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UTILIZAGAO DO CODIGO FRAPCON-1 NA ESPECIFICACAQC DE PARAMETROS DE
PROJETO DE PASTILHAS UO, DE PWhs*

Antonio Teixeira e Silva e Adolfo Marra Neto

RESUMO

Um conjunto de parametros de projeto de pastilhas combustiveis UG,
de PWRs € analisado para verificar a sua influéncia nas propriedades ba
sicas do combustivel e no seu comportamento sob irradiagdo. Trés grupos
de parametros sdo analisados: 1) conte(ido de urdnio e impurezas; 2) este
quiometria; 3) densidade, morfologia de poros e microestrutura. Uma meto
dologia & aplicada com o cédigo FRAPCON-1 para especificag3o destes pard
metros.

SPECIFICATION OF FWR UQ, PELLET DESIGN PARAMETERS WITH
THE FUEL PERFORMANCE CODE FRAPCON-1

ABSTRACT

U0, pellet design parameters are analysed to verify their influence
in the fuel basic properties and in its performance under irradiation in
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. INTRODUGAO

0 projeto de pastilhas combustiveis de diéxido de uranio (U0, ) dos
reatores de Agua leve pressurizada (PWRs) consiste na determminagédo de um
conjunto de par@metros do combustivel. Estes parametros dependem das con
dicBes de projeto do reator e sfio quantificados sob a forma de especifi-~
cagdes técnicas de projetoparapastilhas U0, sinterizadas, como  descri
tas, por exemplo, no documento ASTM C 776-79 /1/. O valor especificado
para um par@metro é determinado através da analise de seus efeitos nas
propriedades basicas de U0, e, consequentemente, no comportamento do com
bustivel sob irradiagdo. Estes efeitos s3o interligados e ha necessidade
de uma andlise conjunta de efeitos para a sua quantificagfo. Esta anéll
se é desenvolvida neste trabalho com o cédigo de desempenho do combusti-
vel FRAPCON-1 /4/. Para isto e discutido como os parfmetros do combusti-
vel sdo 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 basicas e no comportamento das pastilhas U0, sob irradiagdo. Trés
grupos de pardmetros s%o analisados: 1) conteddo de urdnio e impurezas;
2) estequiometria; 3) densidade, morfologia de poros e microestrutura.
Simultaneamente é verificado como estes efeitos s3o descritos no codigo
FRAPCON-1. Esta verificagdo permite estabelecer a adequabilidade das
correlagbes de propriedades materiais e modelos analiticos/numéricos do
cddigo, a qual é medida pela sua capacidade em simular o efeito deum de
terminado parfmetro no comportamento do combustivel sob irradiagdo. Se
as correlagdes e modelos s3o adequados, é possivel estabelecer uma meto
dologia que permita especificar o conjunto de parametros das pastilhas
U0, que melhor se adapta ao projeto do reator. A metodologia consisteem
avaliar cada parametro do combustivel, através de simulagdes com o cédi
go, e verificar o valor que melhor atenda as condigdes de projeto. Um
exemplo é aplicado com o FRAPCON-1 para a especificag@io da densidade da
pastilha U0, da vareta combustivel da Central Angra-1.

