ESTRATEGIA DE UTILIZACAO DE COMBUSTIVEIS TIPO MTR DE ALTO TEOR

DE URANIO PARA OPERACAO DO REATOR IEARI A 5 MW

J.A. Perrotta

Instituto de Pesquisas Energéticas e Nucleares (IPEN/CNEMN-SP)
Divisdo de Engenharia do Nucleo (REN)
Caixa Postal 11.049; CEP 05422-970; Pinheiros, S&o Paulo, SP, Brasil
e-mail - perrottai@net.ipen.br

RESUMO

O reator IEAR] do IPEN/CNEN-SP ¢ do tipo MTR, piscina, e vem operando desde 1957 com
poténcia maxima de 2 MW,

Devido a necessidade de produgiio de Te-99 (Mo-99). radicisdtopo importante para aplicagdes
medicas, deve-s¢ aumentar o Muxe Wrmico/epiiérmnico, em algumas posigdes do nucleo, para
valores préximos a 1x10' nfem®s. Isto ¢ consegnido aumentanto-se a poténcia do reator e
otimizando seu nicleo.

Foi decidido realizar o aumento da poténeia para 5 MW, otimizar ¢ nicleo do reator atraviés
do aumento da densidade de urinio nos combustiveis tipo placa fabricados no IPEN/CNEM-5F ¢
utilizar dispositivos apropriados para irradiacio.

Este trabalho descreve a estratégia a ser adotada nesta otimizagdo, dando énfase a escolha do
tipo de combustivel. Sfio descritas a experiéncia mundial na utilizagio de combustiveis tipo placa
de alta densidade em U ¢ a ¢xperiéneia em engenharia do ndcleo ¢ irradiagio de combustiveis

existentes no IPEN/CHNEN-5P que dio suporte 4 estratégia adotada.

INTRODUCAO

O reator IEA-R] do IPENSCNEN-SF € do tipo MTR.
piscina, ¢ vem operando desde 1957 em poténcia maxima
de 2ZMW, embora que 5 MW seja a nominal de projeto.

O micleo do reator ¢ constituido de um grupo de
clementos combustiveis tipe placa, quatro clementos de
controle e refletores de grafite. Dispositivos de irradiacio
sdo colocados normalmente ao redor do nicleo ou em
posigdes ocupadas por refletores.

Em termos de configuracio do nicleo e utilizagio de
combustiveis, pode-se analisar o reator por ciclos de
estratema de recarga.

O primeiro ciclo corresponde 4 primeira carga do
reator. com combustiveis de liga de U-Al e enriguecimento
de 20% de origem americana. Estes combustiveis
apresentaram vazamento de produtos de fissdo logo na
primeira criticalidade do reator devido a problemas de
corrosfio  nas  placas  combustiveis.  Estes  foram
imediatamente substituidos por uma segunda carga com o
mesmo lipo de combustivel ¢ enriquecimento, mas com
uma montagem mecdnica do clemento combustivel que
inibiu a cormosdo causadora da falha nas  placas
combustiveis da primeira carga.

(O segundo ciclo corresponde a uma recarga completa
do reator {retirada dos combustiveis queimados ¢ entrada
de um novo micleo) utilizando-se¢ combustivel de liga U-Al
¢ enrigquecimento de 93% de oripem americana. Houve
lambem neste ciclo a troca de elementos combustiveis de
controle de concepgiio americana por clementos de
concepdio ¢ fornecimento franceses (CERCA),

(O terceiro ciclo se caracteriza pela restrigio
internacional de fornecimento de ECs com  alto
enriquecimento € dificuldades de compra de um novo
nucleo completo por parte do IPEN. Foram comprados 5
elementos combustiveis na Alemanha (NUKEN) de
dispersio de UAl-Al com 20% de ennguecimento e
mesma quantidade de U que os combustiveis de 93% de
origem americana. MNesta recarga parcial os elementos
combustiveis americanos, que j4  possuiam  queima
significativa, tiveram gue permanecer no micleo e devido a
necessidade de reatividade este nucleo teve o scu namero
de combustiveis aumentado.

