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RESUMO

O objetivo deste trabalho ¢ avaliar a viabilidade de substitui¢ao do revestimento atual, Zircaloy-
4, por materiais considerados, Accident Tolerant Fuels (ATFs), em particular as ligas a base de
FeCrAl. A principio foram caracterizados compositos de carbeto de silicio e ligas metalicas a
base de ferro, cromo e aluminio. Posteriormente foram comparadas quatro diferentes ligas a
base de ferro com diferentes teores de cromo e aluminio além de acréscimos de outros
elementos em menores teores. A comparagdo foi feita considerando a densidade, expansao
térmica, condutividade térmica e calor especifico. Essas mesmas caracteristicas foram
utilizadas para estabelecer um comparativo entre as ligas de FeCrAl e o Zircaloy-4. Também
foi feita uma andlise comparativa entre os mesmos considerando o comportamento térmico dos
materiais. Para tanto foram utilizados dados obtidos por meio de simulagdes utilizando o coédigo
RELAPS5-3D no qual foi utilizada a nodalizagdo baseada nos dados do FSAR de ANGRA Il e
as propriedades térmicas obtidas neste trabalho. As simula¢des foram feitas no estado
estaciondrio e no estado transitério Loss of Flow Accident - LOFA. As propriedades fisico-
quimicas foram utilizadas para interpretar o comportamento térmico. As ligas a base de FeCrAl
apresentaram comportamento fisico-quimico e térmico semelhantes e em certas propriedades
apresentaram vantagens em relacdo ao Zircaloy-4. Foi possivel concluir que mesmo em baixos
teores, a adicdo de outros elementos causa mudangas nas propriedades térmicas do material.
Por meio do estudo executado foi possivel avaliar a viabilidade de acordo com as caracteristicas
das quatro ligas a base de FeCrAl estudadas para a substituicao do Zircaloy-4; as ligas propostas
foram consideradas promissoras enquanto substitutas do revestimento atual.

Palavras chave: LWR; ATF; Ligas a base de ferro, cromo e aluminio; Avaliagdes fisico-
quimicas; Relap5-3D.



ABSTRACT

In order to increase safety for energy production in nuclear power reactors of the LWR type,
new claddings, more efficient than the current one in terms of resistance to oxidation and
chemical stability, are studied. In order to gather materials with these characteristics, the class
of Accident Tolerant Fuel - ATF was created. The proposals are to replace the cladding or fuel
pellet. The objective of this work is to evaluate the feasibility of replacing the current cladding,
Zircaloy-4, with materials considered ATFs. Initially, composites of silicon carbide and
metallic alloys based on iron, chromium and aluminum were characterized. Subsequently, 4
different iron-based alloys with different levels of chromium and aluminum were compared, as
well as additions of other elements in lower levels. The comparison was made considering
density, thermal expansion, thermal conductivity and specific heat. These same characteristics
were used to establish a comparison between FeCrAl and Zircaloy-4 alloys. A comparative
analysis was also carried out between FeCrAl and Zircaloy-4 alloys considering the thermal
behavior of the materials. For this purpose, data obtained through simulations using the
RELAP5-3D code were used, in which nodalization based on ANGRA II FSAR. The
simulations were carried in steady state and in transient state of the Loss of Flow Accident -
LOFA to evaluate the thermal behavior of the cladding and the fuel pellet. The physical-
chemical properties were used to interpret the thermal behavior. The FeCrAl alloys presented
similar results. Furthermore, it was possible to conclude that even at low levels the addition of
other elements causes changes in the thermal properties of the material, in the case of FeCrAl
alloys, compositions that also contained molybdenum, silicon and yttrium were studied.
Through the study was possible to evaluate the viability for replace Zircaloy-4 by any of the 4
alloys proposed in the work because there are notable similarities in the behavior of the
materials, the alloys presented promising results to replace the traditional material.

Keyword: LWR; Accident Tolerant Fuel - ATF; FeCrAl based alloys; Physical-chemical
evaluations; Relap5-3D.
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1. INTRODUCAO

O setor nuclear tem um historico de adaptagao no desenvolvimento e aprimoramento
de parametros de seguranca considerando os acidentes ocorridos. Exemplo disso foi o
desenvolvimento do cddigo Reactor Excursion and Leak Analysis Program (RELAPS), que
sera tratado com mais detalhes no capitulo 4, pelo Laboratério Nuclear de Idaho,
desenvolvido na metade da década de 70 e teve seu aprimoramento alavancado pelo
patrocinio do Departamento de Energia dos EUA (Department of Energy - DOE) - no inicio
dos anos 80, para ser empregado na avaliacdo de seguranca de reatores. Apos o acidente na
Central Nuclear de Chernobyl em 1986, o DOE reavaliou toda a seguranga dos reatores de

teste e producdo presentes nos EUA. (MESINA, 2016)

