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MODELO DE DENSIFICACAO DO COMBUSTIVEL
DE ABMANN E STENLE

1. INTRODUCAO

A variagdo volumétrica das pastilhas combustiveis de U0,
durante a operagao no reator ¢, no modelo desenvolvido por Afmann e
Stehle, devida & soma de duas componentes: a densificagao e o inchamen-

to da matriz do combustivel, ou seja,

AV _(AV S AV D (1)
e Rl €y

A contribuicao positiva deve-se ao inchamento (S-swelling)
e a contribuic3o negativa a densificagao (D-densification). A fig. 1
mostra, qualitativamente, a dependéncia com a queima destas duas compo-

nentes. A linha pontilhada (paralela a (AV/VO)S) € uma assintota ao con

portamento do combustivel a maiores queimas e interccpta o eixo das or-

denadas & -Po (Po = porosidade inicial). Como indicado na figura, o 1in

chamento apresenta uma simples dependéncia linear com a queima. Por ou-

tro lado, a densificacao apresenta uma dependencia complexa de:

. queima;
. temperatura;

densidade;

.

distribuicio de porosidade;

tamanho de grao e

[ S Y o L L I
.

. relagao 0/U

A tarcfa do fabricante do combustivel € obter a microestru

tura mais estavel possivel, ou scja, aquela que apresente a mecnor c me-
nos brusca variagdo volumétrica durante a operagao no rcator. Para tan-
to, torna-se necessaria a determinag@o e compreensdo da influencia de

cada um dos fatorcs acima.
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2. TEORIA GLERAL DA DENSIFICACAO

Segundo o modelo de ASmann e Stehle, a densificagao se pro
cessa através da geragao de uma concentragao em excesso de lacunas nas
proximidades dos poros e a migragido destas lacunas, por meio de difusao,
para os contornos de grao. Trata-se, portanto, de dois processos conse-
cutivos, que podem ser ativados termicamente e/ou através de fragmentos

de fissdo. O processo mais lento controla a taxa de densificacgao.

2.1 Geracao de Lacunas

A geracao de lacunas da-se através de dois processos:

1. térmico e
2. interacao de fragmentos de fissao com poros.

Neste Ultimo processo deve se distinguir entre poros finos
e grossos. Os poros finos (S 0,1 pm de diametro) sao totalmente "atomi-
zados' por apenas uma interacao com um fragmento de fissao, perdendo
portanto sua individualidade. Apenas parte de um poro grosso (Z 0,1 um
de diametro) € "atomizada'" por um fragmento de fissio e estes poros nao
perdem sua individualidade. A figura 2 mostra estes dois tipos de 1inte-

ragao. No caso dos poros grossos a "atomizagao' pode se dar por:

1. quando da passagem de um fragmento de fissdo atraves de
um poro, parte do solido € arrancada de uma face e depositada com alta

concentracao de lacunas na face oposta.Estas lacunas podem entao migrar g

para os contornos de grao;
(-3

2. o campo de tensio termo-elastica em torno de um trago
de fissao € aliviado para dentro do poro, convertendo parte do volume dg
poro em lacunas, que se distribuem por uma certa profundidade na natriz

de U0
2
or. Novamente, estas lacunas geradas podem migrar para os contornos de

e nao somente na superffcie mais externa COmO NO processo anteri-

grao.

0 fato de poros finos perderem sua individualidade, quando
interagem com fragmentos de fissdo, faz com que sua contribuigao para a
densificagdo seja considerada através da porosidade fina media e nao
através do numero de poros cm cada classe de tamanho. Pode sc¢ deduzir ,

por causa do grande numero de lacunas produzidas por um Gnice ecvento deg
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te tipo ¢ devido ao grande nimero de eventos, que a eliminagao de poros
‘finos scja bastante rapida e deste modo importante para a etapa inicial

da densificacao.

2.2 Regides de Temperatura da bDensificacao

Como visto acima, a densificagdo processa-se por dois even
tos consccutivos que podem ser ativados térnica ou atermicamente. Depen
dendo do tipo de ativagao e do processo dominante, podem ser distingui-

das quatro regides de temperatura (veja tabela 1).

