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RESUMO

O combustivel de UO2 € um dos combustiveis nucleares mais utilizados em reatores
térmicos e apresenta muitas vantagens, como elevado ponto de fusao,
compatibilidade quimica com revestimento, dentre outras. Entretanto, a sua
condutividade térmica € relativamente baixa, podendo causar, durante a operacao
do reator, um elevado gradiente radial de temperatura, degradando prematuramente
as pastilhas de UO2. Uma alternativa para aumentar a condutividade térmica do UO>
€ a presenca de aditivos como o oxido de berilio (BeO). Pastilhas de UO, e UO»-
BeO foram obtidas a partir da mistura homogénea de p6s de UO2 e de BeO, com
adicoes de 2% e 3% em peso de BeO. As pastilhas foram sinterizadas a 1750 °C por
3 h sob atmosfera de H> apds prensagem uniaxial de 400 MPa. A densidade das
pastilhas foi determinada pelo método de penetracdo e imersdo com xilol e a
difusividade térmica, o calor especifico e a condutividade térmica foram
determinados a temperatura ambiente e a 100 °C de acordo com a ASTM-E-1461.
As medidas de difusividade térmica foram realizadas empregando-se o método
Flash Laser. A condutividade térmica obtida a 25 °C aumentou com a adi¢do de 2%
e 3% de BeO, respectivamente, 19% e 28%. Ja para as medicdes realizadas a
100 °C, a condutividade térmica aumentou, para estes mesmos teores de BeO, 20%
e 31%. Esses percentuais de aumento sdo em relacéo aos obtidos nas pastilhas de
UO..

Palavras-chave: Oxido de Berilio com didxido de uranio, Combustivel Nuclear,
Difusividade Térmica, Condutividade Térmica.

INTRODUCAO

O combustivel nuclear de dioxido de uranio (UO2) € o combustivel mais
utilizado em reatores a agua leve (LWR - Light Water Reactor) por ter um elevado
ponto de fusdo, ser estavel fisica e quimicamente e pela sua capacidade de
retencdo de produtos de fissdo. Contudo, sua principal limitagdo esta relacionada
com a sua baixa condutividade térmica, o que afeta diretamente a temperatura da

pastilha de combustivel, a liberacdo de gases provenientes da fissdo nuclear e o
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comportamento mecéanico das varetas de combustivel durante a operacéo do reator.
Uma alternativa para evitar esse problema, garantindo economia devido a maior
durabilidade do combustivel, é aumentar a condutividade das pastilhas
combustiveis, por meio da adicdo de um material de maior condutividade compativel
com o UOz2, como o 6xido de berilio (BeO) -3, Este combustivel, constituido de uma
mistura de UO2-BeO, tem como grande vantagem uma condutividade térmica mais
elevada em relacdo ao combustivel convencional, levando a um aumento da vida util
do combustivel ©¢9),

Continuando os estudos prévios realizados no Laboratério de Medicdo de
Propriedades Termofisicas (LMPT) do Centro de Desenvolvimento da Tecnologia
Nuclear (CDTN) (9, este trabalho apresenta os resultados obtidos com pastilhas de
oxidos mistos de uranio e berilio com 2% e 3% em peso de BeO, assim como o
processo de fabricacdo destas pastilhas. As densidades das pastilhas sinterizadas
foram obtidas pelo método geométrico e de penetracdo e imersdo por xilol (1112, A
microestrutura das pastilhas foi analisada por microscopia Optica, microscopia
eletrbnica de varredura (MEV) e espectroscopia por dispersdo de energia (EDS). A
difusividade térmica, o calor especifico e a condutividade térmica foram
determinados conforme ASTM-E-1461 13, As medidas de difusividade térmica foram

realizadas empregando-se o método do Flash Laser (4,
METODOLOGIA

Fabricacdo das pastilhas

P6s de oxido de berilio com didxido de urénio foram misturados durante 3 h
utilizando-se um aparelho mecanico rotativo. Os teores de BeO das misturas foram
de 2% e 3% em peso. Cada mistura de pds foi prensada em uma prensa hidraulica
com uma pressdo de compactacdo de 400 MPa. As pastilhas obtidas foram
sinterizadas a 1750 °C durante 3 h em um forno horizontal sob atmosfera de Ho.
Pastilhas de UO2 também foram obtidas para comparacdo dos resultados obtidos
com os das pastilhas contendo as misturas de UO2-BeO. Foram produzidas 9
pastilhas no total, sendo 3 para cada teor de oxido de berilio (0%, 2% e 3%) e uma
das pastilhas de cada tipo foi utilizada apenas para a determinagéo da densidade e

analise microestrutural.
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Densidade das pastilhas

A densidade geométrica p (g-cm) de cada amostra foi determinada a partir de
medicdes do diametro D (cm), espessura L (cm) e da massa m (g) utilizando um

micrdmetro e uma balanca analitica calibrada, através da Eq. (A):

_m
z-D?.L°
4

p= (A)

A densidade das pastilhas sinterizadas também foi determinada pelo método
de penetracdo e imersao com base no principio de Arquimedes, utilizando xilol como
liquido de imersdo (112, Este método tem maior precisdo e exatiddo do que o

método geométrico.

