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SUMARIC

Um conjunto de parametros de projeto de pastilhas combustiveis U0, ge MRs £
analisado para verificar a sua influéncia nas prcpriedades bésicas do combusti
vel e no seu comportamento sob irradiagdo. Trés grupos de parfmetros sao aruui
sados: 1) conteludo de urdnio e impurezas; 2) estequiometria; 3) densidage, mor
fologia de poros e microestrutura. Uma metodologia & aplicada com o© cddigo
FRAPCON-1 para especificagio destes pardmetros.

ABSTRACT

UC, pellet design parameters zre analysed to verify their influence in the
fuel basic properties and in its performence under irradiaton in pressurized
water reactors. Three groups of parameters ar: discussed: 1) content of
fissionable and impurity materials; 2) stoichiometry; 3) density, pore
morpnology, anc microstructure. A methodology is applied with the fuel
performance program FRAPCON-1 to specify these parameters.

296 - 797 -



1. INTRCDUGAO

0 projeto ge pastilhas combustiveis de diéxido de wénio (UG, ) dos  reato
res de agua leve pressurizada (PWRs) consiste na determinagdc de um conjunto d:
parametros do combustivel. Estes par@metros dependem das concigbes de projeto
do reator e s3o quantificados sob a forma de especificagbes técnicas de proje
to para pastilhas UG, sinterizadas, como descritas, por exemplo, no documento
AS™M C 776-79 /1/. O valor especificado para um parametro € determinado atra-
vés da analise de seus efeitos nas propriedades basicas do U0, e, conseguente-
mente, no comportamento do combustivel sob irradiagd@o. Estes efeitos sio inter
ligados e ha necessidade de uma anilise conjunta de efeitos para a sua quanti
ficacao. Esta anilise é desenvolvida neste trabalhe com o codigo de desempenho
¢> combustivel FRAPCON-1 /2/. Para isto é discutido como os par2metros do com
bustivel s3o especificados, a partir Go estudo de seus efeitos nas proprieda -
des basicas e no comportamento das pastilhas UO, sob irradiagdo. Trés grupos
de pargmetros s3o analisados: 1) conteddo de ur2nio e impurezas; 2) estequiome
tria; 3) densidade, morfclogia de poros e microestrutura. Simultaneamente é vo
rificado como estes efeitos sac descritos no coédigo FRAPCON-1. Lsta ver:ifica -
Gao perrite estabelecer a adequabilidade das correlagbes de propriedades mate
riais e modelos analiticos/numéricos do cddigo, = qual é medida pela sua capa
cidade em simular o efeito de um determinado par&netro no camportamento do cam
bustivel sob irradiagd@o. Se as correlagbes e modelios sZo adequados, € possivel
~stabelecer uma metodologia que permita especificar o conjunto de  pardmetros
das pastilhas UQ, que melhor se adapta ao projeto do reator. A metodc.ogia con
siste em avaliar cada par@metro do combustivel, através de simulagdes com o c6
digo, e verificar o valor que melhor atenda as condigGes de projeto. Um exem -
plo é aplicado coin o FRAPCON-1 para a =specificagao da densidade da pastilha
U0, da vareta combustivel da Central Angra-1.

11. ESPECIFICAGOES TECNICAS PARA PASTILHAS DE U0, E SEU TRATAMENIO PELO
FRAPCON-1

II-1 CONTEUDO DE URANIO E IMPUREZAS

0 conteGdo de urdnio esperificado para o U0, é de no minimo 87,7 % em pe
sc a seco. Através desta exigéncia de pureza, é limitada no U0, (conteido de
u8,15% em peso a seco) na estequiometria nominal de 2,00, uma quantidade de im
purezas de 1500 pg/pgU. O objetivo desta limitag@io é minimizar as impurezas que
podem modificar as propriedades basicas do combustivel ou contribuir para a
formagao de certos mecanismos de defeito na vareta conbustivel. Na pratica, o
valor especificado é substituido pela maioria dos fabricantes por um valor de
até 88% em peso a seco /3/. Através desta exigéneia, € limitada no UG, uma quan
tidade de impurezas de 500 pg/gU. Bm casos isolados o0 nifmen> de elementos espe
cificados e a concentragic mixima admissivel pode verier de fabricante para fa
fabricante, mas as impurezas consideradas essenciais s@o as apresentadas na Ta
bela 1 /1/. Destas impurezas, nove sao consideradas interessantes do ponto de
vista de operagao do reator: hidrogenio (elementar e em todas as  ligagoes),
fluor, cloro,nitrogenio, ferro, niquel, carbono, calcio e silicio. Para os com

