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1. INTRODUCAO

O Programa de Controle Fisico-Quimico da Agua de Refrigeracdo do Reator
TRIGA IPR-R1 foi definido em maio de 2012 na Publicagdo CDTN N° 973 M. Os
resultados do periodo de junho de 2011 a maio de 2012 foram discutidos na Publicacéo
CDTN de N° 977 @ e os resultados do periodo de junho de 2012 a maio de 2013 foram
discutidos na Publicagdo CDTN de N° 978 B Apés o primeiro ano de implementagéo
do Programa, houve alteracGes na frequéncia de algumas analises. A Tabela 1 apresenta
uma sintese do Programa, com a relagdo dos pardmetros que foram avaliados e sua

periodicidade, os métodos de preservacdo e as técnicas analiticas utilizadas.

Este Programa é realizado pelo Servico do Reator e Técnicas Analiticas —
SERTA, sendo que na execuc¢do das analises participam a Unidade de Radioquimica de
Baixa Atividade (URBA) e os diversos laboratorios da Unidade de Quimica Analitica
(UQA): Laboratério de Técnicas Classicas (LTC), Laboratério de Espectrometria
Nuclear (LEN), Laboratério de Espectrometria Atdmica (LEA), Laboratorio de
Espectrometria de Massas (LEM) e Laboratdrio de Cromatografia Liquida (LCL).

Este relatério apresenta os resultados das analises quimicas e radioquimicas
realizadas na agua do reator TRIGA MARK | IPR-R1 coletada no circuito primario do
sistema de refrigeracdo no periodo compreendido entre junho de 2013 e maio de 2014.
Para fins de acompanhamento dos parametros de analise optou-se por apresentar

também os resultados obtidos nos anos anteriores 41,
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Tabela 1: Programa de controle fisico - quimico da dgua do Reator IPR-R1

Parametro Volume de Preservacéo Técnica analitica Frequéncia  Frequéncia
amostra original atual
(mL)
Condutividade 250 Polietileno Nenhuma Via Umida Semanal Semanal
pH 100 Polietileno Nenhuma Via Umida Semanal Semanal
Alfa Total e Beta 100 Vidro Nenhuma Radiometria Semanal Semanal
Total
Gama 1000 Marinelli Nenhuma Espectrometria Semanal Semanal
B, Na, Fe, Si 500 Polietileno Nenhuma Absor¢do Atomica e Quinzenal Trimestral
ICP-AES
Ag, Al, Cs, Cu, 100 Polipropileno  Acidular pH<2 ICP-MS e Absorgao Mensal Trimestral
Li, Mn Sr, U e Atdmica
Zn
Hg 100 Polipropileno  Acidular pH<2 Espectrometria de Trimestral Semestral
Absor¢do Atdmica a
Vapor Frio
lon aménio 50-100 Polietileno Acidular pH<2 Cromatografia por Quinzenal Bimestral
Troca l6nica
Sulfato, nitrato, 50-100 Polietileno Nenhuma Cromatografia por Quinzenal Bimestral
nitrito e cloreto Troca l6nica
Dureza e 250 Polietileno Nenhuma Via Umida Trimestral Trimestral
alcalinidade
Soélidos Totais 1000 Polietileno Nenhuma Via Umida Semestral Semestral
Soélidos em 1000 Polietileno Nenhuma Via Umida Semestral Semestral
Suspensdo
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2. RESULTADOS E DISCUSSAO

2.1. Condutividade e pH
A importancia do acompanhamento analitico periédico da condutividade e pH
da agua do poco do reator TRIGA reside na necessidade de minimizar os processos de
corroséo dos componentes do reator e de manter o pH em um valor em que se garanta a
estabilidade da pelicula de 6xido de Al na sua forma passivada.