II. ESPECIFICACOES TECNICAS PARA PASTIIHAS DE UO, E SEU TRATAMENTO PELO
FRAPCON~-1

II-1 CONTE(UDO DE URANIO E IMPUREZAS

0 contetido de uranio especificado para o U0, é de no minimo 87,7 %
em peso a seco. Através desta exigéncia de pureza, é limitada no UO.con
teido de 88,15% em peso a seco) na estequiometria nominal de 2,00, uma
quantidade de impurezas de 1500 pg/gU. O objetivo desta limitagZo & mi
nimizar as impurezas que podem modificar as propriedades basicas do com
bustivel ou contribuir para a formagdo de certos mecanismos de defeito
na vareta combustivel, Na pratica, o valor especificado € substituido
pela maioria dos fabricantes por um valor de até 88% em peso a seco /2/,
Através desta exig@ncia, € limitada no UO, uma quantidade de impurezas
de 500 pug/gU. Em casos isolados o nimero de elementos especificados e a
concentrag@io maxima admissivel pode variar de fabricante para fabrican-
te, mas as impurezas consideradas essenciais s3o as apresentadas na Ta-
bela 1 /1/. Destas impurezas, nove s30 considerados interessantes do
ponto de vista de operagdo do reator: hidrogénio (elementar e em todas
as ligacdes), fluor, cloro, nitrogénio, ferro, niquel, carbono,cilcio e
silicio. Para os combustiveis com um conteido minimo de urfnio de 88 %
em peso a seco, € suficiente controlar estas nove impurezas para garan-
tir um controle de qualidade de fabricagdo adequado. A razZio para isto
€ que o UFg é um material puro e muitos dos elementos da Tabela 1 n3o
conseguem penetrar no combustivel durante a fabricag3o. A Tabela 2 apre
senta as concentrag®es maximas admissiveis para os nove elementos neste
caso. 0s elementos s3o classificados em duas categorias: 1)elementos que
contribuem para certos mecanismos de defeito na vareta combustivel (D);
2) elementos que ddo indicag®o dos processos utilizados na conversio do
UFg (I). Estes Gltimos servem como indicadores do processo, pols a sua



presenga pode indicar o desgaste de certos materiais, que devem ser subs
tituidos durante a conversado UFg/UG, . Niquel e ferro s3o por exemplo ele
mentos indicadores para componentes de ligas a base de niquel e agos aus
teniticos. Calcio € um indicio de Agua deionizada e carbono de impurezas
orgénicas. Dos elementos que contribuem para os mecanismos de defeito na
vareta, a maior limitag@io & determinada para o hidrogénio. Ele conduz,in
dependentemente do seu estado quimico na pastilha para a hidretagdo do
revestimento de zircaloy. Se a absorg3o de hidrogénio é acelerada local-
mente, formam-se nestas posigBes uma grande concentragao de hidretos que
levam a perfuragdo do tubo. A hidretagao ocorre na posigao do revestimen
to onde a camada de Oxido passivadora é destruida, por exemplo, quando
da interagio mec@nica entre combustivel e revestimento (PCI). Os halogé-
nios fluor e cloro, assim como o produto de fissfio iodo, contribuem para
a despassivagdo da camada de 6xido na parede interna do revestimento e
s3o, por esta razdo, limitados. O nitrogénio reduz a estabilidade a cor-
rossao do zircaloy e pode contribuir para a hidretagdo local. Um aumento
da taxa de defeitos por hidretos poderia ser imaginado através de inclu-
sbes de ferro e niquel na forma elementar, pois particulas desta espécie
podem atuar em contato com o revestimento como concentradores de hidr'ogg
nio, Tais inclus®es , porém, nunca foram observadas.

0 conteddo de umidade na pastilha é limitado ao total de hidrog@nio
na Tabela 1.0 contelGdo de gases ndo deve ultrapassar em condigSes normas
de temperatura e press3o a quantidade de 0.05 litros/Kg. Os principais
gases sao o hidrogénio e o nitrogénio. A liberagdo destes gases aumenta
a pressdo interna na vareta, diminuindo a condutfncia da folga entre pas
tilha e revestimento (especialmente em varetas sem hélio).

O cbdigo FRAPCON-1 n3io possui um modelo para verificar a hidictag8o
do revestimento. Ele possui entre as suas correlages de propriedades ma
teriais para o revestimento a subrotina CHUPTK, que calcula a quantidade
de hidrogénio absorvida no zircaloy. Esta subrotina n3io é utilizada nos
modelos de calculo do FRAPCON-1, sendo assim, a hidretagZo da vareta ndo
é coberta. Os halogénios fluor e cloro e os seus efeitos na despassiva
¢ao da camada de 6xido n3o s3o previstos, uma vez que a oxidagdo interna
do revestimento ndo & consideradano codigo.

A quantidade de hidrogénio e nitrogénio na pastilha é fornecida co-
mo dado de entrada do céddigo FRAPCON-1. Esses gases s3o incorporados &
mistura de gases existentes nos volumes livres da vareta e influenciam a
conduti&ncia da folga entre pastilha e revestimento e a pressdo internana
vareta.

