41,57 54,59 49,71

Fonte: O Autor (2020).

Em resumo, pode-se afirmar que os modelos desenvolvidos para os célculos fisico-
neutrdnicos e da termoidraulica com MCNP6 e ANSYS CFX-19 predizem de forma aceitavel
0s estados criticos e as distribuicdes de temperatura das solu¢es combustiveis em AHR.

4.2  CAPACIDADE DE PREVISAO DA METODOLOGIA COMPUTACIONAL

Para avaliar a capacidade de previsdo da metodologia computacional foram estudadas
duas configuracGes de operacdo normal do reator russo ARGUS. Na primeira configuracéo, o
reator ARGUS utiliza a solugdo combustivel de HEU com a qual trabalhou durante muitos
anos até sua conversdo em 2014. Na segunda configuracdo, o reator ARGUS utiliza a solucédo
combustivel de LEU com a qual trabalha atualmente. No estudo das duas configuracGes de
operacdo normal do reator russo ARGUS dois objetivos serdo cumpridos. Primeiro, a
avaliacdo da capacidade da metodologia computacional para prever os estados de operacao
(comparacdo com valores de temperaturas reportados). Segundo, demonstrar como a
metodologia computacional permite obter resultados com um nivel de detalhe e precisdo
superior aos obtidos através de simulagbes fisico-neutrbnicas e termoidraulicas
separadamente.

Foi implementado o calculo acoplado iterativo contemplado na metodologia
computacional, tal e como foi descrito na seccdo 3.6. Foi estudada ao final de cada passo de
calculo termoidraulico a convergéncia dos parametros de interesse (temperatura média,
velocidade média da solugdo combustivel e das bolhas de gas e fragdo volumétrica de gas na
solugdo combustivel), definidos como critério de parada do processo iterativo entre os
codigos fisico-neutrdnico e da termoidraulica. As Figuras 39, 40, 41 e 42 mostram a evolucéao
desses pardmetros de interesse com os passos de calculo iterativo, para as duas configuracoes

de operacdo do reator ARGUS. Pode-se observar que a convergéncia dos parametros de
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interesse (diferenca relativa entre os parametros ser menor ou igual a 1%) é alcancada apos

quatro passos de calculo com excecdo do pardmetro da temperatura média da solucéo

combustivel que converge apos trés passos.

Figura 39 — Variacdo da temperatura média da solugdo combustivel para as duas configuragdes de
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Fonte: O Autor (2020).

Figura 40 — Variacdo da velocidade média da solugdo combustivel para as duas configuragdes de
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Fonte: O Autor (2020).
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Figura 41 — Variacdo da velocidade média das bolhas de gés radiolitico para as duas configura¢des de

operacdo do reator ARGUS
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Fonte: O Autor (2020).

Figura 42 — Variacdo da fragdo volumétrica de gas na solugdo combustivel para as duas configuracdes
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Fonte: O Autor (2020).

E notavel a diferenca entre os valores obtidos no primeiro passo (equivalentes a um

calculo independente e ndo acoplado) e os valores “convergidos” apds o quarto passo. O que
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contribui para demonstrar como a metodologia computacional prevé resultados com um nivel
de detalhes e precisdo superior aos obtidos através de simulagdes fisico-neutronicas e
termoidraulicas, separadamente.

A Figura 43 demonstra as distribui¢cbes volumétricas de temperatura da solucao
combustivel, as Figuras 44 e 45 os perfis de velocidade da solu¢do combustivel e das bolhas
de gas radiolitico e a Figura 46 as distribui¢cdes volumétricas da fracdo volumétrica de gés na
solucdo combustivel para as duas configuracGes de operacdo do reator ARGUS. Os valores
obtidos para a temperatura da solucdo combustivel e a temperatura de saida da agua de
refrigeracdo se encontram na faixa de temperaturas reportadas na literatura cientifica para

esses sistemas, na Tabela 11 esses valores sdo resumidos.

Figura 43 — Distribui¢fes volumétricas de temperatura da solugdo combustivel para as duas
configuragdes de operacdo do reator ARGUS
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Figura 44 — Vista longitudinal dos perfis de velocidade da solugdo combustivel para as duas
configuragdes de operagdo do reator ARGUS
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Figura 45 — Vista longitudinal dos perfis de velocidade das bolhas de géas radiolitico para as duas
configuragdes de operacdo do reator ARGUS
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Figura 46 — Distribuicbes volumétricas da fracdo volumétrica de gés na solucdo combustivel para as
duas configuracdes de operacdo do reator ARGUS
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Tabela 11 — Temperaturas nas duas configuracdes de operacdo do reator ARGUS

Parametro (°C) ARGUS-HEU ARGUS-LEU
Temperatura média da solugdo combustivel 64,51 60,05
Temperatura maxima da solugdo combustivel 76,46 77,31
Temperatura média da 4gua de refrigeracéo 42,36 38,11
Temperatura de saida da agua de refrigeracao 53,41 49,10

Fonte: O Autor (2020).
43  CONCLUSOES DO CAPITULO
1. Os célculos realizados, atualmente, sobre novos projetos conceituais de AHR

para a producdo de is6topos médicos utilizam c6digos computacionais amplamente utilizados
e validados para os reatores nucleares heterogéneo e de combustiveis sélidos. Portanto,
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precisam de validagdo extensa para demonstrar a capacidade de previsdo dos complexos
processos fisico-neutrdnicos e da termoidraulica que acontecem nos AHR, onde o ndcleo é
homogéneo e o combustivel é uma solugéo liquida.

2. A capacidade de previsdo da metodologia computacional e dos modelos
desenvolvidos para os célculos fisico-neutronicos e da termoidraulica com MCNP6 e ANSYS
CFX-19 foi avaliada utilizando resultados de duas configuragcdes de operagdo normal do
reator russo ARGUS e um benchmark baseado em experimentos criticos realizados no
Instituto Kurchatov nos anos de 1980-1981.

3. Os modelos desenvolvidos para os célculos fisico-neutrénicos e da
termoidraulica com MCNP6 e ANSYS CFX-19 predizem de forma aceitavel os estados
criticos e as distribuicGes de temperatura das solucdes combustiveis em AHR a partir da
comparacao dos resultados obtidos com os disponiveis na literatura cientifica.

