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SUMARIO

Um conjunto de parâmetros de projeto de pastilhas combustíveis UO., de PWRs é
analisado para verificar a sua influência nas propriedades básicas do combust í_
vel e no seu comportamento sob irradiação. Três grupos de parâmetros são aru-±ij_
sados: 1) conteúdo de urânio e impurezas; 2) estequiometria; 3) densidade, mor
fologia de poros e rnicroestrutura. Uma metodologia é aplicada com o código
FRAPCCK-1 para especificação destes parâmetros.

ABSTRACT

UQ» pellet design parameters are analysed to verify their influence in the
fuel basic properties and in i t s performance under irradiaton in pressurized
water reactors. Three groups of parameters are discussed: 1) content of
fissionable and impurity materials; 2) stoichiometry; 3) density, pore
morphology, and rnicrostructure. A methodology i s applied with the fuel
performance program FRAPCON-l to specify these parameters.



i.

O projeto õe pastilhas combustíveis de dióxido de urânio (UO,) dos reato
res de água leve pressurizada (PWRs) consiste na determinação de um conjunto ài
parâmetros do combustível. Estes parâmetros dependem das condições de projeto
do reator e são quantificados sob a forma de especificações técnicas de proj£
to para pastilhas UCj sinterizafias, como descritas, por exemplo, no documento
ASTM C 776-79 /l/. 0 valor especificado para um parâmetro é determinado atra-
vés da análise de seus efeitos nas propriedades básicas do U0* e, consequente-
mente, no comportamento do combustível sob irradiação. Estes efeitos são inter
ligados e há necessidade de una análise conjunta de efeitos para a sua quanti^
ficação. Esta análise é desenvolvida neste trabalho cem o código de desempenho
f*o combustível FRAPCON-1 /2/. Para isto é discutido como os parâmetros do com
bustível são especificados, a partir do estudo de seus efeitos nas proprieda -
des básicas e no comportamento das pastilhas UGfe sob irradiação. Três grupos
de parâmetros são analisados: 1) conteúdo de urânio e impurezas; 2) estequiome
tria; 3) densidade, morfología de poros e microestrutura. Simultaneamente é vc
rifiçado como estes efeitos são descritos no código FRAPCON-1. Esta verifica -
ção penrite estabelecer a adequabilidade das correlações de propriedades mate_
riais e rodeios analíticos/numéricos do código, - qual é medida pela sua capa
cidade em simular o efeito de um determinado parânetro no comportamento do com
bustível sob irradiação. Se as correlações e modelos são adequados, é possível
estabelecer uma metodologia que permita especificar o conjunto de parâmetros
das pastilhas U0¿ que melhor se adapta ao projeto do reator. A metodologia con
siste em avaliar cada parâmetro do combustível, através de simulações com o có
digo, e verificar o valor que melhor atenda as condições de projeto. Um exem -
pio é aplicado com o FRAPCON-1 para a especificação da densidade da pastilha

da vareta combustível da Central Angra-1.