- 298 -



bustiveis com um conteddo minimo de urfnio de 88% em peso a seco, é suficiente
controlar estas nove impurezes para garantir um controle de qualidade de fabri
cag30 adequado. A raz3o para isto é que o UFg & um material puro e muitos dos
elementos da Tabela 1 nio conseguem penetrar no combustivel durante a fabrica—
¢ao. A Tabela 2 apresenta as concentragGes maximas admissiveis para os nove
elementos neste caso. Os elementos s@o classificados em duas categorias: 1)ele
mentos que contribuem para certos mecanismos de defeito na vareta combustivel

(D}); 2) elementos que d3o indicag@o dos processos utilizados na conversao do
UFg (I). Estes Gltimos servem como indicadores do processo, pois a sua presen—
G¢a pade indicar o desgaste de certos materiais, que devem ser substituidos du
rante a conversao UFg/UO, . Niquel e ferro sao por exemplo elementos indicado —
res rara conponentes de ligas a base de niquel e agos austeniticos. Calcio €
un indicio de agua deionizada e carbono de impurezas org@nicas. Dos elementos
e contribuem para os mecanismos de defeito na vareta, a maior limitacdo é
determinada para o hidrogénio. Ele conduz, independentemente do seu estadc qui
mico na pastilha para a hidretagdo do revestimento de zircaloy. Se a «bsorgao
de hidrogénio é acelerada lccalmente, formam-se nestas posigtes uma grande con
centracac de hidretos que levam a perfuracdo do tubo. A hidretagdo ocorre na
posi¢ao do revestimento onde a camada de éxido passivadora € destruida, por
exemplo, quando da interagao mecinica entre combustivel e revestimento {PCI).

Os halogéneos fluor € cloro, assim camo o produto de fissdo iodo, contribuempa
ra a despassivac@o da camada de Oxido na parede interna do revestimento e s3o,

por esta razao, limitados. O nitrogénio reduz a estabilidade & corrosdo do zir
caloy e pode contribuir para a hidretagao local. Um aumento da taxa de defei-
tos por hidretos poderia ser imaginado através de inclusBes de ferro e niquel

na forma elementar, pois particulas desta espécie podem atuar em contato com o
revestimento como concentradores de hidrogénio. Tais inclusfes, muca foram, po
rém, observadas.

O conteddc de umidade na pastilha & limitado ao total de hidrogénio na Ta
bela J. O conieddo de gases ndo deve ultrapassar em condigdes nommais de tempe
ratura e press3o a guantidade de 0.05 litros/kg. Os principais gases s@ o hi
drogénio e o nitroginio. A liberagio destes gases aumenta a pressao interna nz
vareta, diminuindo a condutfncia da folga entre pastilha e revestimento (espe-
cialmente em varetas sem hélio).

O codigo FRAPCON-1 n3o possui um modelo para verificar a hidretag3o do re
vestimento. Ele possvi entre as suas correlagbes de propriedades materiais pa
ra o revestimento a subrotina CHUPTK, que calcula a quantidade de  hidrogénio
absorvida no zircaloy. Esta subrotina ndo € utilizada nos modelos de calculo do
FRAPCON-1, sendo assim, a hidretagio da vareta ndo é coberta. Os halogéneos
fluor e cloro e os seus efeitos na despassivacdo da camada de 6xido ndo  s%o
previstos, uma vez que a oxidacd intema do revestimento ndo é considerada no
codigo

A quantidade de hidrogénio e nitrogénio na prstilha € fomecida como dado
G entrada do c6digo FRAPCON-1. Esses gases sd@ incorporados & mistura de ga
ses existertes nos volumes livres da vareta e influenciam a condutdncia da fol
ga entre pastilha ¢ revestimento e a pressdo interna na vareta.
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II.2 ESTEQUIGMETRIA