4. Os parametros de interesse para avaliar a convergéncia dos resultados da
metodologia computacional convergem com diferencas relativas menores que 1% apds quatro
passos de célculo. Os valores de temperatura da solucdo combustivel e da agua de
refrigeracdo se encontram na faixa de temperaturas reportadas na literatura cientifica para
esses sistemas.

5. E notéavel a diferenca entre os valores obtidos no primeiro passo (equivalentes
a um calculo independente e ndo acoplado) e os valores “convergidos” ap0s quatro passos. O
que contribui para demonstrar como a metodologia computacional prevé resultados com um
nivel de detalhes e precisdo superior aos obtidos através de simulacdes fisico-neutrdnicas e

termoidraulicas, separadamente.



98

5 RESULTADOS E DISCUSSAO

Nesse capitulo, sdo apresentados e discutidos os resultados da simulacdo
computacional termoidraulica e fisico-neutrdnica do projeto conceitual de AHR baseado no
reator ARGUS para a producdo de is6topos medicos que responda a demanda regional
utilizando a metodologia computacional. A projecdo do novo sistema de remocgéo de calor,
apos o aumento da poténcia térmica do reator, foi o primeiro dos assuntos levados em
consideracdo. Apds esse passo inicial foi aplicada a metodologia computacional apresentada e
descrita no Capitulo 3 e a sua capacidade de previsdo avaliada no Capitulo 4, com o objetivo
de estudar as caracteristicas fisico-neutronicas e termoidraulicas do nucleo do projeto
conceitual de AHR num estado de operacdo estavel. Foram obtidos e discutidos parametros
fisico-neutrénicos e termoidraulicos de interesse, tais como distribuicdes de temperatura,
velocidade, fracdo volumétrica de bolhas de gas, dependéncia do Ket com a queima do
combustivel nuclear, consumo de uranio, producdo de pluténio e isétopos médicos, os efeitos

da reatividade causados pela expansao volumétrica do combustivel, entre outros parametros.

5.1  PROJECAO DO NOVO SISTEMA DE REMOGCAO DE CALOR

Conforme discutido no Capitulo 3, o projeto conceitual de AHR com combustivel
LEU para a producdo de is6topos médicos que responda a estimativa da demanda do mercado
brasileiro para 2025 deve ter uma poténcia térmica de aproximadamente 150 kwt. Um AHR
baseado no reator ARGUS, com poténcia térmica de 150 kWt, teria uma densidade de
poténcia superior a 5 kWt/litro. Embora, nesses niveis de densidade de poténcia a solugdo
combustivel é muito instavel e propensa a ferver. Por isso, uma op¢do viavel seria o uso de
dois AHR de 75 kWt ou trés AHR de 50 kWt, para os quais a densidade de poténcia é muito
menor. Mesmo assim, o projeto conceitual de AHR baseia-se no reator ARGUS, cujo sistema
de remocao de calor foi projetado para uma poténcia térmica de 20 kWt para combustivel de
HEU e 14 kWt para combustivel de LEU, enguanto o projeto conceitual apresentado operaria
a uma poténcia de 50 kWt ou 75 kWt. Diante disso, o primeiro dos estudos termoidraulicos
(antes de aplicar a metodologia computacional) foi a projecdo de um novo sistema de
remocao de calor que garanta a operacdo segura do nucleo do reator mantendo a temperatura
da solucdo combustivel abaixo de 90 °C para evitar a ebulicdo da &gua que faz parte da
solugio combustivel. Trabalhos precedentes (PEREZ, 2015; PEREZ et al., 2015, 2017a,
2017b) tem estudado e estabelecido as bases de um projeto conceitual de AHR de 75 kWi, por
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esse motivo, primeiro se precedeu a estudar essa opgdo. A distribuicdo volumétrica de
temperatura obtida para o projeto conceitual de AHR de 75 kWt, usando o sistema de
remocao de calor do reator ARGUS, é demonstrada na Figura 47. No pds-processamento dos
resultados do ANSYS-CFX foi determinado que a temperatura maxima alcancada pela
solucdo combustivel € 204,91 °C, enquanto a temperatura média é 178,38 °C. Esses valores de

temperatura ndo cumprem com o critério de temperatura predefinido.

Figura 47 — Distribuicdo volumétrica de temperatura da solucdo combustivel do projeto conceitual de
AHR de 75 kWt
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Fonte: O Autor (2020).

Para resolver esse problema, foram implementadas trés alternativas ou solugdes,
relacionadas com o aumento da taxa de fluxo de liquido de refrigeracdo, a diminuicdo da
temperatura de entrada do liquido de refrigeracdo e o aumento da &rea de transferéncia de
calor. Na primeira alternativa, a taxa de fluxo de liquido de refrigeracéo foi duplicada de 0,3
m3/h para 0,6 m®h. Na segunda alternativa, a temperatura de entrada do liquido de
refrigeragdo foi diminuida de 25 °C para 10 °C. Na terceira alternativa, foi aumentada a
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quantidade de tubos helicoidais no interior do ndcleo do reator, os quais aumentaram de um
para dois (aumentando a &rea de transferéncia de calor em 81,5%).

Na Figura 48 é mostrada a distribuicdo volumétrica de temperatura apds duplicar a
taxa de fluxo de liquido de refrigeracdo, o que permitiu uma diminuicdo da temperatura
méaxima e média em 15,70 °C e 13,00 °C, respectivamente. A temperatura maxima alcancada
pela solugdo combustivel diminui a 189,21 °C, enquanto a temperatura média diminui a
165,38 °C, mas esses valores de temperatura ainda sdo superiores ao critério de temperatura
predefinido, o que levou a aplicacdo da segunda alternativa, na Figura 49 é possivel observar
a distribuicdo volumétrica da temperatura usando as duas alternativas discutidas. Como pode
ser visto na Figura 49, a temperatura maxima alcangada pela solu¢do combustivel diminui a
188,21 °C, enquanto a temperatura média diminui a 162,16 °C, resultando em valores de

temperatura ainda superiores ao critério de temperatura predefinido.

Figura 48 — Distribuicdo volumétrica de temperatura da solugdo combustivel do projeto conceitual de
AHR de 75 kWt com uma taxa de fluxo de liquido de refrigeracéo de 0,6 m%h
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Fonte: O Autor (2020).
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Figura 49 — Distribui¢do volumétrica de temperatura da solugdo combustivel do projeto conceitual de
AHR de 75 kWt com uma taxa de fluxo de liquido de refrigeracéo de 0,6 m%ha 10 °C
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Fonte: O Autor (2020).