2.3 Tratamento da Densificagao para o Caso de Poros Finos

Nao é objetivo deste trabalho fazer uma abordagem detalha-
da da contribuic@o dos poros finos a densificagao. O tratamento matema-
tico é complexo e apenas solugoes numéricas sao possiveis.Solugoes apro

ximadas podem ser obtidas para os seguintes casos:

1. temperatura moderadamente alta (regiao III), graos pe-

quenos e pequena porosidade inicialj

2. temperatura moderadamente alta (regido III), graos gran

des e alta porosidade fina inicial;

3. temperatura moderadamente baixa (regiao II).

E importante observar que os poros finos sao eliminados T3
pidanentc e que um combustivel com muitos poros finos sera altamente
instavel, apresentando uma brusca diminuig¢ao de volume no inicio da ope
cao no reator. Portanto, poros finos devem ser evitados, mas uma peque-
na fragao estara sempre presente mesmo nos combustiveis bem sinteriza-
dos. Este € o primeiro caso citado acima. Neste caéo, a geraééo de lacuy
nas induzida pela fissdo € o evento controlador da taxa e a variagao Tr¢

lativa do volume (AV/Vo)f devida a porosidade fina sera dada por [1]:

av \ f -n*.Q_.F
() el G-

onde
P~ = fracao inicial de porosidade fina; .
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2.4

equilibrio entre:

o segundo a geragao induzida pela irradiagao. Os demais terros tem O

i* (fl) = fator que descreve a captura de parte das lacu-

nas pclos poros grossos;

n* = fracgdo de tacunas por interagao poro-fragmento de fis]

sdio que pode escapar dos poros finos;

Q= volume de um trago de fissao;
Ft = queima em fissdes/cm?®

Tratamento da Densificacao para o Caso de Poros Grossos

Assume-se que perto da superficie do poro seja mantido um

1. geracdo térmica e atérmica de lacunas;

2. recombinacao de lacunas com O poro

3. migracao de lacunas da superficie do poro para o contor

no do grao.

Para facilitar a solug3o, sdo feitas varias simplificagles

1. um poro esférico esta situado no centro de um grao tam-

bém esferico;

2. apenas os contornos de grao sao considerados sumidouros

efetivos de lacunas;
(-3

3. considera-se que as lacunas sejam implantadas a uma

certa distancia na matriz do UO2

A geragéone lacunas por unidade de tempo € dada por:

. -QS/kT .
20 - 8.n.ri.v.e (1=C5)+ 4.n.r2.A.F.9(CS- Ci) (3)

a? ¢ 3 Q

0 primciro termo refere-se a geragao térmica de lacunas e
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scguinte significado:
. 2 2 - - - .
4.w.r%(a /2) = numero de atomos na superficie;

frequéncia de vibragao;

<
i

parametro de rede;

o8}
L}

r = raio do poro;

g.a = distancia de implantagdo de lacunas na matriz de

UO2 (g >1):

Qs = Qf + Qm - energla limiar;

Qe = energia de fo}magéb de lacunas;

Q = energia de migragao de lacunas;

C; = concentracao de equilibrio dé lacunas proxima a supeq]
ficie do poro, onde as lacunas induzidas pela fissao
sao geralmente implantadas;

A = comprimento do trago de fissao;

F = taxa volumétrica de fissao;

4.7m.7v2.A.F = numero de encontros de um fragmento de fis-

s3ao com poros por unidade de tempo;

k = constante de Boktzmann

u)(C5 - Ci) = volume efetivo transformgdo en lacpnas;
C, = concentracao de sgturagéo de lacunas no U0,;

Q = volume de uma lacuna.

0 namero de lacunas rcabsorvidas pelo poro por unidade de

tempo ¢ dada por:

- -(Q. - Qp * Ae) /KT
Z = 8.m.r*.v.C..c > £ (4)
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onde;
Ae = ganho de encrgia superficiai, dado por:
Ae = 2y0/r
Y = tensao superficial (pressao nula)

Ne situacdo gcométrica de poro e grao esféricos e poro no
centro do grao, o numero de lacunas migrando, por unidade de tempo, do

poro com raio r para o contorno do grao (sumidouro) com raio R, é dado

por:
(" + DiTY - C.).R.tT ~
G R C i R ()
9 R-r
onde;
Dsn = coeficiente térmico de difusao de lacunas;
irr PO . ~ . .
DV = coeficiente de difusdo de lacunas induzido pela
irradiagao;
LT = concentragao térmica de lacunas junto ao contorno

do grao;

A taxa de descréscimo do volume do poro € dada por:

(4

av = -0.2 : _ (6)
dt
“Com dv = 4.w.r?.dr tem-se ainda que:
dt T dt
. - _rnth irr _ .
ar = -+ 02 (¢ - e R (7)
dt r(R-1)
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Com as equacdes (3), (4), (5) ¢ (7) elimina-se o termo

(Ci - CT) e conm

C_AE/]{'I‘ s 1 - 2.