Levando em conta o historico citado, o surgimento de propostas de mudangas e
pesquisas nao foi surpreendente apos o acidente ocorrido na central nuclear de Fukushima
em marco de 2011. A central nuclear de Fukushima Daiichi foi atingida por um terremoto e
posterior tsunami em 11 de mar¢o de 2011. De acordo com o relatorio do diretor geral da
Agéncia Internacional de Energia Atdmica (International Atomic Energy Agency - IAEA),
publicado em 2015, feito com base principalmente em documentos e relatérios do governo
japonés, o acidente ocorreu resumidamente da seguinte forma: das 6 usinas presentes na
central nuclear, as unidades 1, 2 e 3 sofreram aumento de pressdo causado pela falta de
refrigeragdo externa, nas unidades 2 e 3 foi necessario acionamento das valvulas de alivio de
pressdo. Na unidade 4, a piscina de descarga de combustivel sofreu um aumento de
temperatura causado pela perda de refrigeracdo necessaria para manter o calor de decaimento
sob controle. A unidade 5 também sofreu com o aumento de pressdo, contudo ndo foi
necessario ativar as bombas de alivio da mesma. Ja a unidade 6 estava com pressao proxima
da atmosférica e da temperatura ambiente e havia baixo calor de decaimento sendo gerado.
Apesar dos esfor¢os dos operadores da usina nuclear de Fukushima Daiichi para manter o
controle, os nucleos dos reatores das unidades 1 a 3 superaqueceram, o combustivel nuclear
derreteu e os trés vasos de contengdo foram violados. Gés hidrogénio foi produzido nos vasos
de pressdo do reator, pela reacdo da 4gua com o revestimento, explosdes foram causadas no
interior dos edificios e nas unidades 1, 3 e 4, estruturas e equipamentos foram danificados e
funciondrios foram feridos. A producao de hidrogénio citada ocorreu pela oxidagao, causada

pela 4gua, do zirconio contido no revestimento do combustivel.
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A reagdo ocorreu de acordo com a seguinte Eq. 1:
Zrs) + 2 HoOw) = ZrOxzs) + 2 Hag (1)

Baseado nestes dados, calculou-se neste trabalho a variagdo de entalpia da reacao de
acordo com os valores padrdes de entalpia da formagao de substancias, e encontrou-se ser de
aproximadamente -596 kJ. Essa variacdo mostra que a reacdo ¢ exotérmica, com liberagao
de calor para o ambiente. Além disso, a produgdo de gas hidrogénio - H>, um gas inflamavel,

pode ter sido responsavel pela explosdo ocorrida.

Diante deste cenario, mais uma vez tornou-se necessaria a reinven¢ao do setor
nuclear, com objetivo de garantir a seguranca e a confiabilidade dos materiais usados em
sistemas nucleares como um reator nuclear de poténcia. Apesar das dificuldades, o setor esta
em expansao, principalmente considerando a necessidade de busca por opgdes de geracao de
energia que tenham menor emissdo de gas carbonico - CO2, de forma que ¢ de suma
importancia a execugdo de pesquisas que apoiem a evolucao da implantagao da producao de

energia nuclear de forma segura e eficiente.

De acordo com a Associagdo Nuclear Mundial (World Nuclear Association - WNA)
(2019) por meio de analises do atual cenario ¢ esperado crescimento na capacidade global de
producdo de energia nuclear aumentando até 2040 a uma taxa mais rapida do que em qualquer
época desde 1990. Este aumento se deve principalmente a extensos programas de constru¢ao
de reatores na China, India e outros paises da Asia. Embora o crescimento projetado no
cenario de referéncia seja moderado, com a capacidade crescendo para 569 GWe - Gigawatt
elétrico - até 2040, em um cendrio otimista, o nivel atual de capacidade nuclear podera quase
duplicar, para 776 GWe. Para o cenario pessimista, a capacidade nuclear mantém

essencialmente seu nivel atual durante o periodo previsto em 402 GWe.

Levando em conta a expectativa de expansdo da matriz nuclear mundial, pesquisas
sobre todos os materiais que compdem os reatores sao de suma importancia para o aumento
da eficiéncia, seguranga, economia e respeito ao meio ambiente. Dentre os campos de
pesquisa relacionados a estes materiais estdo os ditos materiais/combustiveis tolerantes a
acidentes (Accident Tolerant Fuels - ATFs) que terdo suas caracteristicas descritas de forma

mais detalhada no capitulo 2 (BILLONE et al., 2016).
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Tendo em vista o desenvolvimento e implantagdo de reatores da Geracao IV, podem
ocorrer mudancas fundamentais no cenario dos combustiveis ¢ materiais estruturais
utilizados no setor nuclear. Estes reatores oferecem a perspectiva de uso mais eficiente de
uma variedade de fontes secundarias de suprimento. Em particular, o fechamento do ciclo de
combustivel nuclear, com o reprocessamento e posterior reciclagem do combustivel
queimado, ja ¢ uma realidade nos atuais reatores Light Water Reactor (LWR) (Pressurized
Water Reactor (PWR) e Boiling Water Reactor (BWR) em funcionamento no mundo e sera
expandido com a inser¢ao na matriz nuclear mundial dos reatores de Geragao IV (WNA,

2019).

Contando com a possibilidade de implantacao de reatores de Geragdo IV por volta de
2040, sao necessarios estudos sobre as diferenciacdes dos projetos destes em relagdo aos
tradicionais. Tais diferengas incluem mudangas estruturais, de combustivel, moderador,
refrigerante e de outros materiais (WNA, 2019). Dentre as propostas que contemplam esse
tipo de projeto estdo as que ndo utilizam ligas metélicas a base de zirconio como revestimento

e sim outros materiais (BILLONE et al., 2016).

O setor responsavel pelo ciclo do combustivel nuclear, desde a mineragdo e o
beneficiamento, passando pela conversdao, enriquecimento, reconversao, reprocessamento
quando realizado, fabricacdo de pastilhas cerdmicas e fabricagdo do combustivel nuclear,
sendo esta ultima etapa a que inclui a implantacdo das pastilhas dentro da vareta de
revestimento (INB, acessado em FEV/2020), ¢ tradicionalmente caracterizado por um alto
nivel de competicdo entre diferentes fornecedores, o que espera-se que se intensifique cada
vez mais com o aumento da demanda de combustivel nuclear na Asia ¢ a diminui¢do no

Ocidente (WNA 2019).