II. ESPECIFICAÇÕES TÉCNICAS PARA PASTILHAS DE UQ, E SEU TRATAMENTO PELO
FRAPCON-1

II-l CONTEÚDO DE URÂNIO E IMPUREZAS

0 conteúdo de urânio especificado para o UOj é de no mínimo 87,7 % em pe
se a seco. Através desta exigência de pureza, é limitada no V0¡ (conteúdo de
u8,15% em peso a seco) na estequiometria nominal de 2,00, uma quantidade de im
purezas de 1500 (ig/gU. 0 objetivo desta limitação é minimizar as impurezas que
podem modificar as propriedades básicas do combustível ou contribuir para a
formação cie certos mecanismos de defeito na vareta combustível. Na prática, o
valor especificado é substituído pela maioria dos fabricantes por im valor de
até 88# em peso a seco /3/. Através desta exigência, é limitada no UOy uma quan
tidade de impurezas de 500 >ig/gU. Em casos isolados o numen-* de elementos espe
cificados e a concentração máxima admissível pode variar de fabricante para fa
fabricante, mas as impurezas consideradas essenciais são as apresentadas na Ta
bela 1 l\l. Destas impurezas, nove são consideradas interessantes do ponto de
vista de operação do reator: hidrogênio (elementar e em todan as ligações),
flúor, cloro,nitrogênio, ferro, níquel, carbono, cálcio e silício. Para os cem
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bustíveis com un conteúdo mínimo de urânio de 8856 em peso a seco, é suficiente
controlar estas nove impurezas para garantir un controle de qualidade de fabri_
ca;ão adequado. A razão para isto é que o UFg é um material puro e muitos dos
elementos da Tabela 1 não conseguem penetrar no combustível durante a fabrica-
ção. A Tabela 2 apresenta as concentrações máximas admissíveis para os nove
elementos neste caso. Os elementos são classificados em duas categorias: l)el£
méritos que contribuem para certos mecanismos de defeito na vareta combustível
(D); 2) elementas que dão indicação dos processos utilizados na conversão do
UF5 (I). Estes últimos servem como indicadores do processo, pois a sua presen-
ça pode indicar o desgaste de certos materiais, que devem ser substituídos du
rante a conversão UFg/UCfe . Níquel e forro são por exemplo elementos indicado -
res para componentes de ligas a base de níquel e aços austeniticos. Cálcio é
um indício de água deionizada e carbono de impurezas orgânicas. Dos elementos
que contribuem para os mecanismos de defeito na vareta, a maior limitação é
determinada para o hidrogênio. Ele conduz, independentemente do seu tstadc quí_
mico na pastilha para a hidretação do revestimento de zircaloy. Se a absorção
de hidrogênio é acelerada localmente, formam-se nestas posições uma grande con
centração de hidretos que levan a perfuração do tubo. A hidretação ocorre na
posição do revestimento onde a camada de óxido passivadora é destruída, por
exemplo, quando da interação mecânica entre combustível e revestimento (PCI).
Os halogêneos flúor e cloro, assim cano o produto de fissão iodo, contribuem pa
ra a despassivação da camada de óxido na parede interna do revestimento e são,
por esta razão, limitados. 0 nitrogênio reduz a estabilidade à corrosão do zir
caloy e pc<1e contribuir para a hidretação local. Um aumento da taxa de defei-
tos por hidretos poderia ser imaginado através de inclusões de ferro e níquel
na fonna elementar, pois partículas desta espécie podem atuar em contato con o
revestimento como concentradores de hidrogênio. Tais inclusões, nunca foram, po
rém, observadas.

0 conteúdo de umidade na pastilha é limitado ao total de hidrogênio na Ta
bela ] . 0 conteúdo de gases não deve ultrapassar em condições normais de tempe
ratura e pressão a quantidade de 0.05 litros/kg. Os principais gases são o h^
drogênio e o nitrogênio. A liberação destes gases aumenta a pressão interna na
vareta, diminuindo a condutância da folga entre pastilha e revestimento (espe-
cialmente em varetas sem hélio).

0 código FRAPCON-1 não possui un modelo para verificar a hidretação do re
vestimento. Ele possui entre as suas correlações de propriedades materiais pa
ra o revestimento a subrotina CHUPTK, que calcula a quantidade de hidrogênio
absorvida no zircaloy. Esta subrotina não é utilizada nos modelos de cálculo do
FRAPCON-1, sendo assim, a hidretação da vareta não é coberta. Os halogêneos
flúor e cloro e os seus efeitos na despassivação da camada de óxido não são
previstos, uma vez que a oxidacão interna do revestimento não é considerada no
código

A quantidade de hidrogênio e nitrogênio na pastilha é fornecida como dado
dt entrada do código FRAPCON-1. Esses gases são incorporados à mistura de ga
ses existentes nos volumes livres da vareta e influenciam a condutância da foi.
ga entre pastilha e revestimento e a pressão interna na vareta.
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11.2 ESTEQUIOMETRIA

