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UTILIZAÇÃO DO CÓDIGO FRAPCON-1 NA ESPECIFICAÇÃO DE PARÂMETROS UE
PROJETO DE PASTILHAS UQ, DE PWhs*

Antonio Teixeira e Silva e Adolfo Marra Neto

RESUMO

Um conjunto de parâmetros de projeto de pastilhas combustíveis UQ,
de PWRs é analisado para verificar a sua influência nas propriedades bá
sicas do combustível e no seu comportamento sob irradiação. Três grupos
de parâmetros são analisados: 1} conteúdo de urânio e impurezas; 2) este
quiornetria; 3) densidade, morfologia de poros e microestrutura. Uma met£
dologia é aplicada com o código FRAPCON-1 para especificação destes para
metros.

SPECIFICATION OF PWR UQ? PELLET DESIGN PARAMETERS WITH
THE FUEL PERFORMANCE CODE FRAPCON-1

ABSTRACT

UQ> pellet design parameters are analysed to verify their influence
in the fuel basic properties and in its performance under irradiation ir.
pressurized water reactors. Three groups of parameters are discussed: 1)
content of fissionable and impurity materials; 2) stoichiometry;3)density
pore morpholoy, and microstructure. A methodology is applied with the
fuel performance program FRAPCON-1 to specify these parameters.

I. INTRODUÇÃO

0 projeto de pastilhas combustíveis de dióxido de urânio (UQ> ) dos
reatores de água leve pressurizada (PWRs) consiste na determinação de um
conjunto de parâmetros do combustível. Estes parâmetros dependem das con
dições de projeto do reator e são quantificados sob a forma de especifi-
cações técnicas de projeto para pastilhas UOj. sinterizadas, como descri_
tas, por exemplo, no documento ASTM C 776-79 /l/. 0 valor especificado
para um parâmetro é determinado através da análise de seus efeitos nas
propriedades básicas de UOj e, consequentemente, no comportamento do com
bustível sob irradiação. Estes efeitos são interligados e há necessidade
de uma análise conjunta de efeitos para a sua quantificação. Esta análi
se é desenvolvida neste trabalho com o código de desempenho do combustí-
vel FRAPCON-1 /4/. Para isto é discutido como OF parâmetros do combustí-
vel são especificados, a partir do estudo de seus efeitos nas proprieda-

(*) Trabalho apresentado no 2$ Congresso Geral de Energia Nuclear, rea-
lizado no Rio de Janeiro, de 24 a 29 de abril de 1988.



des básicas e no comportamento das pastilhas UQj sob irradiação. Três
grupos de parâmetros são analisados: 1) conteúdo de urânio e impurezas;
2) estequiometria; 3) densidade, morfologia de poros e microestrutura.
Simultaneamente é verificado como estes efeitos são descritos no código
FRAPCON-1. Esta verificação permite estabelecer a adequabilidade das
correlações de propriedades materiais e modelos analíticos/numéricos do
código, a qual é medida pela sua capacidade em simular o efeito de um de
terminado parâmetro no comportamento do combustível sob irradiação. Se
as correlações e modelos são adequados, é possível estabelecer uma meto
dologia que permita especificar o conjunto de parâmetros das pastilhas
UOi que melhor se adapta ao projeto do reator. A metodologia consiste em
avaliar cada parâmetro do combustível, através de simulações com o códi^
go, e verificar o valor que melhor atenda as condições de projeto. Um
exemplo é aplicado com o FRAPCON-1 para a especificação da densidade da
pastilha UO* da vareta combustível da Central Angra-1.