Por isso, foi implementada em conjunto com as duas anteriores, a terceira alternativa.
Para esse novo projeto conceitual com dois tubos helicoidais a temperatura maxima e média
obtidas, (124,44 °C e 98,65 °C) sdo ainda superiores ao critério de temperatura predefinido.
Na Figura 50 é demonstrada a distribuicdo volumétrica de temperatura do projeto conceitual
de AHR de 75 kWt, usando o sistema de remocéo de calor com dois tubos helicoidais pelos
quais circula liquido de refrigeracdo com uma taxa de fluxo de 0,6 m%h a 10 °C. Uma dltima
tentativa para usar o projeto conceitual de 75 kWt foi realizada mediante o aumento da taxa
de fluxo de liquido de refrigeragdo até 1,0 m3/h. Com essa nova taxa de fluxo de liquido de
refrigeracdo a temperatura maxima e média diminuem a 11523 °C e 91,35 °C,
respectivamente. Tendo em consideragdo que apesar das tentativas realizadas o projeto
conceitual de 75 kWt continua a manter temperaturas superiores aos 90 °C, decidiu-se estudar

entdo o projeto conceitual de 50 kKWi.
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Figura 50 — Distribui¢do volumétrica de temperatura da solugdo combustivel do projeto conceitual de
AHR de 75 kWt, usando um sistema de remocdo de calor com dois tubos helicoidais pelos quais
circula liquido de refrigeracdo com uma taxa de fluxo de 0,6 m3h a 10 °C
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Fonte: O Autor (2020).

Na Figura 51 é apontada a distribuicdo volumétrica de temperatura do projeto
conceitual de AHR de 50 kWt usando o sistema de remocao de calor do reator ARGUS com
uma taxa de fluxo de liquido de refrigeracdo de 0,6 m®h a 10 °C. A temperatura maxima
alcangada pela solugdo combustivel é 141,79 °C, enquanto a temperatura média ¢ 120,81 °C.
Esses valores de temperatura ndo cumprem com o critério de temperatura predefinido. Assim
sendo foi aumentada a quantidade de tubos helicoidais usados no nucleo do reator de um para
dois. Para esse novo projeto conceitual com dois tubos helicoidais os valores da temperatura
méaxima e média (98,14 °C e 75,84 °C), séo inferiores a temperatura de ebuli¢do da &gua (100
°C). Embora, o valor maximo € bem proximo a 100 °C, o recomendavel é que a temperatura
seja inferior aos 90 °C. Diante disso decidiu-se aumentar a taxa de fluxo de liquido de
refrigeracdo de 0,6 m*h para 1,0 m3h. Com essa modificacdo, a temperatura maxima
alcancada pela solucdo combustivel diminui a 89,42 °C (Figura 52). Como a temperatura

maxima para essa configuracéo do projeto conceitual de AHR de 50 kWt € inferior a 90 °C, se
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assegura uma faixa de segurancga na temperatura de pelo menos 10 °C para evitar a ebulicdo
da agua da solugdo combustivel.

Com a projecdo do novo sistema de remocdo de calor que permite 0 aumento da
poténcia térmica do projeto conceitual de AHR para 50 kWt, garantindo a operacao segura
com a temperatura da solugdo combustivel abaixo de 90 °C, j& é possivel comecar a aplicacao
da metodologia computacional para estudar as caracteristicas fisico-neutrénicas e

termoidraulicas do nacleo do projeto conceitual de AHR num estado de operacao estavel.

Figura 51 — Distribuicdo volumétrica de temperatura da solugdo combustivel do projeto conceitual de
AHR de 50 kWt com uma taxa de fluxo de liquido de refrigeracéo de 0,6 m*h a 10 °C
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Figura 52 — Distribui¢do volumétrica de temperatura da solugdo combustivel do projeto conceitual de
AHR de 50 kWt, usando um sistema de remocdo de calor com dois tubos helicoidais pelos quais
circula liquido de refrigeracdo com uma taxa de fluxo de 1,0 m¥h a 10 °C
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Fonte: O Autor (2020).

52 ESTUDO DAS CARACTERISTICAS FISICO-NEUTRONICAS E
TERMOIDRAULICAS

Apbs a projecdo do novo sistema de remocdo de calor que permite o aumento da
poténcia termica do projeto conceitual de AHR para 50 kWt mantendo a temperatura da
solugdo combustivel abaixo de 90 °C, ja é possivel implementar o calculo acoplado iterativo
contemplado na metodologia computacional, tal e como foi descrito na sec¢do 3.6. Foi
estudado ao final de cada passo de célculo termoidraulico a convergéncia dos parametros de
interesse (temperatura média, velocidade média da solugdo combustivel e das bolhas de gas e
fracdo volumétrica de gas na solugcdo combustivel) definidos como critério de parada do
processo iterativo entre os codigos fisico-neutrdnico e da termoidraulica. As Figuras 53 e 54

demonstram a evolucéo desses parametros de interesse com os passos de célculo iterativo.
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Figura 53 — Variacdo da temperatura média e da fracdo volumétrica de gas na solucdo combustivel no

projeto conceitual de AHR de 50 kWt
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Figura 54 — Variacdo da velocidade média da solu¢do combustivel e das bolhas de gas radiolitico no

Velocidade média da SC (m/s)
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O critério de parada estabelecido para o processo de célculo iterativo entre os codigos
fisico-neutrénico e da termoidraulica (diferenca relativa entre os parametros ser menor ou
igual a 1%) foi alcancado apds quatro passos de calculo. Nos quatro parametros estudados
foram obtidas diferencas notaveis entre os valores iniciais ¢ os valores “convergidos” apds o
quarto passo. As diferencas absolutas e relativas obtidas entre eles foram de 9,17 °C (11,46%)
para a temperatura média, 0,07% (5,63%) para a fracdo volumétrica de gas, 0,0005 m/s
(1,95%) para a velocidade media da solucdo combustivel e 0,0079 m/s (5,69%) para a
velocidade média das bolhas de géas radiolitico. Essas diferencas notaveis contribuem para
demonstrar como a metodologia computacional prevé resultados com um nivel de detalhes e
precisdo superior aos obtidos através de simulacGes fisico-neutrénicas e termoidréulicas,
separadamente. Ap0Os a determinacdo do estado de operacdo estavel inicial do projeto
conceitual de AHR de 50 kWt mediante a aplicacdo da metodologia computacional, ja podem

ser estudadas as caracteristicas fisico-neutronicas e termoidraulicas do nucleo.