A relação oxigênio/urânio (O/U) das pas t i lhas UOfe é especificólaTH ^
xa er.tre 2 ,00 e 2 , 0 2 . Esta ex igência tem como obje t ivo garantir as pn**ieda-
des bás icas do contoustível e minimizar a oxidação interna do revestiasCo. As
propriedades do U0¿ inf luenciadas pela relação O/U são: condutividafe térrica,
c a l o r e s p e c í f i c o , r e s i s t ê n c i a mecânica, f luenc ia , módulo de elac' .^idafe e mo
bi l idade de gase s de f i s s ã o . A condutividade térmica do IV^ o? ?~i pa« 95 *
daquela tw uranio estequiométrico . Já para o U02,06» e l a ca i para apnaiiastla-
mente 75% / 4 / . P a s t i l h a s estequianétr icas possuem pequena ou rentua plastic^
dade a temperaturas de 1000 C. Pas t i lhas de UOg.oe e ^ . l ô podem ser deforma
das plásticamente a teroeraturas de aproximadamente 800 C / S / . A presença de
oxigênio reduz o módulo de e las t i c idade do mater ia l . Un aumento na rano este
quictnétrica aumenta a taxa de f luencia do material e a constante de difusão
dos gases nobres na p a s t i l h a 121.

A re lação O/U das p a s t i l h a s de U0¡ é fornecida como dado de entmte do
código FRAPCON-1. As propriedades materiais do Uü¿ influenciadas pela relação
estequiométrica no código são ca lor e spec í f i co , módulo de elasticidade, flu&i
c i a e pressão de s i n t e r i z a ç ã o . 0 código não leva em consideração a irfi ênc ic
da estequiometria em algunas das propriedades d e s c r i t a s an «riormaite. Cono a
relação O/U é l imitada na fabricação entre 2 ,00 e 2 , 0 2 , e s t a influencia é mí-
nima e não a l t e r a de maneira s ign i f i cante o comportamento do caifcUEtóel sob
irradiação. A i n f l u e n c i a da estequiometria na oxidação interna do revestimen-
to não é d e s c r i t a , j á que e s t e fenômeno não é tratado no código.

1 1 . 3 DENSIDADE, MORFDIJOGIA DE POROS E MOftESTRUTUBA

Ur.i grupo de propriedades bás icas do combustível UOj, entre e las , a ccndu
t i v i dade térmica, o -nodulo de e l a s t i c i d a d e , a dureza e a f luencia são depen
dentes de sua ãensidade e es trutura de poros. A densidade e a estrutura de po
ros na p a s t i l h a são parâmetros que poss ib i l i tam alcançar certa estabilidade di
mensional do combustível com relação aos e f e i t o s do inchamento e da densifica
cão sob irradiação . Uma densidade a mais a l t a poss íve l permite una waàar con-
centração do elemento f í s s í l , maior condutividade térmica e una menor libera-
ção de produtos de f i s s ã o . Entretanto, una porosidade mínima é necessária pa
ra compensar o inchamento da matriz a té a queima ex ig ida . A estrutura de po
ros é caracterizada por poros abertos e fechados, forma, arranjo e distribui-
ção dos tamanhos dos poros. A fração de poros abertos exerce influencia na 1¿
beração de gases de f i s s ã o , embora não s e j a una graryjeza c r i t i c a pareo cem
portamento do combustível . A quantidade de porosidade aberta está diretamente
relacionada com o processo de fabricação do pó de UO, e cari a densidate dese-
jada da p a s t i l h a s i n t e r i z a d a . tjma pas t i lha s in t e rizada a 94% da densidade teó
r i c a , cujo pó tenha s i d o produzido pelo processo AUC, apresentará aptaúmeáa-
mente 4% de porosidade aberta, que é a quantidade máxima especificada para pas
t i lhas UOj. Atualmente, quantidades menores de poros abertos são obtidas inde
pendente da densidade f i n a l desejada da p a s t i l h a Para i s t o , são utilizados
formadores de poros, como apresentado na Figura 1 / 3 / . A forma e o arranjo,as
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sim como a distribuição dos tamanhos dos poros, dependem dos procedimentos de
fabricpção da pastilha UO*. Uma distribuição de tamanho de poros típica para
pastilhas UOj é aquela obtida da conversão AJJC (Fig. 2 ) . Esta figura apresen
ta una distribuição de tamanho de poros com estrutura homogênea, que segue uma
distribuição normal antes e após a irradiação. Os tamanhor dos poros estão di£
tribuidos na faixa entre 1 e 1 0 M e sofre pouca variação durante a irradiação.
Pastilhas com grande população de poros inferiores a l\m são menos instáveis
sob irradiação, pois levam a una maior densificação do combustível. Urra distri^
buição de tamanho de poros na faixa entre 1 e lOpjn, leva a uma compensaçãc sa
tisfatória entre o inchamento e a densificação, garantindo uma boa estabilida-
de dimensional da pastilha sob irradiação.