11.2 ESTEQUIOMETRIA

A relac3o oxigénio/ur@nio (0/U) das pastilhas UO, é especificada na
faixa entre 2,00 e 2,02, Esta exigéncia tem como objetivo garantir aspro
priedades basicas do combustivel e minimizar a oxidagfio interna do reves
timento. As propriedades do UQ, influenciadas pela relagdo 0/U s3o: con-



dutividade térmica, calor especifico, resisténcia mecanica, fluéncia,md
dulo de elasticidade e mobilidade de gases de fissdo. A condutividade
térmica do UOp oo cal para 95% daquela do ur@nio estequiométrico. Ja pa
ra o U0z og. ela cai para aproximadamente 75% /3/. Pastilhas estequiomé
tricas possuem pequena ou nenbuma plasticidade a temperaturas de 1000 C.
Pastilhas de UOp 5 o UO2 1 podem ser deformadas plasticamente a tempe
raturas de aproximadamente 800 C /6/. A presenga de oxigénic reduz o md
dulo de elasticidade do material. Um aumento na razdo esteguionétrica
amenta a taxa de fluéncia do material e a constante de difusdo dos ga
Ses nobres na pastilha /4/.

A relagdo 0/U das pastilhas de U3, é fomecida como dado de entra-
da do cédigo FRAPCON-1. As propriedades materiais do U0, influenciadas
pela relagio estequiométrica no cédigo sdo calor especifico,mbdulo de
elasticidade, fluéncia e pressdo de sinterizagdo. O cdédigo ndo leve em
considerag@o a influéncia da estequiometria em algumas das propriedades
descritas anteriormente. Como a relagdo 0O/U € limitada na fabricagdo en
tre 2,00 e 2,02, esta influéncia é minima e ndo altera de maneira signi
ficante o comportamento do combustivel sob irradiagdo. A influéncia da
estequiometria na oxidagZ@o intema do revestimento ndo é descrita, ja
que este fendmeno ndo é tratado no codigo.

I1.3 DENSIDADE, MORFOLOGIA DE POROS E MICROESTRUTURA

Um grupo de propriedades basicas do combustivel UG, , entre elas, a
condutividade témmica, o mbédulo de elasticidade, a dureza e a fluén-
cia s3o dependentes de sua densidade e estrutura de poros. A densidade e
a estrutura de poros na pastilha s@o parfmetros que possibilitam alcan-
gar certa estabilidade dimensional do combustivel com relagdo aos efei
tos do inchamento e da densificagio sob irradiagdo. Uma densidade a
mais alta possivel permite uma maior concentrag@o do elemento  fissil,
maior condutividade térmica e uma menor liberag@o de produtos de fiss3o.
Entretanto, uma porosidade minima é necessaria 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 distribuigdo dos ta
manhos dos poros. A fragdo de poros abertos exerce influéncia na libera
G&o de: gases de fiss@o, embora ndo seja uma grandeza critica para o com
portamento do combustivel. A quantidade de porosidade aberta esta dire
tamente relacionada com o processe de fabricacdo do po de UQ, e com  a
densidade desejada da pastilha sinterizada. Uma pastilha sinterizada a
94% da densidade tedrica, cujo pd tenha sido produzido pelo processo
AUC, apresentard aproximadamente 4% de porosidade aberta, que é a quan-
tidade maxima especificada para pastilhas UQ, . Atualmente, quantidades
menores e poros abertos sdo obtidas independente da densidade final de
sejada da pastilha. Para isto, s2o utilizados formadores de poros, como
apresentado na Figura 1 /2/. A forma e o arranjo, assim como adistribui
3o dos tamanhos dos poros, dependem dos procedimentos de fabricagido da



pastilha U0, . Uma distribuigdo de tamanho de poros tipica para pasti-
lhas U0, é aquela obtida da conversdc AUC (FIG.2). Esta figura apresen-
ta uma distribuigao de tamanho de poros com estrutura homogénea, que se
gue una distribuig@io normal antes e apds a irradiac@o. Os tamanhos dos
poros estdo distribuidos na faixa entre 1 e 10pum e sofre pouca variagao
durante a irradiag@o. Pastilhas com grande populagdo de poros inferio
res a lpym s3o menos instaveis sob irradiacgio, pois levam a uma maior den
sificagdo do combustivel. Uma distribuigdo de tamanho de poros na faixa
entre 1 e 10um, leva a uma compensagao satisfatéria entre o inchamento
e a densificagdo, garantindo una boa estabilidade dimensional da pasti-
lha sob irradiagao.