Uma maior demanda, além da quantidade, aumenta a possibilidade de implantacao
de outros tipos de combustiveis nucleares diferentes do tradicional, didoxido de uranio
revestido de liga de zirconio. Sendo assim, mais do que nunca o mercado estd aberto a
propostas de diferenciacdo dos materiais tradicionais. Entretanto, deve-se ressaltar que
qualquer mudanga na area nuclear ¢ acompanhada de sérios e restritos estudos para garantir

a seguranca das instalagdes, dos trabalhadores nela inseridos e de toda a comunidade local.

De acordo com a necessidade estabelecida anteriormente, vém sendo desenvolvidos
no Departamento de Engenharia Nuclear da UFMG diversos trabalhos relacionados a

tematica dos materiais resistentes a acidentes. Tais trabalhos geraram as seguintes
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publicacdes: (Faria et al., 2015; Faria et al., 2015b; Faria et al., 2016, Faria et al., 2017, Faria
et al.,2019; Faria et al., 2019b; Macieira et al., 2019, Magalhaes et al., 2019). Em outros
trabalhos, a central nuclear de Angra II, um reator do tipo PWR, foi modelado usando o
codigo RELAPS-3D. Entao, com objetivo de contribuir com a pesquisa desenvolvida pelo
grupo, este trabalho avalia algumas propostas de ATF, e em particular estuda 4 ligas de
FeCrAl, comparando suas caracteristicas fisico-quimicas e térmicas com o atual material
usado como revestimento, o Zircaloy-4. A avaliacdo térmica foi realizada utilizando o
modelo de Angra II desenvolvido no RELAPS5-3D, usando as propriedades fisico-quimicas

obtidas nesta dissertagao.
1.1.  Objetivos

Inicialmente se avaliardo duas propostas de ATFs, compositos de carbeto de silicio
(SiC/SiC ou composito SiC) e diferentes ligas a base de FeCrAl. Serdo apresentadas as
caracteristicas gerais e fisico-quimicas dos mesmos, que serdo posteriormente comparadas
com as propriedades do Zircaloy-4. As principais propriedades tratadas serdo: densidade,
expansao térmica, calor especifico, oxidacao, corrosdo e condutividade térmica. Os materiais
para estudo foram selecionados porque tém sido estudadas tanto pelos trabalhos do DEN

citados anteriormente, quanto pela comunidade académica como um todo.

Posterior a avaliagdo fisico-quimica, e utilizando os valores obtidos neste trabalho,
foi feita uma analise térmica do comportamento de 4 ligas a base de FeCrAl. Foi priorizado
o estudo das ligas diante do material ceramico considerando a possibilidade de comparagao
entre o comportamento das mesmas e posterior comparagdo com o comportamento do
Zircaloy-4. A analise térmica foi feita considerando tanto o estado estacionario quanto

transitorio do tipo Loss of Flow Accident (LOFA).

Vale ressaltar que, em geral, os estudos ja realizados sobre ligas a base de FeCrAl
priorizam o comportamento neutronico e dao foco a apenas uma das ligas. Neste trabalho, o
objetivo ¢ contribuir para a determinacdo das propriedades fisico-quimicas nas condigdes de
trabalho de um reator do tipo LWR, e usar estas propriedades para avaliar o comportamento
térmico dessas ligas comparadas ao Zircaloy-4, em condi¢des de funcionamento em estado
estacionario e transitorio. O estudo térmico foi realizado para um reator PWR, em particular,

o modelo da central nuclear de Angra II, usando o codigo termo-hidraulico RELAP5-3D.
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1.2.

Organizacao da dissertacao

e (apitulo 1: trata-se de uma introdu¢do do assunto de

interesse, além da justificativa, objetivo e método de
organizagdo do trabalho subsequente.

Capitulo 2: trata-se da descricdo sucinta das diferentes
classificagdes dos reatores nucleares; dos principais
componentes do reator LWR, o reator de interesse no
estudo; da importancia e da necessidade da presenca do
revestimento; de um apanhado das principais
propriedades das ligas a base de zirconio e do processo
de oxida¢do do Zircaloy-4; dos tipos de materiais
tolerantes a acidentes e das caracteristicas que fazem com
que os mesmos sejam classificados dessa forma e das
duas propostas de ATFs abordadas no trabalho; do
composito de carbeto de silicio e suas principais
caracteristicas gerais e fisico-quimicas; e das ligas a base
de FeCrAl além de suas principais propriedades gerais ¢
fisico-quimicas.

Capitulo 3: Obtém as diversas propriedades gerais ¢
fisico-quimicas para as 4 ligas de FeCrAl nas condicdes
de trabalho de um reator LWR e as compara com o
Zircaloy-4.

Capitulo 4: Usando as propriedades obtidas no capitulo
3, faz-se uma analise do comportamento térmico das
ligas a base de FeCrAl propostas como revestimento
substituinte além das mesmas caracteristicas em relagao
ao material padrdo, em condic¢des de estado estacionario
e em estado transitorio. Para o transitorio escolheu-se o
LOFA e os resultados foram comparados com os obtidos
usando Zircaloy-4 como revestimento. Estes estudos
foram realizados usando a modelagem de Angra Il com
RELAPS5-3D.