- -Q /KT
CT e ~f

- (Qg-Q Q) /KT

D = a%.v.c

obtem-se:
dr _ - A/ B+C ' (9)
dt ~ D+A+E ‘

onde

th
v

r (R ~-1)

1rry
(b + DV ) R

2.y.2.D". 1 (D'= coeficiente de

e}
]

r.k.T 2.a.g N auto-difusao do

uranio)

o
i

= Dsh/ 2.a.¢g

A.w.F/3

tm
]

A avaliaclo numérica da equagio revela claramente as 4
regioes citadas anteriormente. A figura 3 mostra a taxa de encolhimen-
to do poro (escala logaritmica) versus o inverso da temperatura. A ta-
bela 2 mostra os valores usados neste calculo.

2.5 7 " Repidces 1 e II
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Nas faixas de temperaturas

T £ 450°C (regiao 1)

450°C < T < 750°C (regiao II)

os. termos A, C e E dominam sobre B e D, ¢ a equacao (9) pode ser escri’

ta como.
th irr
dr _-A.C . - <Dv + Dy ) Cee 1 (10)
dt E
onde C foi desprezado, pois CT << Cs' A concentragao C = 0,002 foi

determlnada por ajuste do modelo aos dados experlmentals E também su-

posto que r << R. O efeito puramente atérmico abaixo de 450°C ¢ deter-

minado pelo coeficiente de difusao de lacunas induzido pela irradiacao;

irr (M) .
DV :8 DV .Cfl,Qs (11)
3n?
onde
D(M) = coef1c1cnte de dlfusao de lacunas no UO2 fundido =
v -4
10 cm /seg.
4 = tempo de fusdao do volume do trago de fissao =
2 x 107 seg;
°© . 15
Qg = volume fundido do trago de fissao =10~ cm®
Com F = 2 x 1013 fissGes/cm?.seg, Dtrr é da ordenm de
‘10717 cmz/seg. Este valor & igual a Dth em torno de 450°C.

A 1ntegragdo da equagao (10) e o somatorio para todas as

classes de poro i com raio inicial r ; € porosidade 1n1c1a1 p01 forne-
ce: e \
th irr 32
(AU 2 Po,dl-|1- 0y j" st L (12)
Toi
. _ J
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onde (AV/VO)C ¢ a variacao rclativa do volume, devido a densificacgao

dos poros grossos (C = coarse).

0 tempo para climinagao da classc de poro i conm ralo

inicial Toi ¢ dado por:

2.(DV + Dv ) Cs

2.0 , Regiao III

Na faixa de temperatura 750°C < T < 1300°C. os termos A,
C e D da cquagao (9) predominam sobre 0s demais. Com r << R e CT << CS

a equagao se reduz a:

dr . - A C _ - A.F.w.CS (14)
dt (A + D> 3.8
onde ,
B =1+ 1
2ag
Caso B = 1, obtem-se:
dr _ A.F.w CS (15)

®

_ Para poros muito pequenos (r < a.g), a equagao (15) mos-
tra que a taxa de encolhimento € independente do tamanho do poro. Para
poros maiores, entretanto, a equacao (14) revela que a taxa de encolhi
mento torna-se mcnor. Este fato € consequencia da- recombinagao de lacu
nas com o poro. De qualquef modo vé-se a geragao atérmica de lacunas

controla o processo e¢ a taxa de encolhimento ¢ também atérmica.