O quarto ¢iclo comega com & necessidade de reposigio
dos combustiveis de alto enriquecimento que j4 estavam

com alta queima. A estratégia adotada for de [abricar os

combustiveis novos nog IPEN. Iniciou-s¢ entdo a fabricago
seriada de combustiveis de dispersdo de UsOg-Al, com 20%%
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de enriquecimento e mesma quantidade de U nas placas
combustiveis gque os combustiveis de 93%  de
enriquecimento de origem americana. A partir deste ciclo a
cstratégia  foi  realizar  substituigies individuais dos
combustiveis de allo ¢nriguecimento por combustivels de
baixo enriquecimento. A preccupacio foi manter o reator
operando em detrimente da otimizacio do nicleo para
irradiacBes j4 gque as limitagdes de fomecimento de
combustiveis impunham tal atitude.
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Figura 1. Histograma de Queima em 1988
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Figura 2. Histograma de Cueima em 1996

TABELA 1. Caracteristicas dos ECs que Operaram no
Micleo do Reator IEA-R]
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(¥ clemonto com 2 plicas combustives
{**) glemionio com 14 placas combustiveds

Ag figuras 1 e 2 mosiram, respectivamente, o
histograma de queima em 1988 quando os combustiveis
IPEN iniciaram sua entrada no niclec e um histograma
recente. A tabela 1 descreve a origem destes combustiveis.

Devido 4 necessidade de producdo de ™Tc (Mo,
radicisdtopo importante para aplicagdes medicas. deve-se
aumentar o fluxo térmico/epitérmico em alguma posigbes
do niicleo para valores proximos a 1x10' njem®s, sendo
que o valor atual ¢ da ordem de 2x10' nfem® 5. Para tal hi
a necessidade de sc aumentar a poténcia do reator e se
olimizar o nicleo. Este aumento de poténcia ¢ otimizagio
do nicleo se caracieriza como o quinto ciclo de estratégia
de recarga do realor ¢ ¢ o motivo da apresentagiio deste
trabalho.

CONVERSAO HEU PARA LEU

A relaciio de conversio de alto entiquecimento (HEU)
para baixo enriquecimento (LEU), para manter reatividade
no nicles ¢ um razodvel balanco de neutrons, € dado
por:[1]

( 6N2zs /aNaas ) = L5 {1)

onde Nyss € o niimero de dtomos de “U . a € o indice de
alto enriquesimento, b ¢ o indice de baixe enriquecimento.

O nimero de dtomos de “*U no combustivel de baixo
eariguecimento (<20%) deve ser ~15% maior do que o de
alto enriquecimento (93%) devido 4 compensagdo da maior
quantidade de U no de baixo enriquecimento.

Ohbs: Para o5 combustivels atuais de fabricacio IPEN esta
relaciio ¢ igual a 1.
Desenvolvendo a relagdo (1), (em=se;

(bPu-sYu- b8 faPu. a¥u.a8) 2 L1135 (2)

onde py ¢ a densidade de U na placa, ¥y o volume de U na
placa c £ 0 enriquecimento.
Para 1= =020 e.&2=0093 tem-se;

(opu- Vol apu. Vi) 2 5,3 (3)

{Ohs: Para os combustivels atuais de fabricacio IPEN esta
relagio € igual a 4.3.

0O aumento de U na placa LEU para uma relagio como
em (3) pode ser obtido da seguinte forma:

1) aumentando-se o volume do cerne na placa através da
diminui¢io da espessura do revestimento {para a mesma
espessura de placa combustivel);

ii) aumentando-se o volume do cerne na placa atraveés
do aumento da espessura da placa combustivel (mamendo-
s¢ 4 espessura do revestimento ¢ diminuindo-se o canal de
dgua entre placas combustiveis no clemento combustivel),

1i1) mantendo-se o composio de urdnio no cerne (U+0y)
mas aumentando-se sua percentagem volumétrica na
dispersao;

1¥) mudando-se o composte do cerne de UsOy para um
composto com maior teor de U de forma a se obler maiores
quantidades de “U no mesmo percentual volumétrico da
dispersdo.