De acordo com a literatura o pH deve ser mantido entre 5,5 ¢ 6,5 > 71,

Nos dois relatérios anteriores  ® foi dito que a condutividade teria um limite
inferior de 1 uS.cm™. Este limite é de natureza pratica. Na literatura se encontra a
recomendacdo de que a condutividade néo deve ultrapassar o limite de 2 puS.cm™ 0
limite pratico de 1 uS.cm™1 foi estabelecido como boa pratica de operagdo: uma vez que
o sistema de alarme da mesa de controle do reator indique um valor acima do limite
pratico, os operadores poderdo intervir e iniciar o tratamento da agua através da
utilizacdo do sistema de resinas de troca ionica, antes de ser atingido o limite de

seguranca de 2 uS.cm™.

A Figura 1 apresenta os resultados das andlises de pH, executadas no
Laboratorio de Técnicas Cléssicas, LTC, do SERTA.
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Figura 1: pH da &gua do pogo do reator. Em preto dados dos relatorios anteriores;
em vermelho dados que esse relatério abrange: junho de 2013 a maio de 2014.
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O comportamento do pH esteve contido entre os limites de 55 e 6,5
recomendados pela literatura®"). Alguns valores ultrapassaram o valor limite, mas em

pequena monta, entretanto no periodo o pH variou entorno da média de 6,38.

A Figura 2 apresenta os resultados obtidos para a condutividade, executadas no
Laboratorio de Técnicas Cléssicas, LTC, do SERTA.
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Figura 2: Condutividade da agua do po¢o do reator. Em preto dados dos
relatérios anteriores; em vermelho dados que esse relatério abrange: junho de
2013 a maio de 2014.

A condutividade permaneceu abaixo do valor limite 2 uS.cm™, atendendo os
critérios da literatura. Houve algumas variacGes no periodo de 24 de julho a 19 de
agosto de 2013, com bruscas descidas e subidas no valor da condutividade, que podem
ser explicadas pela manutencéao do sistema de resinas de troca idnica. Ocorreu que nesse
periodo houve a mudanca do leito de resinas trocadoras de ions que passou a operar em
definitivo a partir de 02 de agosto de 2013 (informacdo fornecida pela equipe de
operacdo do reator TRIGA IPR-R1).
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2.2. Alfa Total e Beta Total
A atividade alfa podera ser um indicativo de falha no revestimento do elemento
combustivel do reator com consequente liberacdo de produtos de fissdo e emissores alfa
na agua do reator. A atividade beta podera indicar a ativacdo de produtos de corroséo,
ou de outros elementos provenientes do meio ambiente, além da presenca de produtos
de fissdo. A atividade beta pode apresentar variacdes relacionadas a operacdo do reator,

principalmente ap6s irradiacdes longas ¢,

As Figuras 3 e 4 apresentam os resultados das analises alfa total e beta total no
periodo. Estas analises foram executadas na Unidade de Radioguimica de Baixa
Atividade, URBA, do SERTA.
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Figura 3: Atividade especifica alfa total na 4gua do pogo do reator no periodo:
junho de 2013 a maio de 2014. Em preto dados dos relatérios anteriores; em
vermelho dados que esse relatorio abrange: junho de 2013 a maio de 2014.
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Figura 4: Atividade especifica beta total na &gua do po¢o do reator no periodo:
junho de 2011 a maio de 2013. Em preto dados dos relatdrios anteriores; em
vermelho dados que esse relatério abrange: junho de 2013 a maio de 2014.

O comportamento observado nas Figuras 3 e 4, relativo ao periodo de junho de
2012 a maio de 2013, foram discutidos na Publicagio CDTN N° 978 2. Observa-se uma
regido com valores mais altos de atividade beta (Figura 3), de junho a outubro de 2011,
que corresponde a um periodo de intensa operacdo do reator. De um modo geral, 0s
resultados obtidos no periodo entre junho de 2013 e maio de 2014 apresentam-se bem
mais baixos daqueles divulgados em trabalhos anteriores [ ¥ tanto para a atividade alfa
como para a atividade beta total. Nas coletas de 19 e 26 de agosto de 2013 o parametro
medido esteve abaixo do limite de deteccdo (<LD de 0,07 Bq kg™ e 0,08 Bq kg™
respectivamente).