5.2.1 Resultados termoidraulicos do projeto conceitual de AHR

Os célculos termoidraulicos realizados focaram em trés parametros fundamentais,
temperatura, velocidades e fracdes volumétricas de gas e da solugdo combustivel. O objetivo
desses calculos foi demostrar que a temperatura méaxima da solugdo combustivel é mantida
em todos os momentos abaixo de 90 °C, o que assegura uma faixa de seguranga na
temperatura para evitar a ebulicdo da agua da solucdo combustivel. Na Figura 55 €
demonstrada a distribuicdo volumétrica da temperatura do projeto conceitual de AHR de 50
kWt. A temperatura média da solugcdo combustivel é de 70,83 °C, enquanto a temperatura
méaxima é de 90,99 °C. Apesar do valor maximo de temperatura ser superior aos 90 °C em
quase 1,00 °C, o valor esta suficientemente abaixo da temperatura de ebuli¢do da &dgua (100
°C).

A Figura 56 demonstra a localizacdo das zonas da solucdo combustivel com
temperaturas acima de 80 °C, enquanto na Figura 57 é possivel observar os perfis de
temperatura da solugdo combustivel nos planos centrais XY e YZ. Observa-se que 0s pontos
mais quentes da solucdo combustivel estdo localizados na zona superior, esse comportamento
é 0 esperado, levando em consideracdo que por convecgdo natural a solugdo combustivel mais
quente sobe por diferenca de densidade e a solugdo combustivel mais fria desce para substitui-

la, gerando um movimento circular.
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Figura 55 — Distribui¢do volumétrica de temperatura da solugcdo combustivel do projeto conceitual de
AHR de 50 kWt
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Figura 56 — Localizag@o das zonas da solu¢do combustivel com temperaturas acima de 80 "C
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Figura 57 — Perfis de temperatura da solugdo combustivel nos planos centrais XY e YZ
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O constante movimento da solugdo combustivel dentro do ndcleo do AHR, com base
nas mudancas de densidade devido as variacfes de temperatura (PITTS; SISSOM, 2011) e 0
movimento ascendente das bolhas de gas radiolitico, desempenha um papel fundamental na
remocéo de calor do nicleo (PEREZ, 2015), sendo as grandezas da velocidade da solugéo
combustivel e das bolhas de gas radiolitico uma das mais importante a caracterizar. As Figura
58 e 59 demonstram os perfis de velocidade da solucdo combustivel e das bolhas de gas
radiolitico nos planos centrais XY e YZ, respectivamente. Os valores médios da velocidade
da solucdo combustivel e das bolhas de gas radiolitico sdo 0,027 m/s e 0,132 m/s,
respectivamente. Os valores maximos da velocidade da solugdo combustivel e das bolhas de
gés radiolitico sdo 0,107 m/s e 0,224 m/s, respectivamente. E apreciavel a diferenca de
velocidades entre a solucdo combustivel e as bolhas de gas radiolitico, a velocidade média das
bolhas de gés radiolitico é quase cinco vezes maior que a da solu¢do combustivel, o que
contribui para reforcar a importancia delas para a manutencdo do constante movimento da
solugdo combustivel. Observa-se que os valores mais altos de velocidade estdo concentrados
na zona central e inferior. O que justifica por que as temperaturas na zona inferior sdo

menores em comparagao com a zona superior.
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Figura 58 — Perfis de velocidade da solu¢do combustivel nos planos centrais XY e YZ
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Fonte: O Autor (2020).

Figura 59 — Perfis de velocidade das bolhas de gas radiolitico nos planos centrais XY e YZ
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A Figura 60 demonstra a evolucdo das linhas de fluxo da solu¢do combustivel e das
bolhas de gas radiolitico no nucleo do projeto conceitual de AHR. Observa-se que as linhas de
fluxo das bolhas de gas radiolitico ndo apresentam recirculacdo, sdo bem lineares e
ascendentes, enquanto as linhas de fluxo da solugdo combustivel apresentam recirculacdo na
zona inferior e quase nenhum movimento na zona superior. Assim sendo, a transferéncia de
calor € maior na zona inferior e menor na zona superior, justificando a presenca de zonas mais
quentes na parte superior do nucleo.

Finalmente, foi estudado o comportamento e distribuicao das bolhas de géas radiolitico
no nicleo do AHR. Na Figura 61 é demonstrada a distribuicdo da fracdo volumétrica das
bolhas de gas radiolitico, observa-se como as bolhas de gas radiolitico estdo quase
homogeneamente distribuidas no nucleo do AHR, com a fragcdo volumétrica na zona superior
sendo ligeiramente maior a partir do movimento ascendente das bolhas. As bolhas de gas

radiolitico ocupam um volume equivalente ao 1,25% do volume total.

Figura 60 — Evolucdo das linhas de fluxo da solu¢do combustivel e das bolﬂas de gas radiolitico
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Figura 61 — Distribuicdo da fragdo volumétrica das bolhas de gas radiolitico no ndcleo do projeto
conceitual de AHR de 50 kWt

=

volumétrica de gas
0.05

0.04

0.03

0.01

0.00

0.300 (m)

Fonte: O Autor (2020).

5.2.2 Resultados fisico-neutrdnicos do projeto conceitual de AHR

Os calculos fisico-neutrénicos foram realizados com o objetivo de avaliar o projeto
conceitual de AHR proposto e especialmente, a sua capacidade de produzir isétopos médicos
utilizando combustivel LEU em condi¢bes de operagdo seguras. Foram determinadas
caracteristicas importantes do ndcleo do reator, tais como, a reserva de reatividade para a
operacdo sem recarga do reator por varios anos, a queima do combustivel nuclear, o consumo
de urénio, a producdo de plutbnio, a quantidade de is6topos médicos produzidos,
especialmente a de %Mo, por fim a determinacdo de importantes parametros cinéticos do
nucleo do reator.