A opgio (i) foi adotada para aumentar o volume da
dispersdo de UAL-Al (de fabricagio alemd) ¢ de U,04-Al
(de fabricacdo IPEN) em substituigiio a liga de T-Al A
egspessura do revestimento passou de 0.51 mm para 0.38
mm. Esia espessura € adotada, inlernacionalmente, na
maioria dos combustiveis de alta densidade [1]. Diminuir
mais ainda esla espessura ndo serid convenicne.

A opeao (ii) implica numa maior perda de carga e
menor relagdo dgua‘urimo no combustivel. Esla opgdo ndo
serd adotada para o IEA-R]. mantendo-se a geometria dos
combustivels atuais.

A opcdo (i) tem um Limie de 3.1 glja’cm para a
dispersin. que corresponde 2 uma fragio de 45% em
volume de UsOg na dispersdo. Um valor de 2.1 gUfem®
atende 4 relacio (3).

A opgdo (iv), utilizando UsSi: disperso em Al, ¢ mesma
fracio volumétrica atual do combustivel de UsO4-Al do
IPEN {ji?% } na dispersio, s¢ oblém uma densidade de 3,0
gUfcm. U5Si; tem sido utilizado imternacionalmente como
padrio de sucesso para combustivel de alto teor de U para
reatores lipo MTR.

A labela 2 apresenta dados comparativos da relagio
U de alto ¢ baixo enriqueécimento para as placas
combustiveis do reator [EA-R]1.
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Lembrando que o fluxo térmico medio de um reator ¢
rogommnal 4 relagio da poténcia do reator sobre a massa
U (poiénicia especifica) e que o fluxo rapido médio ¢
pmpﬂrcmna! i rclagio de poténcia sobre o volume do
reator  (densidade de  poléncia), a mudanga dos
combusliveis atuais para valores superiorcs @ 5.3 na
relaciio (3) traria as seguinles vantagens para o reator.

1} diminuicdo do volume do reator (menor namero de
combustiveis utilizados no  miclen)., aumentando a
densidade de poténcia nos  combustiveis, trazendo
vantagens em fluxo para posigdes de irradiagdo;

i) diminuicio do mimero de combusliveis que devem
ser Lrocados por ciclo de queima, minimizando, desta
forma. o mimero de combustiveis estocados na piscina bem
como o niunero de combustiveis que devem ser produrzidos
no IPEN.

ESTRATEGIA A SER ADOTADA
E objetivo atmal do TPEN aumentar sua producio de

radmlsnmpns pard aplicagio médica, principalmente
referente 20 " Te £ Mﬂ} Para tal é necessdrio aumeniar o

Muxo térmico na posigio de irradiagio da amostra para
valores proximos a 1x10" nfem” s,
Consegue-s¢ aumentar o fluxo da seguinte forma;

i} aumentando-se a poténcia do reator,

i) utilzando-z¢ menor volume do niucleo com
combustiveis de maior densidade de U ¢ refletores mais
eficientis:

i) utilizando-se dispositivos especiais de irradiagio
que aumentem localmente o fluxo.

(Js seguintes itens serdo adotados no reator IEAR]:

1) a poténcia maxima serd aumentada de 2 MW para
3 MW:

it} 0 combustivel atval deve ser alterado para ter
malores concentragbes de 11,

ili) serd wutilizada uma menor quantidade de
combustiveis no micleo (diminuigio de 30 para aé 20
clementos combustiveis no nicleg). Este menor nucleo
eslard  limitado  pelas  condigdes  newtrénicas ¢
lermohidriulicas;

iv) numa primeira ctapa ndo se alterard o reflletor,
mas no future deverio ser utilizados refletores de berilio
metalico;

v) estiio sendo projetados dispositives especiais para
irradiacio de “*Mo. Um “flux-trap” de berilio jé estd sendo
importado da Franga para este fim.