Um tamanho de grao muito pequeno ou muito grande introduz efeitos
negativos durante a operacgdo do reator. Um tamanho de grdo muito peque-
no leva durante uma rampa de poténcia a um rapido crescimento do erdo.
Isto conduz a uma maior liberagdo de produtos de fissdo e favorece a
componente quimica do mecanismo de defeito (iodo) na PCI. A taxa de flu
éncia para tamanhos de grdos médios de 50um, em regides de baixa tensdo,
€ cerca de cem vezes menor que para graos médios de Sum. Pastilhas com-
bustiveis com tamanho médio de grios grandes s&o muito menos plasticas,
0 que ndo é desejavel durante a PCI.

Normalmente, sdo especificados tamanhos de grdos médio entre 3 e
30um. Uma boa estrutura de graos significa uma estrutura de graos homo—
génea sem espagos vazios, rachaduras e inclusbes.

A densidade da pastilha U0, & bem correlacionada no codige FRAPCON
1. VariagGes na densidade da pastilha levam a modificagdes nas  seguin
tes propriedades materiais do combustivel UQO, no cédigo: condutividade
térmica, médulo de elasticidade, fluéncia, densificagdo, pressZo de sin
terizagd@o, reestruturag@o e liberag@ic de gases de fiss3o /5/. A estrutu
ra de poros na pastilha nZo é correlacionada no cédigo e ndo é possivel
estabelecer comparagdes para distribuicdo de tamanho, formas e arranjo
de poros.

A influéncia do tamanho de grdo é bem correlacionada no FRAPCON-1.
Os efeitos acima s@o descritos nas propriedades materiais de fluéncia,
liberagdo de gases de fiss@o, e reestruturagdo do combustivel UG, /5/.

II. 4 PERSPECTIVAS DO FRAPCON-1

A utilizagdo do.cbédigo FRAPCON-1 para especificagdo do conjunto de
pardmetros discutidos é limitada. Alguns fendmenos no combustivel  sob
irradiagd@o ndo sdo tratados pelo cédigo. A oxidagdio interna e a hidreta
cdo do revestimento ndio sBo cobertas e ndo é possivel verificar a influ
éncia da concentragdo de impurezas e do desvio estequiométriconestes fe
némenos. Durante a fabricagZo das pastilhas U0, , deve ser levado em con
ta as limitagSes de impurezas e a razdio estequiométrica especificada an
teriormente, garantindo que os fendmenos acima ndo impedirZio um desempe
nho seguro do combustivel. A determinagdo da estrutura, forma, arranjo



e distribuigdo da porosidade na pastilha nio é possivel através de si-
mulagbes com o codigo. Estes parametros nio fazem parte dos argumentos
do conjunto de correlagdes de propriedades materiais do U0, do cddigo
FRAPCON-1.

Apesar destas limitagdes, o codigo FRAPCON-1 pode ser utilizado na
especificagdo de um conjunto de pardmetros significativos para o combus
tivel U0, de PWRs. Entre estes parametros incluem-se a densidade da pas
tilha, a razdo estequiométrica e o tamanho de grdo apropriado. Além dis
so, pode ser verificade a influéncia dos gases das pastilhas no compor-
tamento da vareta combustivel sob irradiagio.