De acordo com a Figura 4, observa-se, a partir de maio de 2013, valores
relativamente baixos para estes parametros e um comportamento com pouca variagao
que pode ser justificado pela menor frequéncia de operagdo do reator e tempos menores

de operacédo no periodo.
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2.3. Radiacao Gama
A Espectrometria Gama tem como objetivo detectar produtos de fissdo e/ou de
ativagdo. Nos primeiros dois anos de acompanhamento analitico da agua do reator
foram detectados os seguintes radionuclideos: "°As, *®Co, *°Co, **Mn, **Na, **'Cs e *'Cr,

657, 187\ @ 140 4 [2:31,

As Figuras 5 e 6 apresentam os resultados obtidos nas analises realizadas no
periodo investigado no Laboratério de Espectrometria Nuclear, LEN, do SERTA. Na
Figura 4 estdo apresentados os nuclideos que aparecem com maior concentracdo de
atividade ("°As, *Na 'W). Na Figura 5 apresentam-se os demais nuclideos

encontrados nas anélises com menor concentracdo de atividade (*®Co, *°Co, >*Mn, *'Cr,
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Figura 5: Atividade especifica dos radionuclideos emissores gama ("°As, *Na e
8"\W) na &gua do poco do reator no periodo: junho de 2011 a maio de 2014. Em
preto dados dos relatérios anteriores; em cores dados que esse relatorio abrange:
junho de 2013 a maio de 2014.
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Figura 6: Atividade especifica dos radionuclideos emissores gama (*'Cr, *®Co,
%0Co, >*Mn, ®zn e *'Cs) na 4gua do poco do reator no periodo: junho de 2011 a
maio de 2014. Em preto dados dos relatérios anteriores; em cores dados que esse
relatdrio abrange: junho de 2013 a maio de 2014.

O comportamento observado nas Figuras 5 e 6, relativo ao periodo de junho de
2011 a maio de 2013, foram discutidos nas Publicagdes CDTN N° 977 21 e CDTN N°
978 B! | Entende-se que estes radionuclideos detectados, em especial o Cr, o Co, Mn e
Zn, sdo provenientes da ativacdo de elementos da estrutura do po¢o e também da poeira
depositada na superficie do poco do reator. Pode-se observar nas Figuras 5 e 6 um
decaimento considerdvel na atividade especifica dos radionuclideos, devido a
interrupgéo da operacdo do reator TRIGA IPR-R1 para a reforma de instalagdes na Area
Controlada AC-1 a partir do final do ano de 2011 e um aumento das atividades a partir

do primeiro trimestre de 2014 com o retorno das operagdes do reator TRIGA IPR-R1.

2.4. Teores de B, Si, Fe e Na
As determinacbes de B, Si, Fe e Na foram realizadas no Laboratério de
Espectrometria Atdmica, LEA, do SERTA. Estavam previstas quatro analises, uma a
cada trimestre, para estes parametros. Porém, devido a problemas técnicos no LEA

foram realizadas duas analises do parametro B e duas analises do parametro Si.

11
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Os teores de Na e Fe permaneceram inferiores ao limite de detec¢do da técnica:
< 0,02 mg L e <0,05mg L™ respectivamente nos periodos de anélises anteriores e no

coberto por esse relatorio.

No periodo, os resultados das analises de Boro foram 0,3 mg L™,(E% = 0,03) e
0,12 mg L (E% = 0,01) e. O silicio apresentou valores de 1,3 mg L™ (E% = 0,1) e 0,73
mg L™ (E% = 0,07).

2.5. Teores de Ag, Al, Cs, Cu, Li, Mn, Sr, U e Zn
O teor dos elementos prata, aluminio, césio, cobre, litio, manganés, estréncio,

uranio e zinco foi determinado no Laboratorio de Espectrometria de Massas, LEM, do
SERTA.

Os teores dos elementos, Al, Mn, Cu, Zn e Sr, permaneceram em niveis iguais ,
ou abaixo de 7,2, 0,25, 0,92, 10,0, 5,3 mg L™ respectivamente no periodo de junho de

2013 a maio de 2014. A Figura 9 apresenta graficamente esses resultados.