Em relagio aos combustiveis, a estralégia adotada € a
seguinte:

i} serdo fabricados os combustiveis de 1,9 gUf/cm’ para
atender a demanda do reator para 96;

ii) deverd ser aumentada a fragiio voluméirica de U;Oy
para 33% na dispersio da placa combustivel. Com este
aumento a densidade de U na placa passa para 2,3 gUfem’,
a qual permite ter uma relagdo de reatividade apropriada
para operagio do reator a 3 MW. Nesle tipo de combustivel
os parimetros de [abricagdo  ainda  permanccem
basicamenic os mesmos dos combustiveis com 27% ¢em
volume de U0y Serfio fabricados tantos combustiveis
quantos nccessdrios para operagio inicial € para o3 2
primeirgs anos de operagio a 5 MW,

iiiy serio desenvolvidos combustiveis a base de
dispersiio de UsSix-Al. contendo ne maximo 27% cm
volume (fracdo volumétrica atual dos combustiveis de
UsOs-Al do TPEN), que permilird alcangar a densidade de
3,0 gl/em® ¢ melhorar o desempenho do nicleo do reator,
A principio o pd de U;Si: deverd ser adquirido no exterior
e posteriormente desenvolvido no TPEN. A partir de 1998
deverdio ser (abricados os primeiros combustiveis deste tipo
e colocados progressivamentc no reator IEA-RI alc
completa reposicio do nicleo de combustiveis de UsOy-Al
por estes de UsSia-Al

QUALIFICACAO DOS COMBUSTIVEIS DE ALTO
TEOR DE U.

Um combustivel € considerado como qualificado
quande existe uma suficiente base de dados com a qual as
autoridades reguladoras possam CoOmprovar 0 uso Seguro
gm reatores. Ate 1978 os principais combustiveis de
reatores MTR eram as ligas de U-Al com baixo teorde U ¢
dispersdes de U.Oy-Al com baixa fragio volumétrica do



compeste de 1. Dois programas internacionais foram
realizados a partir de 1978 para converter nucleos de HEU
para LELU, a saber; RERTR- Reduced Ennchment of
Research and Test Reactors (DOE-USAY ¢ INFCE-
International Nuclear Fuel Cyele Evaluation (LAEA). O
ponto principal nesta conversio [oi ¢ ilem seguranga do
reator, Os combustiveis desenvolvidos foram dispersdes de
UAL-AL U;Og-Al UsSi-Al ¢ UsSi-AlL A tabela 3
apresenta wmn resumo da qualificacdo destes combustiveis
concluida em 1987,

TABELA 3. Resumo da Qualificacio de Combustivels
a Dispersao (1987) [1]
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Combustiveis de UAlx-Al ¢ UyOe-Al ji haviam sido
qualificados para baixas fracdes do composto de U na
dispersdo (30% em wvolume) ¢ foram qualificados pelo
RERTR para wvalorcs alé 45% de fracio volumétrica.
Combustivel de UsSis-Al foi considerado de excelente
desempenho ¢ em 1958 a NRC-USA ja autorizava seu uso
para gualquer tipo de reator MTR [2]. Hoje jd existe uma
especificagio padronizada recomendada pela |AEA para
¢ste lipo de combustivel [3].

A qualificagio de combustiveis lipo dispersio passa
pelas scguinies etapas:

i} Testes pré-irradiagio:

- compatibilidade da fase dispersa com o aluminio nas

temperaturas de operacio ¢ processo,

- gstabilidade da fase dispersa em dgua fervente;

- reacdes exotérmicas da fase dispersa com o aluminio;

- condutividade térmica da dispersiio,

11} Testes de irradiacio de miniplacas

-miniplacas combustiveis (50x120 mm) sdo irradiadas e

examinadas para gerar uma base de dados para andlise

basica de desemipenho sob irradiacio.

- inchamento do cerne em fungdo da gqueima;

- temperatura limiar para empolamenio;

- condigio metalurgica.

i) Teste de irradiacio do elemeno  combustivel
completo,

- confirmacio em uso do desempenho verificado na

miniplaca.

