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Resumo

A melhoria no desempenho do combustivel, o aumento da eficiéncia térmica da usina
nuclear e as principais vantagens do combustivel de uranio ceramico, embora
interdependentes, estdo correlacionadas. O composto cerdmico de uranio e suas
significativas propriedades nucleares, fisicas, térmicas e mecénicas sao introduzidas e
analisadas nesta revisdo, onde sdo detalhadas as suas caracteristicas e aplicacdes
como combustiveis nucleares. A producdo, preparacdo e fabricacdo dos combustiveis
ceramicos geralmente sdo realizadas por meio de etapas de moagem, prensagem e
sinterizacdo em atmosfera que pode ser inerte ou redutora. Os compostos de
combustiveis ceramicos de uranio utilizados em reatores nucleares podem consistir de
um sistema de uranio-oxigénio, um sistema de uranio-carbono e um sistema de
nitrogénio-uranio. Em geral, a estabilidade da irradiacao, incluindo os combustiveis
dimensionais, estruturais e volumétricos, é melhor que a dos combustiveis metalicos. O
desejo de utilizar o combustivel de modo a extrair e poténcia linear maxima permitida
resulta na maioria dos projetos de elementos de combustivel onde a temperatura central
esta proxima do ponto de fusao do UO..
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FUELS BASED ON URANIUM OXIDE
Abstract
Improved fuel performance, increased thermal efficiency of the nuclear power plant and
the main advantages of ceramic uranium fuel, while interdependent, are correlated. The
uranium ceramic compound and its significant nuclear, physical, thermal and mechanical
properties are introduced and analyzed in this review, which details its characteristics
and applications as nuclear fuels. The production, preparation and manufacture of the
ceramic fuels are generally accomplished by grinding, pressing and sintering steps in the
atmosphere which may be inert or reductive. Compounds of uranium ceramic fuels used
in nuclear reactors may consist of a uranium-oxygen system, a uranium-carbon system
and a nitrogen-uranium system. In general, the stability of irradiation, including
dimensional, structural and volumetric fuels, is better than that of metal fuels. The desire
to use the fuel in order to extract and maximum allowable linear power results in most
fuel element designs where the core temperature is close to the melting point of UO2.
Keywords: Uranium; Irradiation; Ceramic Fuels.
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1 INTRODUCAO

A melhoria no desempenho do combustivel e 0 aumento da eficiéncia térmica da
usina nuclear, como em qualquer sistema termodinamico, exigem que as
temperaturas de operacdo do elemento combustivel e da usina sejam tao elevadas
quanto possivel. Entretanto, para elevar as temperaturas operacionais, o
combustivel metdlico pode resultar em dois efeitos adversos: (a) fusdo do
combustivel central no elemento combustivel metdlico, devido a sua baixa
temperatura de fusao, e (b) aumento excessivo da irradiacdo e taxa de fluéncia
devido & instabilidade de irradiacdo a altas temperaturas [1].

As principais vantagens dos combustiveis de uranio cerédmico, em relagdo aos
combustiveis de uranio metélico, sdo (a) temperaturas operacionais, devido a pontos
de fusdo mais elevados; (b) boa estabilidade a irradiacdo (dimensional, estrutural e
volumétrica), devido a auséncia de transformacdes de fase nas temperaturas de
operacéo; e (c) alta resisténcia a corrosdo a oxidacdo e ao ataque de refrigeracao,
como resultado da relativa inércia quimica e compatibilidade com o revestimento (em
geral uma liga de zircénio) e liquido refrigerante (dgua, vapor de agua, etc.) no
reator. Portanto, no que diz respeito a melhoria do desempenho do combustivel e ao
aumento da deficiéncia térmica de usinas nucleares, os combustiveis ceramicos de
uranio sdo, em geral, superiores aos combustiveis de uranio metalico [1-2].

As propriedades nucleares basicas requeridas entre estes combustiveis ceramicos
competitivos sdo: (a) grande numero de atomos de uranio por unidade de volume de
combustivel, a fim de diminuir a necessidade de alto enriqguecimento (no
combustivel); e (b) baixo nimero de massa e pequena se¢do de choque de
absorcao de néutrons dos componentes nao fisseis do composto para economia de
néutrons. Estas propriedades nucleares sdo desejaveis quando se considera a
selecdo de um combustivel ceramico para o projeto do reator nuclear [2].

Em conexdo com o0s combustiveis ceramicos, as ceramicas sdo definidas como
materiais solidos inorganicos, ndo metalicos, que possuem altos pontos de fuséao.
Em cerémica, a ligacdo interatdmica € predominantemente i6nica ou covalente.
Portanto, as ceramicas, bem como o0s combustiveis ceramicos, podem ser
processados e operados em temperaturas muito altas, como materiais refratarios,
com o potencial de alto desempenho de combustivel.