O grupo de elementos U, Ag, Cs, Li, Tabela 2, dados coletados em periodos
relativos aos relatorios anteriores e até 9 de janeiro de 2013 apresentaram valores
abaixo do limite de deteccdo. A partir desta data foram percebidos valores

discretamente acima do limite de deteccao.

12
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Tabela 2: Elementos U, Ag, Cs, Li. Os valores referentes ao periodo de junho de
2013 a maio de 2014 estdo em negrito.

Data da coleta Li Ag Cs U
4/6/2012 <0, <0,04 < 0,004 < 0,02
2/7/2012 <0,1 <0,04 < 0,004 < 0,02
20/8/2012 <0, <0,04 < 0,004 < 0,02
10/9/2012 <0,1 <0,04 < 0,004 < 0,02
1/10/2012 <0,1 <0,04 < 0,004 < 0,02

15/10/2012 <0,1 <0,04 < 0,004 < 0,02
17/12/2012 <0,1 <0,04 < 0,004 < 0,02
6/12/2012 < 0,02 0,01 < 0,002 <0,01
9/1/2013 < 0,02 0,01 < 0,002 <0,01
2/4/2013 0,26 <0,01 <0,01 <0,015
2/7/2013 <0,06 0,19 0,085 <0,015
7/10/2013 <0,06 0,2 0,083 <0,015
24/2/2014 <0,06 < 0,07 < 0,005 <0,017
2/6/2014 < 0,06 < 0,07 < 0,005 <0,017

Segundo Howell, os niveis encontrados sdo considerados adequados para
protecdo de revestimentos de ligas de aluminio em relacdo a corrosdo (metais pesados
abaixo de 20pg L™) 11,

2.6. Teor de Hg
O teor de Mercurio foi determinado no laboratério de Espectrometria Atémica,
LEA, do SERTA. Os resultados permaneceram inferiores ao limite de deteccdo da
técnica utilizada: 0,1 pug L™ no periodo. O teor desse metal pesado na &gua deve

permanecer abaixo de 20 pg L™ (0,02 ppm) para prevenir corrosdo por pitting!”).

13
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2.7. Teores de ions amonio, sulfato, nitrato, nitrito e
cloreto

As concentraces dos ions aménio, sulfato, nitrato, nitrito e cloreto na agua
foram determinadas no Laboratorio de Cromatografia Liquida, LCL, do SERTA. Os
niveis maximos recomendados pela Norma “Standard Guidelines for Corrosion
Protection of Research Reactor Aluminum-Clad Spent Nuclear Fuel in Interim Wet
Storage” (Draft International Standard ISO/TCXXX/SC VER. 06) sdo de 1,0 mg. L™
para os anions cloreto, nitrito, nitrato e sulfato. As concentracdes de ions cloreto e
sulfato especificamente devem ser mantidos abaixo deste valor [ devido ao alto grau de

penetracdo desses ions no filme protetor de 6xido de aluminio.

Todos os valores de concentracdo obtidos para o ion aménio nas amostras
coletadas no periodo de junho de 2013 a maio de 2014 foram iguais inferiores ao valor
de 0,09 mg. L™

Os teores de CI', estiveram abaixo do valor de 0,16 mg. L™ no periodo,

Os teores de NO3-, estiveram abaixo do valor de 0,09, mg. L™ no periodo deste

relatério.

Os teores de NO2- estiveram abaixo do limite de deteccdo de 0,06 mg. L™, no

periodo deste relatorio.

2.8. Dureza e Alcalinidade

As medidas de dureza e alcalinidade foram realizadas no Laboratério de
Técnicas Classicas, LTC, do SERTA.

A Tabela 3 apresenta os resultados do periodo de junho de 2011 a maio de
2014,

14
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Tabela 3: Resultados de dureza e alcalinidade na agua do pogo do reator. Os
valores referentes ao periodo de junho de 2013 a maio de 2014 estdo em negrito.