A integracdo da equagao (15) para todas as classes de po

ro 1 fornece:

C AOMQF.C . 3

(AX)=—ZPC. 1 - (1 - ) (16)
01l 3r

o 01
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0 tempo para o desaparecimento da classe de poros i € da-

"do por:
toi = 3 ros (rg; < 2-8) (17)
A.w.F.Cs
2.7 Regiao 1V

Na faixa de temperatura T 2 1300°C, dominam os termos B e

D. Novamente, para r << R e Dsh >> Dtrr (ou F = o) a equagao (9) pode

ser simplificada para:

dr _-A.B = -2.y.Q.D'. 1 v (18)
2

dt D kT T

A integracao e o somatorio para todas as classes de poro

6.Q.vy.D'(x).t
(e - - ZPC_ 1 -1 - . ) (19)
VO T o1l k.T.ry

fornece:

0 coeficiente D'(x) ¢ induzido no lugar deD' para levar
em. consideracao a forte dependencia .do coeficiente de auto-difusao do

uranio com a estequiometria no UO2 + X

O tempo para eliminacao da classe de poros i é dado por:

t . k.T .1l ‘ (20)
6.2.y.D'(x) : -

Pode-se ainda demonstrar que & densificagdo térmica pode

ser representada pela equacgao:
() i ‘
8 Vo) _ _ 1 8P - (21)
t

Como por definigdo o lado direito desta equagdo € sempre
negativo, a taxa de sinterizacao d(AV/Vo) decresce monotonicamente com

o teumpo. dt
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2.8 Excmplo de um Teste de Pos-Sinterizagao

A figura 4 ¢ um exemplo de um teste de pos-sinterizagao.
A distribuicdo de porosidade inicial e pos-sinterizagao foi determina-
da e ajustada segundo Saltykov. Como pode ser visto, 0s poros menores
que 2 um foram quase totalmente climinados, o que concorda plenamente

com a previsao do modelo.

Com o resultado deste testc deve-se esperar quc em operas
gao este combustivel apresente um comportamento semelhante, com uma
marcante -eliminagdo dos poros menores. COmo cles representam uma razoa
vel parcela da porosidade total (ccrca de 1,8% para poros < 2 um), O
combustivel deve apresentar um cncolhimento inicial. A figura 5 apre-
senta o calculo do comportamento dimensional deste combustivel em fun-
cao da queima, que foi realizado conforme o modelo APmann-Stehle para

a regido de temperatura III.
REFERENCIA
(1] - ASSMANN, H. § STEHLE, H. Thermal and In-reactor Densifica

tion UOZ’ Nuclear Engineering and Design England, 48
(1): 49 - 67, Jun, 1978.
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TABELA 1:

Regioes de temperatura

atermica do uo,.

» . -~ - -
para a densificagao termica e

Regiao Temperatura*| Geragao de Difusao de
Lacunas*¥* Lacunas*%

I < 450 °cC baixa atermica atermica

II 450 - 750 9C | media atérmica ternica

III 750 - 1300 ?°C | alta atarmica térmica

IV > 1300 °C bem alta termica termica

* as temperaturas de transigao entre as regioes depen-
dem da taxa de fissao.

**

o processo controlador esta sublinhado.

TABELA 2: Dados de .entrada do UO2 para o modelo de densifi

cacao Assmann—Stehle[l].

D$h= 0,125 exp

D' = 0,09 exp(

R=r +r
g P

100
6 x 10_5
-2

4,1 x 10

= 1,38 x 10
a = 5,47 x 10~

. D1rr= 10-30 F.
v

4

0D <
n

r = 3 x 10
g

-5

r =10 cm
p

A= 6 x 10 %
F=2x 107
=5 x 10 1°

cC = 0,002
5

£

(-53000/RT) cmz.seg.—1

-106000/RT) cmz_.seg_1

r = raio do grao

rp = raio do poro

J.cm-
3 3

cm
23

8

cm

3.kt

2
cm .seg

cm

cm

- -

issoes.cm ~.,seg

3
cm
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material deposita
do cecm alta concen desordem causada
~ haund ~ - -
tragao de }acunas por tensao termica
i .

de
fissao
R |
F(a) ,

fragmento de
fissao

(b)

FIGURA 2: Interagao de fragmento de fissao com poros:

(a) Interagao de fragmentos de fissao com poros grossos

(b) Interagao de fragmento de fissao com poro fino.
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Taxa de Densificagao

difusao ativada
termicamente

migragao termica
o \ de lacunas
formagao atérmica
de lacunas

- .
termica

~ - .
formagao atermica

- .
) 4 - : at m
migracgao termica ermica

I
!
]
l
|
i

FIGURA 3:

Taxa de encolhimento dos poros,

regices de temperatura.

evidenciando as &
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