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

II-l CONTEÚDO DE URÂNIO E IMPUREZAS

0 conteúdo de urânio especificado para o UC^ é de no mínimo 87,7 %
em peso a seco. Através desta exigência de pureza, é limitada no UQjfcon
teúdo de 88,15% em peso a seco) na estequiometria nominal de 2,00, uma
quantidade de impurezas de 1500 ng/gU. 0 objetivo desta limitação é mî
nimizar as impurezas que podem modificar as propriedades básicas do com
bustível ou contribuir para a formação de certos mecanismos de defeito
na vareta combustível. Na prática, o valor especificado é substituído
pela maioria dos fabricantes por um valor de até 88% em peso a seco /2/.
Através desta exigência, é limitada no U0z uma quantidade de impurezas
de 500 ng/gU. Em casos isolados o número de elementos especificados e a
concentração máxima admissível pode variar de fabricante para fabrican-
te, mas as impurezas consideradas essenciais são as apresentadas na Ta-
bela 1 /l/. Destas impurezas, nove são considerados interessantes do
ponto de vista de operação do reator: hidrogênio (elementar e em todas
as ligações), flúor, cloro, nitrogênio, ferro, níquel, carbono,cálcio e
silício. Para os combustíveis com um conteúdo mínimo de urânio de 88 %
em peso a seco, é suficiente controlar estas nove impurezas para garan-
tir um controle de qualidade de fabricação 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 fabricação. A Tabela 2 apre
senta as concentrações máximas admissíveis para os nove elementos neste
caso. Os elementos são classificados em duas categorias: Delementos que
contribuem para certos mecanismos de defeito na vareta combustível (D);
2) elementos que dão indicação dos processos utilizados na conversão do
UF5 (I). Estes últimos servem como indicadores do processo, pois a sua



presença pode indicar o desgaste de certos materiais, que devem ser subs
tituídos durante a conversão UFs/UO? . Níquel e ferro são por exemplo el£
mentos indicadores para componentes de ligas a base de níquel e aços aus
teníticos. 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,in_
dependentemente do seu estado químico na pastilha para a hidretação do
revestimento de zircaloy. Se a absorção de hidrogênio é acelerada local-
mente, formam-se nestas posições uma grande concentração de hidretos que
levam a perfuração do tubo. A hidretação ocorre na posição do revestimen
to onde a camada de oxido passivadora é destruída, por exemplo, quando
da interação mecânica entre combustível e revestimento (PCI). Os halogê-
nios flúor e cloro, assim como o produto de fissão iodo, contribuem para
a despassivação da camada de oxido na parede interna do revestimento e
são, por esta razão, limitados. 0 nitrogênio reduz a estabilidade à cor-
rossão do zircaloy e pode contribuir para a hidretação local. Um aumento
da taxa de defeitos por hidretos poderia ser imaginado através de inclu-
sões de ferro e níquel na forma elementar, pois partículas desta espécie
podem atuar em contato com o revestimento como concentradores de hidrogê
nio. Tais inclusões .porém, nunca foram observadas.

0 conteúdo de umidade na pastilha é limitado ao total de hidrogênio
na Tabela 1.0 conteúdo de gases não deve ultrapassar em condições normais
de temperatura e pressão a quantidade de 0.05 litros/Kg. Os principais
gases são o hidrogênio e o nitrogênio. A liberação destes gases aumenta
a pressão interna na vareta, diminuindo a condutância da folga entre pas
tilha e revestimento (especialmente em varetas sem hélio).

0 código FRAPCON-1 não possui um modelo para verificar a hidietação
do revestimento. Ele possui entre as suas correlações de propriedades ma
teriais para 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 halogênios flúor e cloro e os seus efeitos na despassiva_
ção da camada de oxido não são previstos, uma vez que a oxidação interna
do revestimento não é considerada no código.

A quantidade de hidrogênio e nitrogênio na pastilha é fornecida co-
mo dado de entrada do código FRAPCON-1. Esses gases são incorporados à
mistura de gases existentes nos volumes livres da vareta e influenciam a
condutância da folga entre pastilha e revestimento e a pressão intemana
vareta.