O primeiro dos calculos fisico-neutrénicos teve como objetivo avaliar a reserva de
reatividade disponivel no reator, para isso foi estudado o comportamento do coeficiente de
multiplicacdo efetivo (Ker) durante dez anos de operagdo a poténcia nominal (50 kWt). A

Figura 62 demonstra a evolugdo do Ket com a queima do combustivel nuclear. Os resultados
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dos calculos com MCNP indicam que existe no nucleo do projeto conceitual de AHR
proposto uma reserva de reatividade inicial de 4942 pcm, 0 que permite a operacdo sem
recarga do combustivel nuclear por pelo menos 10 anos. Essa reserva de reatividade inicial é
equivalente a 6,8 vezes 0 fef do projeto conceitual de AHR. Observa-se também que apds 0s

10 anos de operacdo a queima do combustivel nuclear chega a 17,0 GWd/tonU.

Figura 62 — Evolucdo do K com a queima do combustivel nuclear durante dez anos de operacgéo a
poténcia nominal
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Fonte: O Autor (2020).

Outras questdes analisadas foram o consumo do combustivel fissil 2°U e a producio
de 2%Pu no ndcleo do projeto conceitual de AHR durante os dez anos de operago a poténcia
nominal. A Figura 63 demonstra a evolucdo da massa de 2%U no ntcleo do projeto conceitual
de AHR com a queima do combustivel nuclear. Observa-se que apenas 10,65% do 2*U
inicialmente carregado é consumido, 0 que é equivalente a uma taxa de consumo de
aproximadamente 0,31 gramas de 2*°U por ciclo de operacdo de 5 dias. Enquanto os
resultados obtidos para a massa de *°Pu (Figura 64) indicam um crescimento linear com o
aumento da queima do combustivel nuclear no nucleo do projeto conceitual de AHR,
acumulando apenas aproximadamente 0,02 kg de 2*Pu ao final dos dez anos de operagdo. O
que constitui um resultado vantajoso desde o ponto de vista da resisténcia a proliferacdo de

armas nucleares.
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Figura 63 — Evolucédo da massa de 2**U no nlcleo do projeto conceitual de AHR com a queima do
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Fonte: O Autor (2020).

Figura 64 — Evolucdo da massa de 2**Pu no nucleo do projeto conceitual de AHR com a queima do
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Ap0s a andlise das questdes acima, foi avaliada a capacidade de producdo de isétopos
médicos no projeto conceitual de AHR. A Figura 65 demonstra a acumulacdo dos isétopos
médicos &Sr, 133Xe, 3, 1] ¢ 3% durante 528 horas de operacdo do projeto conceitual de
AHR e observa-se que em todos os casos, exceto 0 %Sr, a massa dos is6topos tende a atingir
uma massa de equilibrio. Os valores das massas de is6topos médicos demonstrados sdao uma
ilustracdo do nivel de producdo desses is6topos no interior da solucdo combustivel. Estudos
subsequentes, fora dos objetivos da presente pesquisa, devem ser realizados para avaliar qual
parte dessa massa escapa da solucdo combustivel para a zona gasosa acima da solucéo de
combustivel por diferenca de densidade e pode ser processada pelos sistemas de extracdo e

purificagao.

Figura 65 — Acumulacéo dos is6topos médicos 8Sr, 1*3Xe, 131, 132] e 13| durante 528 horas de
operacdo do projeto conceitual de AHR
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Fonte: O Autor (2020).

A Figura 66 ilustra a acumulacio do is6topo médico **Mo durante 528 horas de
operagéo do projeto conceitual de AHR. Observa-se que o inventario de ®*Mo, expressado em
Curie, cresce exponencialmente até atingir uma atividade de saturagdo de 2580 Curie. Para
esse nivel de producdo do is6topo médico **Mo, que é fornecido pela poténcia térmica do
projeto conceitual de AHR, a simulagdo com o codigo MCNPX demonstrou que trabalhando

em ciclos de operacdo de cinco dias com dois dias de refrigeragdo e extracdo (Figura 67),
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podem ser produzidos 246,5 seis dias Curie de **Mo. Esse valor é consistente com a
estimativa realizada, na qual o projeto conceitual de AHR de 50 kWt deveria produzir pelo
menos o equivalente a um terco da estimativa da demanda brasileira para 2025 (700 seis dias
Curie por semana de **Mo). Logo, trés AHR de 50 kWt produzem 739,5 seis dias Curie de
%Mo, o que permite cobrir 0 105,6% da estimativa da demanda brasileira para 2025.

Figura 66 — Acumulagdo do isétopo médico **Mo durante 528 horas de operacgdo do projeto conceitual
de AHR
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Fonte: O Autor (2020).

Figura 67 — Esquema de operacdo do projeto conceitual de AHR para a producdo de *Mo
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Fonte: O Autor (2020).
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O préximo passo foi a determinacdo de importantes pardmetros cinéticos do projeto
conceitual de AHR. Esses parametros sdo a fragéo efetiva de néutrons atrasados (fesr), 0 tempo
médio de geracdo de néutrons (A), o tempo de remog¢do dos néutrons prontos (zr), 0 tempo
médio efetivo de geracdo de néutrons (incluindo os atrasados - Aer) e finalmente a relacéo
Pett/A. Os parametros cinéticos dependem fortemente da quantidade de combustivel no ndcleo,
do enriquecimento em 23°U, da configuragdo do nlcleo (dimensdes) e da biblioteca de dados
nucleares utilizada nos célculos. Esses parametros geralmente sdo fornecidos pelo fabricante
na fase de projeto dos reatores de pesquisa. O principal parametro cinético dos reatores
nucleares é a fracdo efetiva de néutrons atrasados (fefr), que pode ser definida como a razdo
entre o numero de fissdes induzidas por néutrons atrasados e 0 nimero de fissdes induzidas
por todos os néutrons. Geralmente, num reator nuclear, mais de 99% dos néutrons sao
emitidos instantaneamente nas fissdes e s6 uma pequena fracdo dos néutrons emitidos nos
eventos de fissdo séo néutrons atrasados (~ 1%), os quais sd@o emitidos por decaimento de
precursores. O tempo médio desde a emissdo de um néutron imediato na fissdo até a remogéo
do néutron por fissdo € chamado tempo médio de geracdo de néutrons (A). A diferenca entre
A e 7 € que 4 leva em consideracdo apenas as absorcdes de néutrons que induzem a fissao,
enquanto zr considera além da fissdo a remocdo de néutron por outros processos fisicos, como
captura ou escape (HASSANZADEH et al., 2013; KHAN et al., 2013; STARFELT, 1965).