A relaggo oxigénio/urdnio (0/U) das pastilhas U0, é especificaema fay
xa erire 2,00 e 2,02. Esta exigéncia tem comn objetivo garantir as proprieda-
des bazicas do conbustivel e minimizar a oxidag@o intema do revestimerto. As
propriedades do UO, influenciadas pela relagdo O/U 3&0: condutividade wrica,
calor especifico, resist@ ia mechnica, fluéncia, modulo de elae’ . igas e mo
bilidade de gases de fiss3o. A condutividade térmica do N g c~i perm 95 %
daquela o uranio estequianétrico. Ja para o U02 06, €la cai para apraxincda-
mente 75% /4/. Pastilhas estequiométricas possuem pequena ou nentama plastici
dade a temperaturas de 1000 C. Pastilhas de U0 og e UO2 15 podem ser deforma
das plasticamente a temperaturas de aproximadamente 800 C /5/. A presenca de
oxigénio reduz o moculo de elasticidade do material. Um aumento na rexdo este
quiométrica aumenta a taxa de fluéncia do material e a constante de difusio
dos gases nobres na pastilha /2/.

A relagao O/U das pastilhas de U0, é formecida como dado de eryeda do
codigo FRAPCON-1. As propriedades materiais do UD, influenciadas pela relagdo
estequiométrica no ¢bdigo sao calor especifico, mddulo de elasticidade, fluén
cia e pressao de sinterizagao. O cddige ndo leva em consideracdo a inflhéncia
da estequiometria em algumas das propriedades descritas an eriormente. Como a
relacdo O/U é limitada na fabriceg@o entre 2,00 e 2,02, esta influfncia é mi-
nima e ndo altera de maneira significante o comportamento do comustiwel sob
irradiagao. A influéncia da estequiametria na oxidag@o interma do revestimen-
to ndo é descrita, ja que este fendmeno n3o é tratado nocddigo.

I1.3 DENSIDADE, MORFOLOGIA DE POROS E MICRCESTRUTURA

Un grupoe de propriedades basicas do combustivel UO,, entre elas, a condu
tividade témmica, o mddulo de elasticidade, a dureza e a fluéncia sSo depen
dentes de sua densidade e estrutura de poros. A densidade e a estrunss de po
ros na pastilha sao pardmetros que possibilitam alcancar certa estabilidade di
mensional do combustivel com relagi; aos efeitos do inchamento e da desifica
G300 sob irradiag@o. Uma densidade a mais alta possivel permite uma maior con-
cer.tragao do elemento rissil, maior condutividade témmica e uma menor libera-
G3o0 de produtos de fissdo. Entretanto, uma porovsidade minima é necessiria pa
ra compensar 0 inchamento da matriz até a queima exigida. A estrutmade po
ros é caracterizada por porvws abertos e fechados, forma, arranjo e distribui-
G30 dos tamanhos dos poros. A fracé@o de poros abertos exerce influfncia na 1li
beragdo de gases de fiss3o, embora nZo seja uma granieza cricica parao com
portamento do combustivel. A guantidade de porosidade aberta esta diretamente
relacionada com o0 processo de fabricac®o do pé de U0, e com a densidafe dese-
Jada da pastilha sinterizada. "'ma pastilha sinterizada a 94% da densidade ted
rica, cujo pd tenha sido produzido pelo processo AUC, apresentars aprotimada-
mente 4% de porosidade aberte, que €a quantidade maxima especificada para pas
tilhas UG, . Atualmente, quantidades menores de poros abertos sdo obtidas inde
perndente da densidade final desejada da pastilha. Para isto, s30 utflizados
formadores de poros, como apresentado na Figura 1 /3/. A forma e o arrenjo,as

- 300 -




sim como a distribuic@c dos tamanhos dos poros, dependem dos procedimentos de
fabriceg3o da pastilha UO, . Uma distribuigao de tamanho de poros tipica para
pastilhas U0, é aquela obtida da conversdo AX (Fig. 2). Esta figura apresen
ta uma distribuigdo de tamanho de poros com estrutura homogénea, que segue uma
distribuigao normal antes e apds a irradiagao. Os tamanhos dos poros estao dis
tribuidos na faixa entre 1 e 10un e sofre pouwca variagdo durante a irradiaczo.
Pastilhas com grande populacao de poros inferiores a lpm s3o menos  instaveis
sob irradiagdo, pois levam a uma maior densificagdo do combustivel. Ura distri
buigao de tamanho de poros na faixa entre 1 e 10um, leva a uma compensacac sa
tisfatdéria entre o inchamento e a densificagdo, garantindo uma boa estabilida-
de dimensional da pastilha sob irradiagao.