Capitulo 5: apresentam-se as conclusdes de acordo com
o objetivo do trabalho além de toda a discussdo feita ao
longo do mesmo e de perspectivas de trabalhos futuros.
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2.  COMBUSTIVEIS TOLERANTES A ACIDENTES PARA LIGHT
WATER REACTOR - LWR

O acidente ocorrido em Fukushima, em margo de 2011, deixou o uso de ligas a base
de zirconio em questionamento. A oxidagdo do zirconio tornou preocupante o uso de ligas a
base deste metal em ambiente nuclear, gerando, portanto, uma area de pesquisa com foco na
substitui¢do de tal material. Vém sendo estabelecidos parametros para descri¢ao dos
diferentes tipos de acidentes nucleares e consequente resposta de cada material diante deste
tipo de eventos. Para tanto foi criada a seguinte denominacdo Materiais/Combustiveis
Resistentes a Acidentes. Nesta classe, considerando a proposi¢ao de revestimentos, sao
tratados principalmente materiais livres de zirconio, sejam eles ligas metalicas ou materiais
ceramicos. Tais materiais sdo classificados como ATFs caso possuam as seguintes
caracteristicas: maior resisténcia a oxidacao, principalmente em ambientes que contenham
dgua; maior estabilidade quimica, que inclui baixa absorc¢ao de hidrogénio para formagao de
hidretos; maior resisténcia mecanica, além da manutenc¢ao das mesmas em caso de aumento

de temperatura (YAMAMOTO et al., 2016).

Foi estabelecido pela Comissdo Reguladora Nuclear dos EUA (United States Nuclear
Regulatory Commission — USNRC) critérios para manutengdo da seguranga mesmo em
situagdo de acidentes com perda de liquido refrigerante (Loss Of Coolant Accident — LOCA)
previstos no projeto. Nestes casos o sistema de refrigeracdo de emergéncia do nticleo deve
limitar a temperatura maxima do revestimento a 1204°C (BILLIONE et al., 2016). Sendo
assim as andlises serdo feitas considerando que este critério sera atendido. Ao longo do
capitulo 2 serdo tratadas as principais caracteristicas de reatores LWR, as caracteristicas
principais do Zircaloy-4, dos compdsitos SiC e das ligas de FeCrAl. Estes ultimos materiais

sdo considerados como ATF.

2.1.  Light Water Reactor - LWR

Os reatores nucleares podem ser classificados de acordo com as seguintes
especificagdes: energia dos néutrons utilizados para fissdo; proposito da instalagdo; e o tipo
de combustivel, moderador, quando houver, e refrigerante. O tipo de reator tratado nesta

dissertagdo pode ser classificado como reator cujos néutrons térmicos sdo 0s principais
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responsaveis pelas fissdes, sendo assim um reator térmico; com objetivo de produzir energia
elétrica em larga escala, portanto um reator de poténcia; que utiliza como refrigerante dgua
leve, classificado portanto como reator a agua leve. Dentro deste conceito estdo os reatores
de agua pressurizada (PWR - Pressurized Water Reactor), no qual a agua em contato com o
nucleo ndo entra em ebuli¢do e o vapor ¢ gerado por meio de um trocador de calor, e os
reatores a agua em ebulicdo (BWR - Boiling Water Reactor), nos quais nao ha pressurizador
e o vapor gerado passa diretamente pelas turbinas geradoras de energia elétrica (LAMARSH
e BARATTA, 2001).

Os principais materiais que compdem um LWR s3o: o combustivel nuclear, que
contém os isotopos fisseis e férteis, uranio-238 com enriquecimento de até 5% de uranio-
235, este ultimo ¢ o principal responsavel pelas fissdes em cadeia e consequente produgado de
energia; as estruturas, materiais utilizados como revestimento e pela composi¢do estrutural
em geral; moderadores, que tém como fun¢do diminuir a energia dos néutrons produzidos
pelas fissdes até que os mesmos atinjam a faixa térmica de energia, também agem como
refletores evitando a fuga de néutrons; absorvedores, que absorvem parte dos néutrons com
objetivo de manter as reacdes em cadeia sob controle; e refrigerante, que tem a funcao de
retirar o calor produzido pelas fissdes do nicleo (LAMARSH e BARATTA, 2001).

E importante ressaltar que o revestimento utilizado para o combustivel esta inserido
em um ambiente com alto potencial corrosivo e oxidante quando comparado as condi¢des
normais de temperatura e pressdo. No reator, o revestimento esta submetido ao contato direto
com agua a altas temperaturas, altas pressdes e sofre com a radiagdo emitida pelas pastilhas
que tendem a prejudicar a estrutura cristalina do revestimento.

Apos a estrutura cristalina do combustivel, a proxima barreira para impedir o escape
dos produtos de fissdo ¢ o revestimento. Considerando a necessidade da existéncia do
revestimento, 0 mesmo deve atuar como trocador de calor entre a pastilha combustivel e o
refrigerante. Sendo assim suas propriedades relacionadas a eficiéncia de transporte de calor
tém relagdo direta com a producao de energia no reator.

Estabelecida a importancia do revestimento, pesquisas que tratem do
desenvolvimento de tais materiais com objetivo de aumentar a seguranga e eficiéncia dos
mesmos sao requeridas. Atualmente, o revestimento padrao utilizado ¢ composto de uma liga
metalica que tem como base o zirconio. Dentre as diversas ligas deste material, a mais
difundida ¢ o Zircaloy-4, que terd suas propriedades apropriadamente descritas

posteriormente.
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2.2. Ligas a base de zirconio

O zirconio ¢ um elemento quimico, de numero atomico 40 pertencente ao grupo dos

metais de transi¢do. A abundancia isotopica deste elemento ¢ apresentada na Tab. 0 a seguir:

Isotopo Abundancia Meia vida Decaimento Produto
NZr 51.45% Estavel

NZr 11.22% Estavel

27r 17.15% Estavel

37r Traco 1.53x10%anos B- %Nb
%7r 17.38% Estavel

%Zr 2.80% 2.0x10%anos B-B- %Mo

Tabela 0: Abundancia isotopica e meia vida dos is6topos do zirconio

Os elementos deste grupo sdo caracterizados, em sua maioria, por serem bons
condutores de calor, ducteis e solidos a temperatura ambiente. Tais propriedades sdo de
interesse em diversos setores industriais, inclusive o nuclear.