A fracgdo efetiva de néutrons atrasados (fetr) do projeto conceitual de AHR é calculada
com o cddigo MCNPX usando o chamado método instantaneo (“prompt method” em inglés)
que requer a realizacdo de dois célculos (HENRY et al., 2015; MEULEKAMP; VAN DER
MARCK, 2006). O procedimento do metodo inclui o calculo do fator de multiplicagdo efetivo
com (Kett) € sem (Kp) néutrons atrasados, com 0s quais ferr € calculado de acordo com a
Equacéo 17.

Kp

Kefr

ﬁeff =1- (17)

O fator de multiplicacdo efetivo, considerando os néutrons prontos e atrasados (Kes),
foi obtido no célculo convencional com codigo MCNPX, utilizando a carta KCODE. Para
calcular o fator de multiplicacdo, considerando apenas a contribui¢cdo dos néutrons prontos
(Kp), foi utilizada a carta TOTNU com a entrada NO. O resultado dos célculos do ferr €

demonstrado na Tabela 12.
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Tabela 12 — Fracdo efetiva de néutrons atrasados (Sr) do projeto conceitual de AHR
Ket Kp Pett Pett (pcm)
1,04942 +0,00012 1,04180 +0,00012 0,00726 726
Fonte: O Autor (2020).

Para a determinacdo do tempo medio de geracdo de néutrons () foi utilizada a técnica
de néutrons pulsados (“pulsed neutron technique” em inglés) (SIMMONS; KING, 1958).
Nessa técnica, um pulso de néutrons é injetado num sistema levemente subcritico e o
decaimento da populacdo de néutrons € quantificada em funcdo do tempo. A desvantagem
fundamental desse método é que ele requer uma grande quantidade de tempo de calculo para
a obtencéo de estatisticas suficientes. Para o estudo de trés milhGes de pulsos da fonte foi
necessario calcular por aproximadamente vinte dias. Apds a termalizagdo dos néutrons, a
constante de decaimento, ao pode ser medida utilizando uma aproximacé&o de cinética pontual.
A partir das equagBes da cinética pontual, a relagdo entre ao € a reatividade (p) pode ser

expressa através da Equacdo 18.

_ldn _ p'=Bess
Y= 0w T A (18)

Como os parametros p e Beff sdo conhecidos, o tempo médio de geracdo de néutrons
pode ser facilmente determinado. Uma descricdo detalhada da aplicacdo da técnica de
néutrons pulsados para o calculo do tempo médio de geracdo de néutrons com o MCNP pode
ser encontrada em HENRY et al. (2015). A Figura 68 demonstra a localizacdo dos seis
detectores utilizados para avaliar o decaimento da populacdo de néutrons em fungdo do
tempo. Uma fonte de néutrons com espectro de fissdo foi colocada no canal experimental
central. Apos a obtencéo do fluxo de néutrons, ao foi obtida ajustando a curva de decaimento
com uma funcdo de decaimento exponencial de primeira ordem (Equacdo 19). A Figura 69
aponta o fluxo de néutrons em unidades relativas em funcéo do tempo para o0s seis detectores
apos trés milhdes de pulsos da fonte. A Figura 70 permite observar o fluxo médio de néutrons

utilizando um eixo logaritmico. A Tabela 13 mostra o resultado dos célculos de fess € A.

n(t) = nge %t + N (19)

Onde, n é o numero médio de néutrons registrados e N € uma constante.
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Figura 68 — Localizagdo dos seis detectores usados para avaliar o decaimento da populacéo de
néutrons em funcdo do tempo

Refletor de grafite Aco inoxidavel El Ar
Agua destilada Solucéo combustivel
Fonte: O Autor (2020).

Figura 69 — Fluxo de néutrons nos seis detectores apds trés milhdes de pulsos da fonte no ndcleo do
projeto conceitual de AHR
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Figura 70 — Fluxo médio de néutrons nos seis detectores apds trés milhdes de pulsos da fonte no
nucleo do projeto conceitual de AHR
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Fonte: O Autor (2020).

Tabela 13 — Resultado dos célculos de Beff'e 4

Parametro Valor
Pt 0,00768
Pett (PCmM) 768
A1 (ps) 154,11
A2 (ps) 154,72
A3 (us) 157,86
As(us) 160,11
As (ps) 158,27
A (us) 158,86
Amedio (18) 157,75
PetilA (s1) 48,68

MCNP non-adjoint-weighted zr (us) 568
Fonte: O Autor (2020).

Nas Figuras 69 e 70 observa-se como durante os primeiros 0,02 segundos, ha um

periodo em que o fluxo diminui rapidamente. Apos esse periodo inicial, ha outro periodo (de
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aproximadamente 0,01 segundos) em que o fluxo de néutrons nos seis detectores se aproxima
de uma taxa de decaimento comum. Finalmente, o fluxo de néutrons atinge o modo
fundamental de decaimento caracteristico das propriedades inerentes do reator e descrito pelas
equacOes da cinéetica pontual. Durante esse processo, o fluxo de néutrons diminui com,
aproximadamente, a mesma taxa em todos os detectores, atingindo um nivel constante, devido
aos néutrons de fundo.

Como pode ser observado na Tabela 13, 0 fer ndo varia significativamente em
comparagdo com 0 fer que inicialmente foi calculado para o modelo que ndo é levemente
subcritico (Tabela 12). Esse resultado é consistente, considerando que as dimensdes do nucleo
ndo variam significativamente. Como esperado, foi obtido que o 4 é relativamente
independente da localizacdo em que o fluxo de néutrons foi medido. As diferencas relativas
entres os valores absolutos obtidos séo inferiores a 2,30%. O valor médio de 4 é consistente
com o esperado, tendo em consideracdo que nos reatores moderados a agua, 0s néutrons
tendem a existir no intervalo entre 10* a 10 segundos antes de serem absorvidos. Foi
comprovado que o valor de zr reportado pelo MCNP (568 ps), o chamado ‘“non-adjoint-
weighted z/”, € uma aproximacdo distante do valor real. Para a determinacdo do tempo de
remoc¢do dos néutrons prontos (zr) partimos da definicdo matematica do parametro cinético A
(Equacdo 20) (STARFELT, 1965). Para o qual foi obtido que o zr é 156,87 us, apenas

ligeiramente inferior ao valor de 4.