II1. ESPECIFICACAO DE PARAMETROS DO COMBUSTIVEL COM O CODIGO FRAPCON-1

SimulagBes com o cédigo FRAPCON-1 permitem estabelecer uma metodo-
logia para especificagdo de um conjunto de paradmetros de projeto de pas
tilhas combustiveis U0, de PWRs. Na metodologia, os parametros do com-
bustivel sdo fornmecidos como dados de entrada do cddigo, que através de
suas correlagdes de propriedades materiais e modelos analiticos/numéri-
cos simula os efeitos dos diversos pardmetros no comportamento do com-
bustivel sob irradiagdo. Uma andlise dos resultados das simulagdes per
mite determinar o valor do pardmetro que melhor se adapte as condigGes
de projeto do reator. Um exemplo desta metodologia € aplicada com o cO-
digo FRAPCON-1 para especificagdo da densidade da pastilha UG, da vare
ta combustivel de Angra-1. No caso é desenvolvida uma parametrizagdo pa
ra valores de densidade entre 92 e 95% da densidade tedrica do U0,. Os
dados de entrada para cada simulagdo compreendem a geometria da vareta
combustivel, as condigdes termo-hidraulicas e o histoérico depoténcia do
reator (Figura 3). Dos resultados é possivel especificar adensidade apro
priada para o combustivel em questdo. As figuras 4 e 5 apresentam os re
sultados das simulagdes para a temperatura central do combustivel e a
pressdo interna na vareta. Da figura 4 nota-se que, quando se inicia a
subida de poté&ncia no reator, a temperatura central na pastilha assume
diferentes valores para cada caso simulado, devido a condutividade tér-
mica do material. A condutividade témmica é diretamente proporcional a
densidade inicial da pastilha e aumenta com o aumento desta ultima.Maio
res temperaturas sdo atingidas em combustiveis com menores densidades.
Com a queima, o combustivel densifica e a folga pastilha-revestimento é
tanto maior quanto menor a densidade inicial. A temperatura central au-
menta em todos 0s casos e a variag3o da temperatura & tanto maior quan-
to menor a densidade. Com a queima prolongada, o efeito do inchamentodo
combustivel leva a um aumento do seu difmetro, aumentando a condut&ncia
da folga pastilha-revestimento, e a temperatura diminui em todos os ca-
sos. A liberag3io de gases da pastilha é proporcional & densidade inicial
e & temperatura atingida na pastilha. Maiores liberag®es e maiores pres
sBes sZo obtidas em varetas compastilhas de menores densidades ( Figura
5).



A densidade da pastilha combustivel UQ, da vareta combustivel de
Angra -1 & de 95%. Os resultados acima mostram que esta escolha é adequa
da, desde que, a esta densidade, sao obtidas temperaturas e pressfes in
termas menores na vareta.

A metodologia aplicada pode ser estendida aos parametros menciona-
dos anteriormente e a outros nao mencionados, mas que S3o timportantes
quando da especificagdo da pastilha UQ, como: rugosidade do combustivel,
temperaturas de sinterizag3o, concentragao de agua e nitrogénio, raio e
profundidade da concavidade. Ela ndo esta restrita ao codigo FRAPCON-1,
podendo ser aplicada com qualquer codigo de desempenho do combustivel,
desde que suas correlagtes de propriedades materiais e modelos analiti-
cos/numéricos sejam capazes de simular os efeitos em conjunto dos pard
metros do combustivel em quest3o.

IV. CONCLUSOES

O codigo do desempenho do combustivel FRAPCON-1 pode ser aplicado
com certas limitagGes na especificagdo de um conjunto de parametros de
projeto de pastilhas combustiveis U0, de PWRs. Alguns fenbmenos no com
bustivel ndo s3o tratados pelo cédigo, impossibilitando a determinagzo
de certos par@metros. Do grupo de parametros analisados neste trabalho,
0s seguintes podem ser especificados: densidade, estequiometria e tama-
nho de gr3o. A metodologia pode ser aplicada a outros pardmetros de pro
jeto de pastilhas UO, de PWRs e estendida a qualquer codigo de desempe-
nho do combustivel, desde que suas correlagBes de propriedades mate-
riais e modelos analiticos/numéricos sejam adequadas para esta aplica-
Gao.

V. REFERENCIAS BIBLIOGRAFICAS

1. AMERICAN SOCIETY FOR TESTING AND MATERIALS. Standard specification
for sintered uranium dioxide pellets. Apr. 27, 1979. (ASTM-C 776~
79). In: 1980 ANNUAL book of ASTM standards, part 45: Nuclear
standards. p.543-7.