Em um ambiente de trabalho de reatores nucleares, um dos requisitos para o uso de
materiais ¢ a garantia de que os mesmos serdo considerados seguros. Tal seguranca esta
relacionada as propriedades mecanicas, térmicas, resisténcia a corrosdo e oxidagdo. Além
disso, para uma melhor economia de néutrons, estes materiais ndo devem ser absorvedores
de néutrons (PEREIRA, 2014).

Dentre as ligas de zirconio hd uma classe especifica de interesse denominada
Zircaloy, que ¢ uma classe de ligas metalicas que possuem como constituinte principal o
zirconio. Tais ligas tém composi¢des distintas. Na Tab. 1 sdo apresentadas diferentes

composigdes para o Zircaloy.
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Denominacao Sn (Yowt) Fe (%owt) Cr (%owt) Ni (Yowt) Zr (%wt)
Zircaloy-1 2,5 - - - 97,5
Zircaloy-2 1,2-1,7 0,07 -0,2 0,05-0,15 0,03 -0,08 97,87 - 98,65
Zircaloy-3 0,25-0,5 0,07-0,2 0,05-0,15 0,03 - 0,08 99,07 - 99,6
Zircaloy-4 1,2-1,7 0,18 -0,24 0,07-0,13 - 97,93 - 98,55

Tabela 1: Elementos das diferentes ligas denominadas Zircaloy (WHITMARSH, 1962, adaptada)



De acordo com Lustman (1955) o Zircaloy-1 foi descoberto pela contaminacdo do
zirconio metalico com o estanho. A liga binaria, a base de zirconio e estanho, apresentou
bom comportamento em situagdes de corrosao. O Zircaloy-2 teve pequenas modificagcdes em
relagdo ao seu antecessor, com acréscimo de ferro, cromo e niquel, gerando melhora nas
propriedades de resisténcia a oxidagdo e corrosdo. Uma proposta, denominada Zircaloy-3,
com menor teor de estanho nao foi fabricada em escala comercial. Isso ocorreu considerando
que ligas que nao contivessem teor significativo de niquel seriam mais vantajosas. O niquel
¢ um elemento reativo quimicamente em relacdo ao hidrogénio, formando hidretos, que sao
substancias quimicamente instaveis.

Sendo assim, a proposta melhor aceita em comparacdo com as anteriores foi o
Zircaloy-4, uma liga livre de niquel e que apresenta maior resisténcia a corrosdo. A
possibilidade de fabricacdo de ligas livres de niquel e com menor teor de estanho foram
viabilizadas pela evolucdo no processo de fabricacao; atualmente os riscos de contaminacao
por nitrogénio e oxigénio, por exemplo, sdo menores. O Zircaloy-4 ¢ considerado um dos
revestimentos mais utilizados em reatores de poténcia do tipo LWR. Na Tab. 2 sao

representadas algumas propriedades do Zircaloy-4 a temperatura ambiente de 25°C.
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Propriedades do Zircaloy-4 a 25°C

Densidade 6550 kg/m?
Coeficiente de expansdo térmica - o 6 x 10°/K
Condutividade térmica - k 21,5 W/m-K
Temperatura de fusdo 2123,15K

Tabela 2: Propriedades do Zircaloy-4 (Allegheny Technologies Incorporated, 2015)

Ainda a base de zirconio existem propostas mais recentes, como o Zirlo, que
apresenta teor de 0,1% de oxigénio. O Zirlo ¢ composto basicamente por zirconio, nidbio,
estanho e oxigénio além de precipitados de Zr Nb Fe. Tal liga apresenta melhor resisténcia a
corrosao do que o material padrao, Zircaloy-4, possibilitando, portanto, um aumento no
tempo de queima, ja que o revestimento sofreria menos dano causado pelo refrigerante. A
oxidacdo e possivel corrosdo sdo os principais danos a serem causados pelo refrigerante. Tais
fendmenos causam alteracdes estruturais e podem levam a perdas de resisténcia mecanica do
revestimento (LOBO e ANDRADE, 2010). Por fim, existe ainda o OPT Zirlo, ou Zirlo

otimizado, na qual ha diferencas nos teores de estanho, nidbio e ferro. Tal liga de zirconio
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respondeu melhor aos testes de corrosdo em ambientes de trabalho PWR (LOBO, 2002;
DUAN et al., 2017). A Tab. 3 trata da composi¢ado do Zirlo e OPT Zirlo.

Fe (%wt) Nb (%owt) Sn (Yowt) O (%wt) Zr (Y%owt)
Zirlo 0,07 - 0,14 0,5-2 0,7-1,5 0,09 - 0,15 96,21 - 98,63
OPT Zirlo 0,1-0,4 0,5-2 0,77 1 95,83 - 97,63

Tabela 3: Composicao do Zirlo e OPT Zirlo

Apesar das propostas, todas as ligas apresentadas anteriormente tém um componente
em comum, o zirconio. Tal elemento mostrou uma de suas fragilidades em marco de 2011,
quando ocorreu um acidente na central nuclear de Fukushima, no Japao. Sendo assim, mesmo
considerando as vantagens dos materiais propostos, o fato de que todos tém como principal
constituinte o zirconio impulsiona a proposta de diferentes materiais que possam ser

utilizados como revestimentos do combustivel nuclear em reatores do tipo LWR

2.2.1. Oxidagdo e corrosdo do Zircaloy-4

“Em um acidente com perda de liquido refrigerante, LOCA, em um reator refrigerado
a agua, a temperatura do revestimento deve aumentar em uma atmosfera de vapor. Assim, a
oxidagdo a vapor do revestimento ¢ um dos itens importantes na analise de seguranga”
(KAWASAKI et al., 1978, p. 37, traducao nossa). Em contato com agua ou uma mistura de
ar e agua pode ocorrer a reagdo quimica representada anteriormente pela Eq. 1.