Para realizar esta sequéncia de testes deve existir a
seguinte infragstrutura:

i} Laboratdrio de Malteriais

1) Reator de Teste de Materiais

11y Dispositives de [rradiacio
-pardmetros importanies: fluxo, fluéneia. temperatura
-monitoracio: [luxo, temperatura. radionuclideos na
dgua

1v) Testes nio Destrutivos (NDA) na Piscina do Reator
-neutrongrafia, inspecfio  visual. varredura gama,
inspegio dimensional

v} Laboratorio com Células Quentes
- NDA: inspecio wvisual, dimensional, pesagens,
densidade. varredura v
- DA (este de empolamento. determinagdo da queima,
metalografia, microscopia dtica , MEV. autoradiografia,
liberagiio de gases.

Todas cstas ectapas foram realizadas no programa
RERTR. No caso do TPEN, como nido existe um laboratério
com oflulas quentes, a qualificacdo se faz por “qualificagiio
operacional”™ no reator. O combustivel IPEN possui uma
especilicacio e um processo de fabricagio a semelhanca
dos combustiveis listados e gualificados no exterior, por
isto a fasc de teste de miniplacas e analise em célula
quente pade ndo ser realizada. A qualificacdo se da por
irradiagio de combustiveis normais em operacio no nicleo
do reator. (s combustivels comecam a irradiaciio na
periferia ¢. posteriormente, podem ger remancjados para
qualquer posicio do nicleo. Periodicamente sfo feitas
inspecdes visuais destes combustivels e feita monitoragio
constante da dgua da piscina.

Desde 1988, quando entron o pnmeiro combustivel de
fabricagio IPEN no reator [EA-R1 um programa de
acompanhamento desta irmadiagio vem sendo realizado.
Haoje 2/3 do nicleo do reator ji € composto de combustivels
fabricados no IPEN e o combustivel ji atingin mais que
0% de queima (em tefmos de dlomes de “°U) sem
alteragiic em suas caracteristicas geomélricas bem como a
atividade da dgua da piscina vem se mantendo constanie
dentro de niveis historicos.

Mo caso dos combustiveis IPEMN, a fracio volumétrica
de 27% na dispersdo € baixa e o desempenho da placa
combustivel sob irradiagio € bastante estivel jd que o
volume de matriz metilica (Al) predomina nas mudangas
de caracteristicas ocorridas durante irradiaciic da placa
combustivel. A queima mdxima estabelecida como critério
de retirada do combustivel do nicleo (30% em dtomos de
23f'l.l:l impde também um conservantismo de utilizagio.

Esta mesma estratégia utilizada pelo 1PEN desde 1985
para qualificagdo do combustivel atwal serd adotada para o
combustivel de dispersdo de UsOy-Al com 2.3 g/Ufem’
(33% em fragio de U0y na dispersdo) ¢ para o
combustivel de U;Si--Al com 3.0 g/Ufem® (27% em fracdo
de Us 5i- na dispersdo). Estas duas dispersics sfo de baixa
fragdo volumétrica ¢ todas as observacbes, lanto do
programa RERTR como do programa IPEN de
qualificacio. sdo wvalidas podendo-s¢ realizar com
seguranga wma “qualificagio operacional™.



CONCLUSAQ

Com a necessidade de se aumentar a producio de
radioisdtopos para aplicagdes médicas no reator IEA-R1 se
estabelecen uma estratégia de melhona do nocleo do
reator, Esta melhoria impde o desenvolvimento ¢ utilizacio
de placas combustiveis a base de dispersio com tcores de U
acima dos hoje ulilizados no IEA-R1L. Com a utilizacio de
dispersdo de UsOg-Al com 2.3 g/Ufcm®, numa primeira
etapa. ¢ de dispersio de UsSi=-Al com 3,0 g/Ulem” numa
etapa posterior, as metas de otimizacdo do nicleo ¢ maior
produgdo de radioisotopos serdo alcangadas.
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ABSTRACT

[EA-RI 1= a MTR . pool type reactor, that operates
singe 1957 at IPEN/CHMEM-5P in 530 Paulo. In order 1o
produce “Tc . radicisotope for medical application. an
increase in power and core optimization is needed, This
paper gives an overview and the estrategie for LEU fuel
wtilization at this reactor in order 1o fulfil the established
objectives,
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