Um tamanho de grao muito pequeno o muito grande introduz efeitos negati--
vos durante a operagdo do reator. Um tasnho de grdo muito pequeno leva duran
te uma rampa de poténcia a um rapido crescimento do grao. Isto conduz a una
maior liberagdo de produtos de fissio e fawrece a componente quimica do meca-
nism de defeito (iodo) na PCI. A taxa de fluéncia para tamanhcs de gracs mé
dios de S0um, em regides de baixa tensdo, é cerca de cem vezes menor que para
graos médios de Sum. Pastilhas combustiveis com tamaho médio de grios grandes
s3 muito menos plasticas, o que ndo € desejavel duranite a PCI,

Normalmente, sio especificados tamanhos de graos médio entre 3 e 30um.
Uma boa estrutura de graos significa uma estrutura de graos homogénea sem es
pecos vazios, rachaduras e inclusdes.

A densidade da pastilha U0, é bem correlacionada no cédigo FRAPCON-1. Va
riactes na densidade ca pastilha levam a modificagtes nas seguintes proprie-
dades materiais do combustivel U0, no codigo: condutividade térmica, mddulo de
~lasticidade, fluéncia, densificajdo, pressao de sinterizagdo, reestruturagao
¢ liberag3o de fases de fiss30 /6/. A estrutura de poros na pastilha nao &cor
relacionada no codigo e n3o é possivel estabelecer comparages para distribui
¢ao0 de tamanho, formas e arranjo de poros.

A influéncia do tamanho de grdo € bem correlacionada no FRAPCON-1.  Os
efeitos acima sZo descritos nas propriedades materiais de fluéncia, liberacdo
de gases de fissdo, e reestruturagio do combustivel U0, /6/.

II. 4 PERSPECTIVAS DO FRAPCON-1

A utilizacZo do ~6digo FRAPCON-1 para especificag@o do conjunto de parame
tros discutidos é limitada. Alguns fendmenos no combustivel sob irradiacdo n3o
s30 tratados pelo codigo. A oxidag3o interma e a hidretacdo do revestimento no
s30 cobertas e ndo é possivel verificar a influéncia da concentracao de impure
zas e do desvio estequiométrico nestes fendmenos. Durante a fabricacado das pas
tilhas U0, , deve ser levado em conta as limitacdes de impurezas e a razao este
guiométrica especificada anteriommente, garantindo que os fendmenos acima ndo
impedirdo um desempenho seguro do conbustivel. A determinac@o da estrutura,for
ma, arranjo e distribui¢io da porosidade na pastilha ndo é possivel através de
simulagGes com o codigo. Estes pardmetros nio fazem parte dos argumentos docon
Junto de correlagdes de propriedades materiais do U0, do codigo FRAPCON-1.

Apesar destas limitagoes, o codigo FRAPCON-1 pode ser utilizado na especi
ficacao de um conjunto de parametros significativos para o combustivel U0, de
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FWRs. Entre cstes parametros incluem-se a densidade da pastilha, a razdo este
quiométrica e o tamanho de grao aprogriado. Além disso, pode ser verifica
do a influéncia dos gases das pastilhas no comportamento da vareta combustivel
sob irradiagdo.