De acordo com Whitmarsh (1962), & medida que ocorre a oxidacdo e posterior
corrosdo das ligas a base de zirconio, dois periodos distintos de corrosdo foram observados,
pré-transicao e pos-transicdo. O periodo de pré-transi¢do € caracterizado por uma taxa de
corrosdo decrescente e um filme protetor e aderente com uma aparéncia brilhante em preto.
O periodo pos-transicdo € caracterizado por uma taxa de corrosdo constante, maior do que a
anterior, e pela formagao de um filme menos protetor que apresenta uma aparéncia escamosa
branca. O tempo necessario para alcangar a transi¢ao depende da temperatura.

De acordo com Medeiros (1975) o 6xido de zirconio formado age como um filme
protetor até 473K de forma que o progresso de oxidacao da liga ¢ dificultado. Contudo, acima
de 773K o 6xido perde tal propriedade e a oxidagdo segue aumentando. No caso da formagao
do 6xido, j4 em temperaturas maiores do que 773K, o mesmo ndo chega a atuar como

protetor e a oxidagdo segue aumentando enquanto houver suprimento de oxigénio.
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Além da formac¢ao do 6xido também ¢ possivel a formac¢ao de uma mistura de Zr-O;
contudo tal solugdo s6 ocorre quando o zirconio se encontra em sua fase alfa, que ocorre a
temperaturas entre a ambiente e 1173K (MEDEIROS, 1975). Sendo assim, no evento
ocorrido em Fukushima, no qual a temperatura era préxima dos 1273K, a formagao da
solugdo soélida foi desprezivel, favorecendo a formagao do 6xido de zirconio.

O processo de oxidagdo do Zircaloy-4 em presenga de vapor de dgua foi detalhado
por Kawasaki et al. (1978). Em uma faixa de temperatura de 1173 a 1603K foram obtidos os
seguintes resultados.

1. O filme de 6xido produzido em dgua a alta temperatura diminui as taxas de
reacdo de Zircaloy-vapor a 1173K e 1223K, mas ndo ¢ eficaz acima de 1273K.

2. Paraamesma quantidade de oxidagdo, a perda de ductilidade pela reagdo com
vapor geralmente ¢ maior para amostras reagidas em temperaturas mais altas
do que para aqueles em temperaturas mais baixas.

Considerando a gravidade da ocorréncia de oxidagdo do zirconio presente no
Zircaloy-4 e ligas a base do mesmo, neste trabalho serdo tratados materiais livres de zirconio
que possam ser utilizados como revestimento em PWR. As duas propostas sdo: compositos
de carbeto de silicio, um material ceramico; e ligas a base de FeCrAl, com adigdo, em teores
menos significativos, de outros elementos. Contudo, como serd abordado mais adiante o foco

do trabalho ¢ a comparacao do Zircaloy-4 com as ligas a base de FeCrAl.

2.3. Compositos de carbeto de silicio

Os materiais ceramicos a base de carbeto de silicio - SiC, em particular os compositos
ceramicos de matriz SiC refor¢ados com fibras continuas de SiC, compositos SiC/SiC ou
apenas compositos SiC. De acordo com Neto e Pardini (2016) os compoésitos sdo uma classe
de materiais desde polimeros reforcados com fibras, materiais hibridos metal/compdsito e
concretos estruturais, € compoOsitos que incorporam matriz metalica ou ceramica. Portanto a
caracteristica basica dos compositos € combinar, em geral em nivel macroscopico, duas fases
distintas ou mais, denominadas como matriz e¢ refor¢o. Estes materiais estdo entre os
possiveis materiais alternativos para revestimento de combustivel PWR, considerando os
mesmos como materiais tolerantes a acidentes.

Prevé-se que os compdsitos SiC/SiC fornecam beneficios adicionais sobre as ligas a

base de Zr: menores secoes de choque de absorcdo de néutrons, estabilidade quimica,
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capacidade de suportar temperaturas mais altas e resisténcia a radiacao inerente excepcional.
Embora o revestimento a base de SiC tenha vantagens consideraveis, existem questdes
criticas de viabilidade, como corrosao hidrotérmica e perda potencial de retencdo de gas de
fissdo devido a trincas em condi¢des normais de operagao (KOYANAGI et al., 2017).

“Os reforgos para compoésitos podem se apresentar na forma de fibras continuas,
picadas e na forma de particulas. As fibras e filamentos sdo elemento de reforco dos
compositos estruturais que efetivamente suportam carregamento mecanico.” (NETO e
PARDINI, 2016, p.77). Entretanto as fibras nao tém real efetividade no reforgo estrutural se
ndo estiverem fixadas por uma matriz; em geral a matriz utilizada no caso dos compdsitos de
carbeto de silicio ¢ o carbono pirolitico (KOYANAGTI et al., 2017). De acordo com Silva
(2002) o carbono pirolitico possui estrutura metaestavel com caracteristicas turbostraticas
onde os cristalitos hexagonais possuem grande desordem orientacional e translacional e
ligacdes covalentes entre os carbonos localizados em diferentes planos. Estes materiais,
devido a desordem mencionada, possuem excelentes propriedades mecanicas.