II.2 ESTEQUIOMETRIA

A relação oxigênio/urânio (0/U) das pastilhas UOj é especificada na
faixa entre 2,00 e 2,02. Esta exigência tem como objetivo garantir as pro
priedades básicas do combustível e minimizar a oxidação interna do reves_
timento. As propriedades do UQ influenciadas pela relação 0/U são: con-



dutividade térmica, calor específico, resistência mecânica, fluência,mo

dulo de elasticidade e mobilidade de gases de fissão. A condutividade

térmica do U02 Q2
 c a i Para 95% daquela do urânio estequiométricô. Já pa

ra o UO2 05, ela cai para aproximadamente 75% 13/. Pastilhas estequiomê

tricas possuem pequena ou nenhuma plasticidade a temperaturas de 1000 C.

Pastilhas de U02 Q6 e ^2,16 P°dem ser deformadas plasticamente a tempe_

raturas de aproximadamente 800 C /6/. A presença de oxigênio reduz o rnó

dulo de elasticidade do material. Um aumento na razão estequiométrica

aumenta a taxa de fluência do material e a constante de difusão dos ga

ses nobres na pastilha /A/.

A relação O/U das pastilhas de UC^ é fornecida como dado de entra-

da d& código FRAPCON-1. As propriedades materiais do U02 influenciadas

pela relação estequiométrica no código são calor específico,módulo de

elasticidade, fluência e pressão de sinterização. 0 código não levp em

consideração a influência da estequiometria em algumas das propriedades

descritas anteriormente. Como a relação O/U é limitada na fabricação en

tre 2,00 e 2,02, esta influência é mínima e não altera de maneira sigm

ficante o comportamento do combustível sob irradiação. A influência da

estequiometria na oxidação interna do revestimento não é descrita, já

que este fenômeno não é tratado no código.

II.3 DENSIDADE, MORFOLOGIA DE POROS E MICROESTRUTURA

Um grupo de propriedades básicas do combustível UQ. , entre elas, a

condutividade térmica, o módulo de elasticidade, a dureza e a fluên-

cia são dependentes de sua densidade e estrutura de poros. A densidade e

a estrutura de poros na pastilha são parâmetros que possibilitam alcan-

çar certa estabilidade dimensional do combustível com relação aos efei_

tos do inchamento e da densificação sob irradiação. Uma densidade a

mais alta possível permite uma maior concentração do elemento físsil,

maior condutividade térmica e uma menor liberação de produtos de fissão.

Entretanto, uma porosidade mínima é necessária para compensar o incha

mento da matriz até a queima exigida. A estrutura de poros é caracteri-

zada por poros abertos e fechados, forma, arranjo e distribuição dos ta

rnanhos dos poros. A fração de poros abertos exerce influência na libera

ção de gases de fissão, embora não seja uma grandeza crítica para o com

portamento do combustível. A quantidade de porosidade aberta está dire

tamente relacionada çom o processo de fabricação do pó de U02 e com a

densidade desejada da pastilha sínterizada. Uma pastilha sinterizada a

94% da densidade teórica, cujo pó tenha sido produzido pelo processo

AUC, apresentará aproximadamente 4% de porosidade aberta, que é a quan-

tidade máxima especificada para pastilhas U0? . Atualmente, quantidades

menores de poros abertos são obtidas independente da densidade final de

seja/Ia da pastilha. Para isto, são utilizados formadores de poros, como

apresentado na Figura 1 /2/. A forma e o arranjo, assim como adistribui_

ção dos tamanhos dos poros, dependem dos procedimentos de fabricação da



pastilha UOj . Uma distribuição de tamanho de poros típica para pasti-
lhas (JO? é aquela obtida da conversão AUC (FIG.2). Esta figura apresen-
ta una distribuição de tamanho de poros com estrutura homogênea, que se
gue uma distribuição normal antes e após a irradiação. Os tamanhos dos
poros estão distribuídos na faixa entre i e lO\m e sofre pouca variação
durante a irradiação. Pastilhas com grande população de poros inferio
res a l|im são menos instáveis sob irradiação, pois levam a uma maior den
sificação do combustível. Uma distribuição de tamanho de poros na faixa
entre 1 e lOpm, leva a uma compensação satisfatória entre o inchamento
e a densificação, garantindo uma boa estabilidade dimensional da pasti-
lha sob irradiação.