Dureza— Cae Mg Alcalinidade CO5”> Alcalinidade HCO3

(mg L™ (mg L™* de CaCO3) (mg L™ de CaCOs)

3° Trimestre / 2011 ND ND ND

4° Trimestre / 2011 ND ND ND

1° Trimestre / 2012 1,0+0,1 ND 40+04
2° Trimestre / 2012 1,0+£0,1 ND 3,1+0,3
3° Trimestre / 2012 1,0+0,1 ND 3,2+0,3
4° Trimestre / 2012 1,0+0,1 ND 3,2+0,3
1° Trimestre / 2013 1,0+£0,1 ND 32+0,3
2° Trimestre / 2013 1,0+0,1 ND 3,0+£0,3
3° Trimestre / 2013 1,0+£0,1 ND 3,0+£0,3
4° Trimestre / 2013 <1 ND 29+0,3
1° Trimestre / 2014 1,1 ND 19+0,2

ND, N&o Detectado.
As concentracdes de ions carbonato e bicarbonato na agua do poco do reator

devem ser menores ou iguais a 60 mg. L™ 2. De acordo com a Tabela 4, verifica-se
que os teores para a dureza e alcalinidade encontrados sdo inferiores a este valor [,

2.9. Solidos Totais
A determinacdo de solidos totais na dgua do poco do reator foi realizada no
Laboratorio de Técnicas Classicas, LTC, do SERTA. A Tabela 4 apresenta os resultados

obtidos do 2° semestre de 2011 ao 1° semestre de 2014.

Tabela 4: Resultados para solidos totais. Os valores referentes ao periodo de junho
de 2013 a maio de 2014 estdo em negrito.

Data Solidos T(l)tais
(mg L™)
2° Semestre / 2011 13,0+ 0,6
1° Semestre / 2012 10+1
2° Semestre / 2012 126+0,6
1° Semestre / 2013 13+1
2° Semestre / 2013 135+1,3
1° Semestre / 2014 5,17 £ 0,58

Esta determinacdo de solidos totais (ST) fornece dados da quantidade de
matéria organica e inorganica na agua, neste caso, na agua do poco do reator. Nesses

solidos totais esta incluida a matéria em suspensao e/ou dissolvida em agua.
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A matéria organica suspensa fornece dados pra avaliar o potencial de formacao
de acidos

No periodo de 04 a 15 de fevereiro de 2013 foi feita a limpeza do poco do
reator e a partir do dia 2 de agosto de 2013 o novo leito de resina trocador de ions,
estava plenamente funcional. Em funcdo dessas operagdes fica explicada a reducdo do
teor de sélidos totais no 1° Semestre de 2014.

3. CONCLUSAO

O objetivo principal deste Programa € prevenir, minimizar e conter 0s
processos corrosivos advindos das diversas reacGes quimicas que podem ser produzidas
na estrutura do reator. Através das inUmeras determinacdes realizadas no periodo que
abrange os dois Gltimos relatérios publicados *! e também este Relatério, observou-se
que os resultados obtidos das andlises quimicas e radioquimicas indicam a excelente
qualidade da &gua do pogo do reator TRIGA MARK | IPR-R1 até 0 momento. N&o foi
determinado nenhum ion agressivo ao aluminio em quantidade significativa na agua do

poco do reator até a data de confecgdo deste relatério.

A colecdo de dados registrados até 0 momento, ao longo dos trés anos de
acompanhamento permite a implantacdo de graficos estatisticos de controle de
qualidade da &gua do reator que estdo em desenvolvimento na Unidade do Reator
TRIGA (URT) do SERTA.

Conclui-se finalmente que a qualidade da agua do pogo do reator do ponto de
vista dos parametros aqui investigados esteve dentro de limites que indicam sua alta

qualidade no periodo que abrange este relatério.

Este Programa de controle fisico-quimico de dgua tem-se mostrado entdo uma
ferramenta importante para monitoramento da agua do reator e as informag@es advindas
desse acompanhamento em muito contribuirdo em programas similares aplicados a

outros reatores de pesquisa.
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