2 COMPOSTOS DE URANIO CERAMICO

Os compostos de uranio ceramico do combustivel nuclear podem consistir de um
sistema de uranio-oxigénio e um sistema de nitrogénio-uranio. No sistema de uranio-
oxigénio, por exemplo, o 6xido mais baixo € UO, encontrado apenas em filmes finos
quando um metal de uranio € exposto rapidamente no ar. O diéxido de uranio UO2
pode existir em uma ampla gama de compostos variaveis, dependendo da
temperatura e do ambiente. O U3zO7 (2UO2 + UO3 em estado instavel de mistura)
forma-se por volta de 150°C e o UsOs por volta de 375°C. U3Os é instavel acima de
450°C e converte de volta para UO2 em altas temperaturas, acima de 1150°C [1-3].



UO2 + 2UO3 —» UsOg —————»3UO02 + O2
De forma similar,
2UO2 + 3UO2 —»Us0O13 — 5U02 + 1,502

O estado de estequiometria ou equilibrio termodindmico de um composto de UO:2
pode alterar sua composi¢cdo quimica enquanto o combustivel de Oxido esta em
servico. Se a relacdo atomo de oxigénio-uranio O/U=2, pode ser mantida sob
controle, o UO2 € chamado de combustivel estequiométrico. Se um uranio com
deficiéncia de oxigénio ou excesso de oxigénio existe, a relacdo O/U>2, por
exemplo, UO: + x, € chamado de combustivel hiperestequiométrico, onde x é uma
pequena fragdo. O combustivel hipoestequiométrico (UO2 + x ou PuC:z + x) pode ter
algum efeito potencial na condutividade térmica, estabilidade de irradiacdo e
liberacdo de gas de fissdo do combustivel UO2 [4].

Os desvios de estequiometria devido a auto-difusdo no préprio combustivel e a
difusdo interna entre o combustivel durante a operacdo do reator poderiam
complicar as composi¢des quimicas do UO2 ou do PuOs:. Esta situacdo complicada
na metalurgia fisica poderia ser igualmente aplicada ao potencial combustivel
estequiométrico, hiperestequiométrico ou hipoestequiométrico da UC ou PuC.

2.1 Propriedades Fisicas, Térmicas e Mecanicas

Por conta da massa especifica aparente do UO:2 ser funcdo de varias variaveis na
producdo, o valor de 95% de densidade teorica para as varetas de combustivel, a
temperatura ambiente, pode ser obtido pela compactacgéo vibratéria do pé de UO2. O
oxido de uranio possui coloracdo marrom escuro (sal marrom). Sua estrutura
cristalina é cubica de face centrada (tipo CaFz) com ions de uranios ocupando 0s
vértices e a face, e ions de oxigénio no centro como esta ilustrado na Figura 1 [1-5].
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Figura 1. Célula Unitaria da Estrutura Cristalina do UO2 [1].

A temperatura de fusdo do UO:2 é por volta de 2760°C, dependendo do processo da
fabricacdo de combustivel e da densidade aparente. Isso pode ser variado pela
estequiometria para o estado ndo estequiométrico (enquanto o combustivel esta



operando), no qual € afetada a densidade do combustivel, razdo entre O/U
(conhecido como autodifusdo do oxigénio), e o ponto de fusdo do UO: e suas boas
propriedades fisicas [1].
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Figura 2. Variacao da expanséo térmica total e do coeficiente de expanséo térmica linear do UO, a
partir da temperatura [1].

O coeficiente de expansado linear térmica, a, aumenta com a temperatura; por
exemplo, a = 10 (107%)C~! a 500°C aumentando para a = 14 (107¢)C~! a 2050°C.
Para a selecdo de dados relativamente aceitos, o calor especifico a uma pressao
constante, Cp, do UO: é tragado na Figura 3. O valor integrado de [ CpdT, representa
a entalpia (ou calor latente), que é igual ao armazenamento de calor dos elementos
combustiveis de UOz2 [1-6].
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Figura 3. Variacao do calor especifico do UO: a partir da temperatura [1].

SPECIFIC HEAT AT CONSTANT PRESSURE

Em um sentido amplo, para determinado tratamento térmico e processo de
fabricacdo, a condutividade térmica K € funcdo da temperatura T e da atual
densidade de p (ou porosidade) do combustivel UOz2, isto é:



k(T,p) = C;+[T (C, — C3p)] ™! (1)

Onde Ci, C2 e C3 séo constantes. O valor da condutividade térmica tende a crescer
com o aumento da densidade, mas diminui com o aumento da temperatura. O fato
da condutividade térmica diminuir com o aumento da temperatura é uma
desvantagem do combustivel de 6xido para o projeto do reator [7-9].