Um tamanho de grão muito pequeno ou muito grande introduz efeitos negati-
vos durante a operação do reator. Uta ta»j?nho de grão muito pequeno leva duran
te una rampa de potência a um rápido credciroento do grão. Isto conduz à una
maior liberação de produtos de fissão e favorece a componente química do meca-
nismo de defeito (iodo) na PCI. A taxa de fluencia para tamanhc s de grãos me
dios de 50um, em regiões de baixa tensão, é cerca de cem vezes menor que para
grãos médios de 5tur.. Pastilhas combustíveis com tamattio médio de grãos grandes
são muito menos plásticas, o que não é desejável durante a PCI.

Normalmente, são especificados tamanhos de grãos médio entre 3 e 30pm.
Uma boa estrutura de grãos significa uma estrutura de grãos homogênea sem es
paços vazios, rachaduras e inclusões.

A densidade da pastilha UQ, é bem correlacionada no código FRAPCON-1. Va
riações na densidade ca pastilha levan a modificações nas seguintes proprie-
dades materiais do combustível UQ, no código: condutividade térmica, módulo de
•elasticidade, fluencia, densificação, pressão de sinterização, reestruturação
(i liberação de fases de fissão /6/. A estrutura de poros na pastilha não é cor
relacionada no código e não é possível estabelecer comparações para distribui^
cão de tamanho, formas e arranjo de poros.

A influência do tamanho de grão é bem correlacionada no FRAPCON-1. Os
efeitos acima são descritos nas propriedades materiais de fluencia, liberação
de gases de fissão, e reestruturação do combustível UQ, /6/.

II. 4 PERSPECTIVAS DO FRAPCON-1

A utilização do código FRAPCON-1 para especificação do conjunto de parame
tros discutidos é limitada. Alguns fenômenos no combustível sob irradiação não
são tratados pelo código. A oxidação interna e a hidretação do revestimento não
são cobertas e não é possível verificar a influência da concentração de impure
zas e do desvio estequiométrico nestes fenômenos. Durante a fabricação das pas
ti lhas U0¿, deve ser levado em conta as limitações de impurezas e a razão este
quicmétrica especificada anteriormente, garantindo que os fenômenos acima não
impedirão um desempenho seguro do combustível. A determinação da estrutura,for
ma, arranjo e distribuição da porosidade na pastilha não é possível através de
simulações com o código. Estes parâmetros não fazem parte dos argumentos do con
junto de correlações de propriedades materiais do U0, do código FRAPCON-1.

Apesar destas limitações, o código FRAPCON-1 pode ser utilizado na especi
ficação de um conjunto de parâmetros significativos para o combustível UQ? de



FWRs. Entre estes parâmetros incluem-se a densidade da pastilha, a razão este
quiométrica e o tamanho de grão apropriado. Além disso, t>ode ser verifica
do a influência dos gases das pastilhas no comportamento da vareta combustível
sob irradiação.