Anélise microestrutural

Andlise microestrutural das amostras foi realizada por microscopia Optica
(Leica, DM4500P) e microscopia eletrénica de varredura (Carl Zeiss, Sigma VP).
Amostras das pastilhas foram preparadas pelas técnicas usuais de metalografia.
Para o lixamento utilizou-se lixas de carbeto de silicio (SiC) com granulometrias
sequenciais de 300 a 600 mesh e para o polimento foram utilizadas pastas de
diamante de 3 ume 1 ym.

Para a microscopia eletrénica de varredura, as amostras polidas foram
recobertas com uma fina camada de ouro. Espectroscopia de energia dispersiva -
EDS (Bruker, XFlash 4.0) foi realizada por elétrons secundéarios para obter as
imagens microestruturais e por elétrons retroespalhados para identificar a

composicdo quimica dos elementos presentes na matriz ou precipitados.

Determinacdo da difusividade térmica

A difusividade térmica das pastilhas foi medida através do método Flash
Laser 13, a temperatura ambiente e a 100 °C, de acordo com a norma ASTM-E-
1461 (4, Este método se baseia na aplicacdo uniforme de um flash intenso de
energia radiante sobre uma face da amostra em que o pulso de calor difunde
unidirecionalmente para a sua face oposta. A fonte de energia radiante utilizada foi

um laser de CO2 de comprimento de onda de 10,6 um (Bioluz, BL 80i) e o tempo de
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pulso foi de 15 ms. O aumento da temperatura da face oposta da amostra é limitado
a um valor maximo de 3 °C e foi medido por um termémetro infravermelho calibrado
(Raytek, RAYMMLTSSF1L). Para a aquisicdo e processamento do sinal elétrico foi
utilizada uma placa multifuncional da National Instruments de 16 bits (USB-6251) e
um software desenvolvido pela equipe do LMPT/CDTN na plataforma Labview.
Todas as pastilhas foram revestidas com uma camada fina de carbono, a fim de
garantir uma absorcao uniforme do feixe de laser. A Fig. 1 apresenta a bancada
experimental do LMPT/CDTN.

Forno e porta-amostra Termometro

Laser de CO,

infravermelhi

Figura 1 — Montagem utilizada no LMPT para a determinacao da difusividade
térmica por meio do método Flash Laser.

A difusividade térmica a (m?-s?) foi calculada a partir da espessura da amostra
L (m) e do tempo ti2 (S) requerido para a temperatura da face oposta atingir o seu

valor maximo, através da Eq. (B):

1,381
a=="" (B)

m-t,

Determinacao do calor especifico

O calor especifico (Cp) das pastilhas foi obtido a partir do conhecimento da
qguantidade de calor previamente determinada utilizando uma amostra de referéncia
(Piroceramico 9606) de calor especifico conhecido (800 J-kg?-K1), submetida aos
mesmos parametros utilizados para o aquecimento das pastilhas de combustivel
nuclear, conforme ASTM-E-1461 4. O Cp foi determinado por meio da Eg. (C), onde
Q corresponde a quantidade de calor absorvida por unidade de area da face da
amostra (J-m3), p a densidade da amostra (kg-m=), L a espessura da amostra (m),

Tm a temperatura maxima atingida na face oposta da amostra (K) e Ti corresponde a
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temperatura inicial da amostra (K). O calor especifico, em J-kg*-K1, foi determinado
a partir de cinco medi¢Oes de cada pastilha.

C — Q
P p-L-(T, _Ti).

©)

Determinacao da condutividade térmica

A condutividade térmica k (W-m1-K?) foi determinada matematicamente pelo
produto do valor da difusividade térmica a (m?-s?), calor especifico Cp (J-kg1-K?) e

densidade p (kg-m3), pela Eq. (D):

k=a-p-C,. (D)

RESULTADOS E DISCUSSAO

Fabricacdo e densidade das pastilhas

Na Tab. 1 s&o apresentados dados das pastilhas sinterizadas. Os valores das
densidades das pastilhas sinterizadas obtidas pelo método de penetracéo e imerséo
por xilol foram para UO2, U02-2%BeO e U02-3%BeO, respectivamente, 93,7%,
95,4% e 95,3% das suas densidades tedricas (DT). Na tabela sdo também
mostradas as densidades tedricas dessas pastilhas.