A= Kz;f (20)

Um tempo médio de geracdo de néutrons () de 157,75 us pode resultar em excursdes
de energia muito rapidas, e o controle do AHR ndo seria possivel sem a dependéncia dos
néutrons atrasados para diminuir a velocidade da reacdo. O tempo médio efetivo de geracdo
de néutrons (Aeff) e, portanto, a taxa em que a energia pode aumentar, é determinado em

grande parte pelos néutrons atrasados, a Equacdo 21 mostra isso matematicamente.

Nepr = M1 = Begr) + €Bess (21)

Onde, £ é o tempo médio de decaimento dos precursores do 23U (~ 12,5 segundos).
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Logo, o valor do tempo médio efetivo de geracdo de néutrons (incluindo os atrasados -
Aeff) € de 0,096 segundos. Isso demostra o efeito que tem os néutrons atrasados no tempo de
geracdo de néutrons e, portanto, no controle do reator. Se o projeto conceitual de AHR fosse
operado em uma reacdo em cadeia autossustentada usando apenas néutrons prontos (Sett = 0),
0 tempo de geracdo seria 0,00015775 segundos. J&, ao operar o reator de modo que uma
fracdo de 0,00768 néutrons seja retardada, o tempo de vida da geracéo € estendido para 0,096
segundos (mais de 600 vezes a mais que sO com a presenca dos prontos). Ou seja, embora
sejam apenas uma pequena fracdo da populacdo total de néutrons, os néutrons atrasados sdo
extremamente importantes para o controle e manutencdo da reacdo de fissdo em cadeia

autossustentada no nucleo do projeto conceitual de AHR.

53 CONCLUSOES DO CAPITULO

1. Foi projetado o novo sistema de remocdo de calor do projeto conceitual de
AHR com combustivel LEU, ap6s o aumento da poténcia térmica do reator até 50 kWHt,
garantindo a operacdo segura com a temperatura da solugdo combustivel abaixo de 90 °C. O
novo sistema de remocéo de calor faz uso de dois tubos helicoidais pelos quais circula liquido
de refrigeragdo com uma taxa de fluxo de 1,0 m%h e temperatura na entrada de 10 °C.

2. Foi implementado o célculo acoplado iterativo contemplado na metodologia
computacional, e estudada, ao final de cada passo do calculo termoidraulico, a convergéncia
dos parametros de interesse definidos como critério de parada do processo iterativo entre 0s
codigos fisico-neutrénico e da termoidraulica. O critério de parada estabelecido para o
processo do calculo iterativo foi alcancado apds quatro passos de célculo, resultando
diferencas notéveis entre os valores iniciais e os valores “convergidos” apds o quarto passo.

3. Foram estudados parametros termoidraulicos fundamentais do projeto
conceitual de AHR (temperatura, velocidades e fracBes volumétricas do gas e da solucao
combustivel). Concluiu-se que a temperatura maxima da solu¢do combustivel € de 90,99 °C, e
que embora o valor seja superior aos 90 °C, ele esté suficientemente abaixo da temperatura de
ebulicdo da agua (100 °C). Como era esperado a velocidade média das bolhas de gas
radiolitico (0,132 m/s) estd bem acima da velocidade média da solu¢cdo combustivel (0,027
m/s), 0 que contribui para aumentar o constante movimento da solugdo combustivel e com
isso a transferéncia de calor. Para o nivel de poténcia térmica do projeto conceitual de AHR
foi determinado que a fragdo volumétrica média de bolhas de gés radiolitico é equivalente ao

1,25% do volume total.
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4. Foram determinados e discutidos parametros fisico-neutrénicos de interesse do
projeto conceitual de AHR, tais como, dependéncia do Ket com a queima do combustivel
nuclear, consumo de uranio, producdo de plutdnio e is6topos médicos, em especial a producéao
de ®Mo, além disso, foi obtido um grupo de importantes parametros cinéticos do projeto
conceitual de AHR, que possuem uma grande influéncia na anélise do controle e da seguranga
de um reator nuclear.

5. Foi demonstrado que o projeto conceitual de AHR com combustivel LEU de
50 kWi, trabalhando em ciclos de operacdo de cinco dias com dois dias de refrigeracédo e
extracdo, é capaz de produzir 246,5 seis dias Curie de **Mo. O que é equivalente a mais de
um terco da estimativa da demanda brasileira para 2025 (700 seis dias Curie por semana de
%Mo). Logo, trés AHR de 50 kWt produzem 739,5 seis dias Curie de ®*Mo, o que permite

cobrir 105,6% da estimativa da demanda brasileira para 2025.
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6 CONCLUSAO

Foram analisados aspectos fisicos, quimicos, de engenharia, operacéo, licenciamento e
solugdes inovadoras que tém permitido identificar a tecnologia dos Reatores Homogéneos
Aquosos (AHR), como uma alternativa atraente em compara¢do com o método tradicional de
irradiacdo de alvos em reatores de pesquisa heterogéneos multiuso para a producgédo de
isdtopos médicos, principalmente o ®*Mo.

Foi estimado que um AHR de 100 kWt, utilizando ciclos de operacdo de 5 dias
satisfaz a demanda de **Mo do mercado brasileiro atual (~475 seis dias Curie por semana de
%Mo). No entanto, levando em consideracéo as previsdes de crescimento (8% ao ano), seria
necessario um AHR de aproximadamente 150 kWt para suprir a estimativa da demanda para
2025 (~700 seis dias Curie por semana de **Mo).

Foi definida a plataforma computacional disponivel e desenvolvida a metodologia
computacional para o estudo das caracteristicas fisico-neutronicas e termoidraulicas do ndcleo
do projeto conceitual de AHR. A metodologia computacional pode ser descrita como um
processo iterativo que inclui avancados modelos e codigos de computador, que permitirdo o
intercambio de informacdes e dados entre si para atingir um nivel suficiente de detalhes e
precisdo sem precedentes nos estudos desse tipo de reatores de combustivel liquido para a
producdo de radioisétopos médicos. Os codigos computacionais MCNP6 e ANSYS CFX-19
constituem as principais ferramentas de calculo utilizadas na metodologia. Um sistema de
codigos computacionais adicionais (desenvolvidos no ambito da pesquisa) foi usado para o
pré-processamento, pos-processamento e intercdmbio de informacBes e dados entre 0s
codigos principais.