2. ASSMANN, H. & STEHLE, H. Anforderungen an [WR brennstoff aus der
sicht des betriebsverhaltens. J. Nucl. Mater., 81: 19-30, 1979.

3. BELLE, J., editor. Uranium dioxide: properties and nuclear
applications. Washington D. C., USAEC, s.d.

4. BERNA, G.A.; BOHN, M.P.; COLEMAN, D.R.; LANNING, D.D. FRAPCON-1: a
computer the thermal behavior of an oxide fuel rods. Idaho Falls,
National Engineering Lab., Nov. 1978, (CDAP-TR-78-032-R1).




5. MACDONALD, P.E. & THOMPSON, L.B. MATPRO: a handbook of materials
properties for use in the analysis of light water reactor fuel
rod behavior. Idaho Falls, Idaho National Engineering Lab. Feb.
1979. (ANCR -~ 1263).

6. SCOTT, R. ; HALL, A.R.; WILLIANS, J. The plastic deformation of
uranium oxides above 800C. J. Nucl. Mater., 1: 39-48, 1959.




n

'I.v

{7
ly \
i,

: ESCOIN N
NN RN

1] oy [Dlﬂ'i
9.9¢ iy W,y W, 24 10,3u L0
Densidade

Porosidade aberta
/ ?
7

ginem 10,50

FIG. 1: Porosidade derta vasus densidade da pas-
tilha/3/.

i

TSR 'W JI fi
‘ ”‘\1 kll flll] |(‘|l|u!|ll\|l! A
%)

i

zona de
fabricagao

apds irradiagdo
... periferia

centro

. 2
ul ' W
bifwwetro do poro

,HH

FIG. 2: Distribuigfio de tamanho de poros antes e
apds a irradiagBo noprocesso da conver-
sdo AUC /3/.



10

[WRY

8,0 1

oo}

MHEICIA LIHEAR TUTAL

IEICIA LINEAI MEDIA

6,0 4

AT IA LA (Ve/TL)

2.0

*‘h‘—‘—%

SU0 10 1500 2000 29
IV (hs)

FIG. 3: Hisl6rico de potncia de Angra-1.

A\



e .
% .
” ?.\

TEMPERATURA (%C)

1400 7
o
\o
13w b\,
\. \
N O
\ 0 e
J P e |
Nog 0w ~,
e N\ l
‘.\ q\n— — \
'y (] ﬂ.\. 0 i
\I
1200 4 ~ N P
l 0\ ® 14
~~ ~o gy
it U
110 ‘L
- v - v v
LS T 1) 1saan) L5 KIFE V)]

T (ha)

FIG. 4: Temperatura central no combustivel versus tempo
de irradiagao.

n



12

o Y%
11,01 Yook
1]
/gé‘
[+
o
Ve
o °/° x/‘
P
(-] N
— °/ . 7/
] 4 7/
10,0
A 1~
Q
é “\o
9.(4
5000 10000 15000 20000 25000
THO (lis)

FIG. 5: Pressdo interna na vareta versus tempo de irradiagdo.



TABELA 1: IMPUREZAS ADMISSIVEIS SEGUNDO ASIM- C 77/6-79/1/

Elemento Concentragao Maxima Adnissivel
(ug/g Conbustivel)
Aluninio 250
Carbono 100
Calcio + Magnéslo 200
Cloro 25
Cromo 250
Cobal to 100
Fluor 15
Hidrogénio (total) 2
Ferro 500
Niquel 250
Nitrogénio 75
Silicio 250
Toério 10
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TABELA 2: ESPECIFICACAO DE IMPUREZAS NAS PASTIUIAS UU, LE Puits /3/

Elemento Concentragao Méxima Ad- | Base para a Especificagao
missivel ug/g Uranio D 1

Cloro 15 X

Fluor 10 X

Nitrogenio 30 (x)

Carbono 100 X

Hidmgénio 2 X

Calcio 100 X

Ferro 100 (x) X

Niquel 50 (x) x

Silicio 100 X

D= contribul para os mecanismos de defeito
Is elementos indicadores.