A fibra de SiC utilizada para aplicacdes no setor nuclear ¢ considerada quase
estequiométrica e cristalina devido a sua estabilidade dimensional. Essa classe de geracao III
de fibras de SiC inclui: Hi-Nicalon Tipo S - HNS fabricada pela Nippon Carbon Co., Téquio,
Japao; Tyranno SA3 - SA3 fabricada pela Ube Industries Ltd., Ube, Japao; e Sylramic - IBN
fabricada pela COI Ceramics, San Diego. Resumidamente, as fibras utilizadas para reforgo
tém propriedades mecanicas semelhantes: modulo de Young, que esta relacionado a rigidez
do material e define a relagdo entre tensdo e deformacdo em um material no regime de
elasticidade linear, de aproximadamente 400GPa e resisténcia a tracdo a temperatura
ambiente maior do que 2GPa. O efeito da fibra nas propriedades do tubo ¢ altamente
dependente da arquitetura da fibra (KOYANAGI et al., 2017). Propriedades gerais e fisico-

quimicas dos compositos de carbeto de silicio sdo dadas na Tab. 4.

Propriedades gerais e fisico-quimicas

Temperatura de fusdo Aproximadamente 3000K
Densidade 2600 a 2800kg/m* de acordo com o tipo de fibra
utilizada
Variagdo percentual da densidade considerando a aproximadamente 0,20%

expansio térmica

Condutividade térmica T0W/m-K

Tabela 4: Propriedades gerais e fisico-quimicas dos compdsitos SiC/SiC. (KOYANAGI et al., 2017;
KOWBEL et al., 2000)



23

2.3.1. Densidade e expansdo térmica dos compositos SiC/SiC

A densidade dos compositos de carbeto de silicio varia entre 2600 ¢ 2800kg/m? de
acordo com o tipo de fibra utilizada. A variacdo da densidade esta relacionadaa expansdo
térmica; do ponto de vista atdmico, a expansao térmica ¢ compreendida como o aumento da
distancia média entre atomos. Tal aumento da distancia ocorre devido ao crescimento da
energia vibracional dos atomos causado pelo aumento da temperatura do meio que por
consequéncia aumenta a energia cinética dos d&tomos. O aumento da temperatura pode tanto
causar um aumento na energia vibracional quanto uma mudanca de fase, no caso das ligas
metdlicas a fusdo (CALLISTER, 2011). O coeficiente de expansdo linear ¢ calculado de
acordo com a Eq. 2.

a =-0,7765 + 1,4350x10T - 1,2209x10°xT?> + 3,8289x10°T? (2)

Onde a é dado em 10%/K. A Eq. 2 é valida quando 273K<T<1273K, e T ¢ a temperatura,
dada em Kelvin (KOYANAGI et al., 2017). O coeficiente de expansdo volumétrica (y) foi
calculado a partir do coeficiente de expansao linear (ac) considerando que

y = 3a 3)
E o aumento de volume foi calculado de acordo com a Eq. 4:
AV = VinicialY(AT) (4)

Onde AV ¢ a variagao de volume, Viniciat € 0 volume inicial, ambos dados em m® e AT ¢ a
variagdo de temperatura. A variagdo percentual da densidade foi calculada utilizando a

densidade a temperatura ambiente e a 1500K sao apresentadas na Tab. 5.

Variagdo % da densidade, considerando a densidade Variag@o % da densidade, considerando a densidade
minima, 2600kg/m? minima, 2800kg/m?

0,18 0,17

Tabela 5: Variacdo da densidade considerando a expansao térmica dos compositos SiC/SiC

r

A expansdo térmica tem baixa influéncia na densidade. Tal caracteristica ¢ um
impacto positivo considerando que existe menos probabilidade de perda de resisténcia

mecanica causada pela mesma.



2.3.2.  Calor especifico - ¢, dos compositos SiC/SiC

De acordo com Cengel e Ghajar (2009), o calor especifico pode ser definido como a
energia necessaria para aumentar a temperatura em um grau de uma unidade de massa de
algum material. Geralmente é dado em kJkg'°C™! ou klkg'K"!. Portanto o calor especifico
¢ uma das propriedades que influenciam diretamente na capacidade de um material em
transportar calor.

Na literatura ndo foram encontrados até entdo grandes pesquisas a respeito do calor
especifico dos compositos de carbeto de silicio. Contudo a expectativa € que o
comportamento do mesmo seja andlogo ao do carbeto de silicio de alta pureza, considerando
negligenciavel o efeito da interface de carbono pirolitico. A Fig. 1 trata do comportamento

do calor especifico de diversos compositos de acordo com Snead et al., 2007.
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Figura 1: Calor especifico (J/kg-K) X Temperatura (K) dos compositos SiC/SiC (KOYANAGI et al., 2017)

2.3.3. Oxidagdo e corrosdo dos compositos SiC/SiC

A reacdo de oxidacao do carbeto de silicio forma dois 6xidos, o gas carbdnico - CO>
e a silica - SiO2. Ambos sdo soliveis em agua, de forma que a oxidacdo do revestimento
causa a corrosao imediata do mesmo.

Os testes de oxidagao do SiC foram realizados por Lee et al. (2013) com amostras
monoliticas da fase alfa tubular a pressao atmosférica nas temperaturas de 1413K e 1773K.
A perda de massa linear, causada pela corrosdo, das amostras de SiC devido a formacao da
camada de SiO; foi observada experimentalmente. A taxa de perda de massa aumentou
juntamente com o fluxo de vapor e além da temperatura. As taxas de oxidac¢ao de SiC durante
os testes realizados foram cerca de trés ordens de magnitude inferiores as taxas de oxidagao

do Zircaloy-4. Assim, a substituicdo do Zircaloy-4 pelo material cerdmico mencionado acima

24



25

¢ vantajosa neste quesito que ¢ a principal motivacao para a pesquisa de materiais substitutos
ao revestimento atual.