111.ESPECIFICACAO DE PARAMETROS DO COMBUSTIVEL COM O CODIGO FRAPCON-1

Simulagoes com o codigo FRAPCON-1 permitem estabelecer uma metodologia pa
ra especificacao de um conjunto de pardmetros de projeto de pastilhas conbusti
veis U0, de PWRs. Na metodologia, 0s parametros do combustivel san fomecidos
camo dados de entrada do c0digo, que através de suas correlagbes de proprieda-
des materiais e modelos analiticos/mméricos simila os efeitos dos diversos pa
rametros no comportamento do combustivel sob irradiacfio. Uma analise dos resul
tados das simulagGes permite determinar o valor do parametro que melhor se adsp
te as cordigbes de projeto do reator. Um exemplc desta metodologia € aplicada
cam o cidigo FRAPCON-1 para especificagao da densidade da pastilha U0, da vare
ta cambustivel de Angra-1. No caso € desenvolvida uma parametrizagdo para valo
res de densidade entre 92 e 9% da cdensidade teérica do UQ,. Os dados de entra
da para cada simulagd@o compreendem a geometria da vareta combustivel, as condi
¢Oes termo-hidraulicas eo histérico de poténcia do reator (Figura 3). Dos re
sultado € possivel especificar a densidade apropriada para o combustivel e
questdo. As figuras 4 e 5 apresentam os resultados das simulacGes para a tempe
ratura central do comoustivel e a pressdo interna na vareta. Da figura 4 nota-
se que, quando se inicia a subida de poténcia no reator, a temperatura central
na pastilha assume diferentes valores para ciada caso simulauwo, devido a condu~
tividade térmica do material. A corxdatividade timica é diretamente proporcio-
nal a densidade inicial da pastilha e aumenta com o aumento desta Gltima. Maio
res temperaturas sao atingidas em combustiveis com menores densidades. Com a
cueima, o combustivel densifica e a folga pastilha-revestimento & tantc raior
quanto menor a densidade inicial. A temperatura central aumenta em todns os ca
sS0S e a variag@o da temperatura € tanto maior quanto menor a densidade. Com a
qurima prolongada, o efeito do inchamento do combustivel leva a um aumento do
seu diametro, amentando a condutadncia da folga pastilha-revestimento, e a tem
peratura diminui em todos os casos. A liberacdo de gases da pastilha é propor-
cional A densidade inicial e A temperatura atingida na pastilha. Maiores libe-
racoes e maiores pressdes s7o obtidas em varetas com pastilhas de menores den-
sidades (Figura 5).

A densidade da pastilha corbustivel U0, da vareta combustivel de Angra-1
€ de 95%. Os resultados acima mostram que esta escolha é adequada, desde que,a
esta densidade,sao obtida.. temperaturas e pressbtes intermas menores na vareta.

A metodologia aplicada pode ser estendida aos parametros mencionados ante
riormente € a outros ndo mencionados, mas que sao importantes quando da especi
ficacdo da pastilha U0, como: rugosidave do combustivel, temperaturas de sinte
rizagdo, ccncentragdoc de agua e nitrogénio, raio e profundidade da concavidade.
Ela ndo estd restrita ao codigoFRAFCON-1, podendo ser aplicada comqualauer codi
go de desemperho do combustivel, desde que suas ccrrelagbes ce propriecades me
teriaic e modelos analiticos/mméricos sejan capazes de simular os efeitos em
conjunto dos parametros do combustivel em gquestido.
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IV.CONCLUSOES

O codigo do desempenho do combustivel FRAFCON-1 pode ser aplicado com cer
tas limitagGes na especificacdo de um conjunto de pardmetros de projeto de pas
tilhas cambustiveis U0, de PWRs. Alguns fenOmenos no combustivel n3o sZo trata
dos pelo codigo, impossibilitando a determinac@o de certos pardmetros. Do gru
po de parametros analisados neste trabalho, os seguintes podem ser especifica-
dos: densidade, estequiometria e tamanho de grdo. A metodologia pode ser apli-
cada a outros parame*ros de projeto de pastilhias U0, de PWRs e estendida a
qualquer codigo de desempenho do cambustivel, desde que suas correlagdes de
propriedades materiais e modelos analiticos/mmericoes sejam adequadas para es
ta aplicagao.
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VII. TABELAS

TABELA 1: IMPURFZAS ADMISSIVELS SPGUNDO ASTM- C 776-79/1/

Elemento Concentracan Maxima Admisaivel
. (ug/g Comtumtivel)
Auninio &0
Cartxro 10
Calcio + Magrésio 200
Claore 2
Cromo 250
Cobalto 300
Fluor 15
“iarcg? 1o (total) 2
Ferro 500
Nigquel 250
Nitroginio ™
Silicio 250
Tério 10

TABELA 2: ESPECIFICACAD DE IMPUREZAS NAS PASTILHAS X, [E Rdis /3/

Elemento Carcentragao imﬁm Ad- | Base parm & Especificacac
mizsivel ug/g Uranio D 1

Cioro 1% x

Fluor 10 x

Nitrogenio a0 (x)

Cartano 100 x

Hidrogetuo H x

Cilcio 100 x

Ferro 100 (x) x

Nigquel 0 {x} x

Stifcio 100 x

De cantrioul pars os mecanismos de defeito
1a elerentos indicandores.
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