A diferenca maxima entre as densidades das pastilhas sinterizadas obtidas
geometricamente e pelo método de penetracdo e imersédo por xilol foi de 2,25%,

indicando boa reprodutibilidade entre ambos os métodos utilizados.
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Tabela 1 — Resultados da caracterizacao fisica das pastilhas sinterizadas.

Composicao Densidade

) Altura Diametro  Massa . Densidade @
das pastilhas N° geomeétrica )
DT (cm) (cm) (9) (g-cm™) (g-cm)

BE 062 0,8350 0,9372 5,8010 10,07 10,27
(10,9%3;_3) BE 063 0,2481 0,9386 1,7466 10,18 -
BE 064 0,2323 0,9400 1,6472 10,22 -

UO»-2%Be0 BE 065 0,8679 0,9354 5,7966 9,72 9,93
(10,41 g-cm) BE 066 0,2629 0,9375 1,7540 9,67 -
BE 067 0,2594  0,9356 1,7360 9,73 -

UO»-3%Be0 BE 068 0,8830 0,9363 5,7587 9,47 9,76
(10,24 g-cm9) BE 069 0,2684 0,9321 1,7645 9,63 -
BE 070 0,2619 0,9336 1,7216 9,60 -

@ Densidade determinada pelo método de penetracéo e imersao por xilol.

Anélise microestrutural

Nas Fig. 2 e 3 s&o apresentadas micrografias de microscopia eletrbnica de

varredura e microscopia optica das pastilhas de UO2 e UO2-BeO.

‘a) UO> (BE 062) b) UO2-2%BeO (BE 065)

c) UO2-3%BeO (BE 068)

Figura 2 — Micrografias de microscopia eletrénica de varredura das pastilhas de UO:2
e UO2-BeO.
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c) UO2-3%BeO (BE 068)

Figura 3 — Micrografias de microscopia Optica das pastilhas de UO2 e UO2-BeO.

As micrografias indicam a presenca de precipitados e de poros nas pastilhas.
Andlise de EDS por mapeamento de elementos mostrou que as fases de UO:z e BeO
estdo presentes sem a formacdo de uma solucao solida, com o BeO disperso na

matriz de UOa.

Propriedades termofisicas

Os resultados de difusividade térmica das pastilhas sdo apresentados na
Tab. 2. Observou-se um aumento médio na difusividade térmica das pastilhas
contendo 2% e 3% de BeO em relacdo a pastilha de UOz2, respectivamente, de 14%
e 21% a temperatura de 25 °C e de 15% e 22% a temperatura de 100 °C.

Na Fig. 4 é apresentado o valor da difusividade térmica em funcdo da
temperatura, onde h&4 uma diminuicdo da difusividade térmica com o aumento da
temperatura. A diferenga maxima no valor da difusividade térmica entre as pastilhas
de mesma composicado foi de 2,5% (pastiiha de UO2-3%BeO a temperatura de
100 °C).
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Tabela 2 — Difusividade térmica das pastilhas de combustivel nuclear a 25 °C e

100 °C.
Temperatura (°C)
25 100
Composicéo .  Difusividade térmica
das pastilhas (10°m?.sh)
UO> BE 063 3,09 2,62
BE 064 3,02 2,64
BE 066 3,48 2,98
UO2-2%BeO
BE 067 3,47 3,04
BE 069 3,67 3,24
UO2-3%BeO
BE 070 3,69 3,16

| mUO, & UO,+2%BeO e LD, +3%BeO |

w w w
w [&] ~l
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I o«

Difusividade térmica (10 m2-s)
w
]
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2,5 r r r r r
0 20 40 60 80 100 120
Temperatura (°C)

Figura 4 — Difusividade térmica das pastilhas de UO2 e UO2-BeO a 25 °C e 100 °C.