As propriedades mecéanicas do UO2 dependem também das variaveis de fabricagéo.
O UO: é fragil. Na temperatura ambiente, a resisténcia a tracéo, a forca de ruptura
(para o teste de flexdo) e o mddulo de elasticidade se da em torno de 75 kg/cm?,
2200 kg/cm? e 370-425 (10%) kg/cm? respectivamente. Na maior temperatura, podem
aparecer algumas caracteristicas de ductilidade no UO2. Na rachadura das varetas
de UOz2, de qualquer forma, é frequentemente observado este fendmeno [1-10].

Em geral, as propriedades fisicas, térmicas e mecanicas do UO2 dependem de
diversas variaveis. Para o tamanho de uma dada particula e a estrutura cristalina do
p6 de UOz2, essas propriedades dependem primariamente da densidade aparente, da
temperatura, do processo de fabricagdo e dos efeitos da irradiagéo, principalmente
de néutrons e gama, no combustivel.

3 EXPANSAO NA RADIACAO DO COMBUSTIVEL OXIDO

No geral, a estabilidade a radiacdo, incluindo dimensfes, estrutura e volume dos
combustiveis ceramicos sao melhores que o0s combustiveis metalicos. O
crescimento da radiacdo possui pouco efeito com o Oxido ou o combustivel
ceramico, assim sendo normalmente operado a altas temperaturas. No ciclo térmico,
normalmente causa rachadura nas varetas de combustiveis UO2, ao invés do
crescimento dimensional. De qualquer forma, os efeitos da radiacdo no 6xido ou
combustiveis ceramicos, sdo relevantes, principalmente considerando a radiacao
remanescente e a fluéncia da radiacdo de acordo com a interacdo da radiagcdo com
a matéria, isto é, fissdo do U235 por néutron térmico [8].

A expansdo da radiagdo induzida por gases inertes da divisdo de produtos no 6xido
ou combustiveis ceramicos é menor do que induzido pelos combustiveis metélicos
na mesma temperatura. A expansdao do combustivel e a pressao interna
desenvolvida pela liberacdo dos gases volateis e dos gases providos da fissdo nos
elementos combustiveis tendem a limitar o desempenho do combustivel, em
particular, da queima do combustivel [8-10].

Adicionalmente, o desejo de utilizar o 6xido de combustivel a permissibilidade linear
maxima da sua poténcia (para alta eficiéncia térmica) resulta na melhor forma dos
elementos de combustiveis, onde a temperatura do centro é proxima do ponto de
fusdo do UO2. Em outras palavras, sob uma dada condicdo externa de contencao, a
expansdo de radiacdo depende principalmente da queima de combustivel e da
temperatura das varetas de combustiveis do elemento UOs-.



4 CONCLUSAO

Através desta revisdo conclui-se que:
v" A melhoria no desempenho do combustivel, 0 aumento da eficiéncia térmica

da usina nuclear e as principais vantagens do combustivel de uranio ceramico
estdo correlacionadas.

v' Em geral, a estabilidade a irradiacao, incluindo os combustiveis dimensionais,
estruturais e volumétricos, € melhor que a dos combustiveis metalicos;

v" O desejo de utilizar o combustivel de 6xido na classificacdo de poténcia linear
maxima permitida resulta no uso, na maioria dos projetos de elementos de
combustivel, onde a temperatura central estd proxima do ponto de fusdo do
UOZ;

v A melhoria no desempenho do combustivel e 0 aumento da eficiéncia térmica
da usina nuclear exigem que as temperaturas de operacdo do elemento
combustivel e da usina sejam aumentadas o mais alto possivel. Entretanto,
para elevar as temperaturas operacionais, o combustivel metélico pode
resultar em efeitos adversos;

v Em geral, as propriedades fisicas, térmicas e mecanicas do UO2 dependem
de diversas variaveis. Dependem primariamente da densidade aparente, da
temperatura, do processo de fabricacdo e dos efeitos de irradiacdo no
combustivel.

v" No geral, a estabilidade de radiacao, incluindo dimensdes, estrutura e volume
dos combustiveis ceramicos sdo melhores que os combustiveis metalicos. O
crescimento da radiacdo possui pouco efeito com o 6xido ou o combustivel
ceramico, assim como é normalmente operado a altas temperaturas;

v' A expanséo da radiacao induzida por gases inertes da divisao de produtos no
oxido ou combustiveis ceramicos € menor do que induzido pelos
combustiveis metalicos na mesma temperatura;

v" O desejo de utilizar o 6xido de combustivel a permissibilidade linear maxima
da sua poténcia (para alta eficiéncia térmica) resulta na melhor forma dos
elementos de combustiveis onde a temperatura do centro € proxima do ponto
de fusdo do UO2 embora as caracteristicas do revestimento imponham
restricbes ao projeto.
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