III.ESPECIFICAÇÃO DE PARÂMETROS DO COMBUSTÍVEL COM 0 CÓDIGO FRAPCON-1

Simulações com o código FRAPCON-1 permitem estabelecer una metodologia pa
ra especificação de um conjunto de parâmetros de projeto de pastilhas contoustí̂
veis UQ, de PWRs. Na metodologia, os parâmetros do combustível são fornecidos
como dados de entrada do código, que através de suas correlações de proprieda-
des materiais e modelos analíticos/numéricos simula os efeitos dos diversos pa
râmetros no comportamento do combustível sob irradiação. Uma análise dos resul
tados das simulações permite determinar o valor do parâmetro que melhor se ads£
te às condições de projeto do reator. Um exemple desta metodologia é aplicada
com o código FRAPCON-1 para especificação da densidade da pastilha W¡ da vare
ta combustível de Angra-1. No caso é desenvolvida uma parametrização para valo
res de densidade entre 92 e 95% da densidade teórica do UO* . Os dados de entra
da para cada simulação compreendem a geometria da vareta combustível, as condi_
ções termo-hidráulicas eo histórico de potência do reator (Figura 3). Dos re
sultado é possível especificar a densidade apropriada para o combustível em
questão. As figuras 4 e 5 apresentam os resultados das simulações para a tempe
ratura central do combustível e a pressão interna na vareta. Da figura A nota-
se que, quando se inicia a subida de potência no reator, a temperatura central
na pastilha assume diferentes valores para cida caso simulauo, devido a condu-
tividade ténnica do material. A condutividade tirroica é diretamente proporcio-
nal a densidade inicial da pastilha e aumenta com o aumento desta última. Maio
res temperaturas são atingidas em combustíveis com menores densidades. Com a
queima, o combustível densifica e a folga pastilha-revestimento é tanto iraior
quanto menor a densidade inicial. A temperatura central aumenta em toens os ca
sos e a variação da temperatura é tanto maior quanto menor a densidade. Com a
queima prolongada, o efeito do inchamento do combustível leva a um aumento do
seu diâmetro, aunentando a condutância da folga pastilha-revestimento, e a ton
peratura diminui em todos os casos. A liberação de gases da pastilha é propor-
cional à densidade inicial e à temperatura atingida na pastilha. Maiores libe-
rações e maiores pressões são obtidas em varetas com pastilhas de menores den-
sidades (Figura 5 ) .

A densidade da pastilha combustível UO, da vareta combustível de Angra-1
é de 99Sí. Os resultados acima mostram que esta escolha é adequada, desde que, a
esta densidade, sao obtida.'- temperaturas e pressões Internas menores na vareta.

A metodologia aplicada pode ser estendida aos parâmetros mencionados ante
riormente e a outros não mencionados, mas que são importantes quando da especi^
ficação da pastilha UO, como: rugosidaue do combustível, temperaturas de sinte
rização, concentração de água e nitrogênio, raio e profundidade da concavidade.
Ela não está restrita ao códigoFRAFCOTí-1, podendo ser aplicada com qual quer códL
go de deserpeiJTo do combustível, desde que suas correlações de propriedades ma
teriais e modelos analíticos/nunéricos sejam capazes de simular os efeítoc em
conjunto dos parâmetros do combustível em questão.
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IV.CONCLUSÕES

O código do desempenho do combustível FRAFCON-1 pode ser aplicado com cer
tas limitações na especificação de um conjunto de parâmetros de projeto de pas
ti lhas combustíveis UQ, de PWRs. Alguns fenômenos no combustível não são trata
dos pelo código, impossibilitando a determinação de certos parâmetros. Do gru
po de parâmetros analisados neste trabalho, os seguintes podem ser especifica-
dos: densidade, estequiometria e tamanho de grão. A metodologia pode ser apli-
cada a outros parâmetros de projeto de pastilhas UOj de FVRs e estendida a
qualquer código de desempenho do combustível, desde que suas correlações de
propriedades materiais e modelos analíticos/numéricos sejam adequadas para es
ta aplicação.
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VI. FIGURAS

FIG. 1: Porosidade aberta versus ãens-
sidade da pastilha /3/.
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FIG. 2: Distribuição de tamanho de po
ros anees e após a irradiação
no processo da conversão AIJC/3/.
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FIG. 4: Tenperatura central no ccmbus
t ivel versus tenpo de irradia
ção.
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FIG. 5: Pressão interna na vareta ver
sus tenpo de irradiação.
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V I I . TABELAS

TABELA 1: DTURFZAS ADMISSÍVEIS SEMCO A5T*- C 776-79/1/

Elemento

Alurdnlo

CaxtosiD

Ciacio • Magnesio

C l o n

Crac

Cobalto

Huir

-llarcfeí -lo (total)

Ferro

Níquel

NitrcgSnio

Silicio

Torio

Coraxntnçie Maxima Adrdsslwl
W g CoRtustlwl)

250

100

200

26

250

100

15

2

500

260

75

260

10

TABELA 2: EgEOnCACAO DE DfUREZAS MAS PASTUJWS VO, CE Wte / 3 /

Elemento

Cioro

Fluor

Nitrogênio

Ortxnc

HldropKiuo

Cálelo

Ferro

Níquel

Silicio

Coneentmeão ! .klna Ad-
missível |ig/g Urânio

16

10

30

100

1

100

100

50

100

Base para a Especiflcagio
D I

z

X

(x)

X

X

X

(x) x

(X) X

X

ccntrltui para oe dr defeito
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