Na Tab. 3 sédo apresentados os valores obtidos para a condutividade térmica e
o calor especifico das pastilhas nas temperaturas de 25 °C e 100 °C. Na Fig. 5 é
apresentado o valor da condutividade térmica em funcédo da temperatura. Verificou-
se um aumento no valor da condutividade térmica e do calor especifico com o
aumento do teor de BeO em comparacdo com as pastihas de UO2. Para as
pastilhas contendo 2% e 3% em peso de BeO, o aumento da condutividade térmica
€ de, respectivamente, 19% e 28% a temperatura de 25 °C e de 20% e 31% a
temperatura de 100 °C. Este resultado evidencia que o 6xido de berilio € um aditivo
potencial a ser utilizado com o combustivel nuclear convencional de UOz2, visando o

aumento da condutividade térmica. A diferenca maxima do valor da condutividade
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térmica entre as pastilhas de mesma composicao foi de 1,8% (pastilha de UO:2 a
temperatura de 25 °C). Os valores obtidos do calor especifico apresentaram uma
tendéncia de aumento com o aumento do teor de BeO. As propriedades termofisicas
das pastilhas sdo compativeis com aquelas determinadas teoricamente da

literatura (1.6.9),

Tabela 3 — Condutividade térmica e calor especifico do UO2 e UO2-BeO a 25 °C e

100 °C.
Temperatura
(°C)
25 100
c . Condutividade Calor Condutividade Calor
omposicao R o o C e
das pastilhas N térmica especifico térmica especifico
(W-mtK?Y  (JkgtK1l) (WmtK?1)  (J-kgtK?
UO» BE 063 7,13 224,70 6,87 255,27
BE 064 7,26 234,20 6,85 252,61
BE 066 8,50 245 97 8,22 277,89
UO2-2%BeO
BE 067 8,60 249,65 8,21 271,94
BE 069 9,17 255,87 9,06 286,65
U0O2-3%BeO
BE 070 9,29 257,93 8,90 288,57

©
w

| mUO, UO,*+2%BeO o UO,+3%BeO |

Rl
o2} w ©
" "
B B
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w

Condutividade térmica (W-m~1-K")
~J

o
[&)]

20 40 60 80 100 120
Temperatura (°C)

o

Figura 5 — Condutividade térmica das pastilhas de UO2 e UO2-BeO a 25 °C e
100 °C.
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CONCLUSOES

Pastilhas de UO2 e UO2-BeO foram obtidas com teores de 2% e 3% em peso
de oxido de berilio e com pressédo de compactacdo de 400 MPa.

Foram observados precipitados de BeO dispersos na matriz de UO2 através da
analise microestrutural das amostras, indicando que as fases de UO:2 e BeO estdo
presentes sem a formacéo de uma solucéo solida.

Um aumento da difusividade térmica e da condutividade térmica foi verificado a
medida que se adicionou BeO ao UO:2. Para as pastilhas contendo 2% e 3% de BeO,
0 aumento da difusividade térmica foi de 14% a 22%. A condutividade térmica
apresentou um aumento de 19% a 31%.

Os resultados obtidos neste trabalho evidenciam que o 6xido de berilio € um
aditivo potencial a ser utilizado na fabricacdo do combustivel nuclear convencional

de UO2 com objetivo de elevar a condutividade térmica das pastilhas.
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INCREASE OF THERMAL CONDUCTIVITY OF URANIUM DIOXIDE NUCLEAR
FUEL PELLETS WITH BERYLLIUM OXIDE ADDITION

ABSTRACT

The UO: fuel is one of the most used nuclear fuel in thermal reactors and has many
advantages such as high melting point, chemical compatibility with cladding, etc.
However, its thermal conductivity is relatively low, which leads to a premature
degradation of the fuel pellets due to a high radial temperature gradient during
reactor operation. An alternative to avoid this problem is to increase the thermal
conductivity of the fuel pellets, by adding beryllium oxide (BeO). Pellets of UO> and
UO2-BeO were obtained from a homogenized mixture of powders of UO, and BeO,
containing 2% and 3% by weight of BeO and sintering at 1750 °C for 3 h under H>
atmosphere after uniaxial pressing at 400 MPa. The pellet densities were obtained by
xylol penetration-immersion method and the thermal diffusivity, specific heat and
thermal conductivity were determined according to ASTM E-1461 at room
temperature (25 °C) and 100 °C. The thermal diffusivity measurements were carried
out employing the laser flash method. The thermal conductivity obtained at 25 °C
showed an increase with the addition of 2% and 3% of BeO corresponding to 19%
and 28%, respectively. As for the measurements carried out at 100 °C, there was an
increase in the thermal conductivity for the same BeO contents of 20% and 31%.
These values as a percentage of increased conductivity were obtained in relation to
the UO: pellets.

Key-words: Beryllium oxide with uranium dioxide, Nuclear Fuel, Thermal diffusivity,
Thermal Conductivity.
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