Foram definidas as tarefas de testes a serem utilizadas na avaliacdo da capacidade de
previsdo dos modelos e a metodologia computacional para os estudos fisico-neutroénicos e da
termoidraulica do nucleo do projeto conceitual de AHR. Para isso foram utilizados resultados
de duas configuracdes de operacdo normal do reator russo ARGUS e um benchmark baseado
em experimentos criticos realizados no Instituto Kurchatov nos anos de 1980-1981. A
comparacdo dos resultados obtidos com os dados experimentais permitiu concluir que 0s
modelos desenvolvidos para os calculos fisico-neutrénicos e da termoidraulica com MCNP6 e
ANSYS CFX-19 e a metodologia computacional predizem de forma aceitavel os estados
criticos e as distribui¢Bes de temperatura da solugdo combustivel.

Foi desenvolvido um projeto conceitual de AHR para suprir a estimativa da demanda

de ®°*Mo no Brasil para 2025 com seguranca, mostrando que é garantida a capacidade de
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refrigeracdo suficiente para evitar o superaquecimento da solu¢do combustivel durante os
regimes de operagéo do reator. Para isso, foi projetado um novo sistema de remogéo de calor
do projeto conceitual de AHR apds o aumento da poténcia térmica do reator até 50 kWt,
garantindo a operacdo segura com a temperatura da solugdo combustivel abaixo de 90 °C. O
novo sistema de remocao de calor faz uso de dois tubos helicoidais pelos quais circula liquido
de refrigeragdo com uma taxa de fluxo de 1,0 m%h e temperatura na entrada de 10 °C.

Foi estudado o projeto conceitual de AHR desenvolvido utilizando o célculo acoplado
iterativo contemplado na metodologia computacional. Foram observadas diferencas notaveis
entre os valores iniciais ¢ os valores “convergidos” apos o quarto passo. O que contribui para
demonstrar como a metodologia computacional prevé resultados com um nivel de detalhes e
precisdo superior aos obtidos através de simulacdes fisico-neutronicas e termohidraulicas,
separadamente.

Foram estudados, ap6s a determinacdo do estado de operacdo estavel inicial do projeto
conceitual de AHR de 50 kWt, alguns parametros fisico-neutronicos tais como, dependéncia
do Keff com a queima do combustivel nuclear, consumo de urénio, producdo de pluténio e
isétopos médicos, fracdo efetiva de néutrons atrasados (fBefr), 0 tempo médio de geracdo de
néutrons (4), o tempo de remocdo dos néutrons prontos (zr), 0 tempo médio efetivo de
geracdo de néutrons (Aef) e termoidraulicos tais como, temperatura, velocidades e fracOes
volumeétricas do gas e da solucdo combustivel.

Foi demonstrado que o projeto conceitual de AHR com combustivel LEU de 50 kW,
trabalhando em ciclos de operacdo de cinco dias com dois dias de refrigeracdo e extracédo, é
capaz de produzir 246,5 seis dias Curie de ®*Mo. O que é equivalente a mais de um terco da
estimativa da demanda brasileira para 2025 (700 seis dias Curie por semana de **Mo). Logo,
trés AHR de 50 kWt produzem 739,5 seis dias Curie de **Mo, o que permite cobrir 105,6% da

estimativa da demanda brasileira para 2025.
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7 PERSPECTIVAS

Os estudos realizados na presente pesquisa contribuem para demonstrar a viabilidade
do uso de AHR para a producdo de is6topos médicos, em especial a produgio de **Mo. Os
resultados obtidos sdo consistentes com os resultados esperados e com os resultados de outros
estudos. No entanto, mais estudos sdo necessarios para a complementagdo desses resultados e
para contribuir com o desenvolvimento e a demonstracdo da viabilidade técnica, da seguranca
e economia dos AHR para a producdo de is6topos medicos. Alguns desses estudos adicionais
incluem calculos acoplados iterativos fisico-neutrdnicos e termoidrdulicos dependentes do
tempo e estudo de fendmenos transitdrios tais como, falha do sistema principal de remocdao de
calor, vazamento dos tubos helicoidais e mistura da agua de refrigeracdo com a solucao
combustivel, inser¢do acidental de reatividade positiva, avaliacdo dos sistemas de protecao

passiva entre outros.
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APENDICE A - FUNCOES NORMALIZADAS

As funcbes normalizadas para descrever a energia depositada na solugdo combustivel
e a formacdo de bolhas de gas radiolitico sdo fungbes polinomiais de ordem cinco que

respondem a forma (Equacgédo Al):

f(x,y) =p00 + p10x + p0ly + p20x? + pllxy + p02y? + p30x3 + p21x?y +
p12xy? + p03y3 + p40x* + p31x3y + p22x2y? + p13xy3 + p04y* + p50x° +
p4lx*y + p32x3y? 4+ p23x2y3 + pléxy* + p05y° (A1)

Onde, os coeficientes “p” sdo 0s termos que variam de uma simulacdo para outra. Na
Figura Al, observa-se o perfil normalizado do fluxo de particulas usando o tally FMESH para

0 Ultimo passo do célculo iterativo da metodologia computacional.

Figura A1 — Perfil normalizado do fluxo de particulas usando o tally FMESH
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Fonte: O Autor (2020).
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Uma questdo importante na correta modelacdo e simulacdo computacional de qualquer

sistema com ANSYS CFX ¢ a selecdo adequada das propriedades fisico-materiais. Para cada

uma das solugdes combustiveis de sulfato de uranila modeladas, foram obtidas equagdes em

funcdo da temperatura para as propriedades termofisicas (densidade, viscosidade dinamica,

calor especifico e condutividade térmica) usando dados experimentais disponiveis em
(LANE, 1962; YOUKER et al., 2014). As Equacbes Bl, B2, B3 e B4 sdo as equagoes
dependentes da temperatura para as propriedades termofisicas: Densidade, viscosidade

dindmica, calor especifico e condutividade térmica da solucdo combustivel do projeto

conceitual de AHR.

Densidade (kg/m?):
p=-05714+T + 1506,4

Viscosidade dinamica (Pa s):
p=-11326+10"° T + 2,3050 x 1073

Calor especifico (J/kg K):
Cp =—-0,4857 T + 2051,1

Condutividade térmica (W/m K):
k =0,0010*T + 0,4113

(B1)

(B2)

(B3)

(B4)