Um tamanho de grão muito pequeno ou muito grande introduz efeitos
negativos durante a operação do reator. Um tamanho de grão muito peque-
no leva durante uma rampa de potência a um rápido crescimento do grão.
Isto conduz à uma maior liberação de produtos de fissão e favorece a
componente química do mecanismo de defeito (iodo) na PCI. A taxa de flia
ência para tamanhos de grãos médios de 50nm, em regiões de baixa tensão,
é cerca de cem vezes menor que para grãos médios de 5|im. Pastilhas com-
bustíveis com tamanho 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
30um. Uma boa estrutura de grãos significa uma estrutura de grãos homo-
gênea sem espaços vazios, rachaduras e inclusões.

A densidade da pastilha UQ? é bem correlacionada no código FRAPCON
I. Variações na densidade da pastilha levam a modificações nas seguin
tes propriedades materiais do combustível U02 no código: condutividade
térmica, módulo de elasticidade, fluência, densificação, pressão de sin
terização, reestruturação e liberação de gases de fissão /5/. A estrutu
ra de poros na pastilha não é correlacionada no código e não é possível
estabelecer comparações para distribuição de tamanho, formas e arranjo
de poros.

A influência do tamanho de grão é bem correlacionada no FRAPC0N-1.
Os efeitos acima são descritos nas propriedades materiais de fluência,
liberação de gases de fissão, e reestruturação do combustível UQ? /5/.

II. 4 PERSPECTIVAS DO FRAPCON-1

A utilização do código FRAPCON-1 para especificação do conjunto de
parâmetros discutidos é limitada. Alguns fenômenos no combustível sob
irradiação não são tratados pelo código. A oxidação interna e a hidreta
ção do revestimento não são cobertas e não é possível verificar a influ
ência da concentração de impurezas e do desvio estequiométrico nestes fe
nômenos. Durante a fabricação das pastilhas U02 , deve ser levado em con
ta as limitações de impurezas e a razão estequiometrica especificada an
teriormente, garantindo que os fenômenos acima não impedirão um desempe_
nho seguro do combustível. A determinação da estrutura, forma, arranjo



e distribuição da porosidade na pastilha não é possível através de si-
mulações com o código. Estes parâmetros não fazem parte dos argumentos
do conjunto de correlações de propriedades materiais do U0* do código
FRAPCON-1.

Apesar destas limitações, o código FRAPCON-1 pode ser utilizado na
especificação de um conjunto de parâmetros significativos para o combus
tível UO, de PWRs. Entre estes parâmetros incluem-se a densidade da pas
tilha, a razão estequiométrica e o tamanho de grão apropriado. Além dls
so, pode ser verificado a influência dos gases das pastilhas no compor-
tamento da vareta combustível sob irradiação.

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

Simulações com o código FRAPCON-1 permitem estabelecer uma metodo-
logia para especificação de um conjunto de parâmetros de projeto de pas
tilhas combustíveis UQ? de PWRs. Na metodologia, os parâmetros do com-
bustível são fornecidos como dados de entrada do código, que através de
suas correlações de propriedades materiais e modelos analíticos/numéri-
cos simula os efeitos dos diversos parâmetros no comportamento do com-
bustível sob irradiação. Uma análise dos resultados das simulações per
mite determinar o valor do parâmetro que melhor se adapte às condições
de projeto do reator. Um exemplo desta metodologia é aplicada com o có-
digo FRAPCON-1 para especificação da densidade da pastilha UQj. da vare
ta combustível de Angra-1. No caso é desenvolvida uma parametrização pa
ra valores de densidade entre 92 e 95% da densidade teórica do UQ, . Os
dados de entrada para cada simulação compreendem a geometria da vareta
combustível, as condições termo-hidráulicas e o histórico de potência do
reator (Figura 3). Dos resultados é possível especificar a densidade apro
priada para o combustível em questão. As figuras 4 e 5 apresentam os re
sultados das simulações para a temperatura central do combustível e a
pressão interna na vareta. Da figura 4 nota-se que, quando se inicia a
subida de potência no reator, a temperatura central na pastilha assume
diferentes valores para cada caso simulado, devido a condutividade tér-
mica do material. A condutividade térmica é diretamente proporcional à
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 maior quanto menor a densidade inicial. A temperatura central au-
menta em todos os casos e a variação da temperatura é tanto maior quan-
to menor a densidade. Com a queima prolongada, o efeito do inchamentodo
combustível leva a um aumento do seu diâmetro, aumentando a condutância
da folga pastilha-revestimento, e a temperatura diminui em todos os ca-
sos. A liberação de gases da pastilha é proporcional à densidade inicial
e à temperatura atingida na pastilha. Maiores liberações e maiores pres
soes são obtidas em varetas compastilhas de menores densidades ( Figura
5).



A densidade da pastilha combustível UQ, da vareta combustível cie

Angra -1 é de 95%. Os resultados acima mostram que esta escolhaéadequa

da, desde que, a esta densidade, são obtidas temperaturas e pressões in

ternas menores na vareta.

A metodologia aplicada pode ser estendida aos parâmetros menciona-

dos anteriormente e a outros não mencionados, mas que são importantes

quando da especificação da pastilha UOt como: rugosidade do combustível,

temperaturas de sinterização, concentração de água e nitrogênio, raio e

profundidade da concavidade. Ela não está restrita ao código FRAPCON-1,

podendo ser aplicada com qualquer código de desempenho do combustível,

desde que suas correlações de propriedades materiais e modelos analíti-

cos/minéricos sejam capazes de simular os efeitos em conjunto dos para

metros do combustível em questão.

IV. CONCLUSÕES

0 código do desempenho do combustível FRAPCON-1 pode ser aplicado

com certas limitações na especificação de um conjunto de parâmetros de

projeto de pastilhas combustíveis UO? de FWRs. Alguns fenômenos no can

bustível não são tratados pelo código, impossibilitando a determinação

de certos parâmetros. Do grupo de parâmetros analisados neste trabalho,

os seguintes podem ser especificados: densidade, estequiometria e tama-

nho de grão. A metodologia pode ser aplicada a outros parâmetros de pro

jeto de pastilhas UOj de PWRs e estendida a qualquer código de desempe-

nho do combustível, desde que suas correlações de propriedades mate-

riais e modelos analíticos/numéricos sejam adequadas para esta aplica-

ção.
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FIG. 3: Histórico de poLência de Angra-1



11

17UU

Tlill'i
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FIG. 5: Pressão interna na vareta versus tempo de irradiação.
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TABELA 1: IMPUREZAS ADMISSÍVEIS SEGUNDO AS'IM- C 776-79/1/

Elemento

Alumínio

Carbono

Cálcio + Magnésio

Cloro

Cromo

Cobal to

Fluor

Hidrogênio (total)

Ferro

Níquel

Nitrogênio

Silício

Tório

Concentração Maxima A'iuissivel
((ig/g Combustível)

250

100

200

25

250

1OU

15

2

500

250

75

250

10
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TABELA 2 : ESPECIFICAÇÃO DE 1MPUKEZAS NAS PASTILHAS UO; DE PWIts / 3 /

Elemento

Cloro

Fluor

Nitrogênio

Carbono

Hidrogênio

Cálcio

Ferro

Níquel

Silício

Concentração Maxima Ad-
missível |ig/g Ui-ânio

15

10

30

100

2

100

100

50

100

Base paia a Especificação
D I

X

X

(x)

X

X

X

(x) x

(x) x

X

D= contribui para os niecauisios de defeito
Ia elementos indicadores.