A escassa quantidade de dados fisico-quimicos a respeito dos diferentes tipos de
compositos de carbeto de silicio, comparada a quantidade de dados de outros materiais, €
uma grande motivacao para desenvolvimento de pesquisas a respeito do material cerdmico.
O Departamento de Engenharia Nuclear da UFMG vem dedicando esforgos ao
desenvolvimento de trabalhos que tratam do comportamento do carbeto de silicio como por
exemplo os trabalhos de Faria et al., 2017, Faria et al., 2015 e¢ Faria et al.,2015b; tais

trabalhos tratam principalmente do comportamento neutrdnico do carbeto de silicio.

2.4. Ligas a base de ferro, cromo e aluminio - FeCrAl

De acordo com Kiminami et al., (2013) as ligas metdlicas sdo formadas por
combinagdes de elementos metalicos e ainda por teores menores de elementos nao metalicos.
O desenvolvimento de ligas possibilita a ampliagdo do alcance de propriedades como
aumento de dureza, resisténcia a corrosdo e oxidacdo. As principais classes de ligas metalicas
sdo as ferrosas e ndo ferrosas. Neste trabalho serdo tratadas 4 diferentes ligas ferrosas

contendo cromo e aluminio cujas propriedades gerais sdo apresentadas na Tab. 6.

Propriedades gerais e fisico-quimicas

Temperatura de fusio Aproximadamente 1800K

Densidade Aproximadamente 7500kg/m? de acordo com o tipo
de fibra utilizada

Variagdo percentual da densidade considerando a Aproximadamente 0,50%
expansdo térmica de 300 a 1500K

Tabela 6: Propriedades gerais e fisico-quimicas das ligas a base de FeCrAl. (ROBB et al., 2017)

Ligas a base de ferro, contendo diferentes teores de cromo e aluminio, com adi¢do ou
ndo de outros elementos sdo utilizadas industrialmente em situagdes nas quais resisténcia a
oxidacdo em altas temperaturas € requerida. Tais propriedades também sdo desejadas quando
se trata do setor nuclear, sendo assim tal classe de ligas € proposta como substituinte as ligas

a base de zirconio enquanto revestimento do combustivel (FIELD et al., 2018).
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Considerando que a principal reacdo indesejada no caso do acidente de Fukushima,
2011, foi exatamente a oxidagdao do zirconio pela agua, ocorrida na piscina de descarga do
combustivel irradiado, materiais que resistam a tal fendmeno sao de grande interesse para
prevencao de acidentes (YAMAMOTO et al., 2016).

A principal causa para a resisténcia a oxidacdo citada ¢ a formacdo de alumina
(AbO3) na superficie. Sendo assim, sugere-se tratar a liga antes de seu uso enquanto
revestimento para evitar grandes mudangas estruturais ao longo do funcionamento do reator.
No entanto, a adicdo de oxigénio, que € proposta como parte do tratamento da liga, pode
causar alteragdes no comportamento neutrdnico, como, por exemplo, aumento na se¢ao de
choque de absor¢do de néutrons, ¢ tal fato deve ser levado em consideragdo. Pequenas
adic¢oes de itrio - Y - também foram eficazes em aumentar a resisténcia a oxidacao. Quando
as concentracdes de aluminio sdo mantidas e ha diminuic¢ao do teor de cromo, a cinética de
oxidag¢do ¢ aumentada, isto ¢, a rea¢do de oxidagdo ocorre com maior velocidade; no entanto,
o resultado, para a quantidade de material oxidado ¢ o mesmo (FIELD et al., 2018).

Apesar das vantagens mecanicas, ¢ importante ressaltar a existéncia de desvantagens
neutronicas para a substituicao de ligas a base de zirconio por outras a base de FeCrAl. Isso
afetaria a populacdo de néutrons e consequentemente a producdo de energia seria menor

considerando a manutencao do enriquecimento (CHEN e YUAN, 2017).

2.4.1. Oxidagdo e corrosdo das ligas a base de FeCrAl

A oxidagdo ocorre a medida que o revestimento reage com oxigénio, neste caso
presente na agua, utilizada como refrigerante. A oxidagdo causa mudancas no
comportamento fisico-quimico, mecénico, térmico e neutronico do material. Os 6Oxidos

formados diferem tanto do material original, antes da oxidac¢do, quanto uns dos outros.

2.4.1.1. Alumina ou 6xido de aluminio - Al,O3

A alumina, 6xido de aluminio - AlbO3 - pode ser classificada como um material
ceramico. Os compostos ceramicos sdo, em sua maioria, formados por elementos metélicos
e ndo-metalicos, para os quais as ligagdes inter-atomicas sdo total ou predominantemente
10nicas com alguma natureza covalente (CALLISTER, 2002). A alumina ¢ formada por um

metal, aluminio (Al), e um ametal, oxigénio (O) e tem suas ligagdes predominantemente
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i6nicas, com uma diferenca de eletronegatividade igual a 2, considerando a escala de Linus
Pauling.

A alta aplicabilidade da alumina em diversos setores estd relacionada as suas
propriedades que incluem: alta resisténcia a corrosdo mesmo em ambientes extremos, com
excecdo quando em contato com acido fluoridrico - HF - e bissulfato de potéssio - KHSO4 -,
além do fato de manter suas propriedades mecanicas mesmo a altas temperaturas, 1773,15K
- 1973,15K (CAMARGQO, 1993). Tais caracteristicas também tornam a formacao da alumina
interessante como filme protetor contra oxidagdo para as ligas de FeCrAl. Contudo essa
formagao pode causar prejuizos neutronicos considerando que a se¢do de choque de absorc¢ao
de néutrons do is6topo majoritario do oxigénio é préxima do dobro da secao de choque de

absorc¢ao de néutrons do aluminio.

2.4.1.2. Oxido férrico - Fe,03 e Oxido ferroso - FeO

Os dois tipos mais comuns de 6xido de ferro sdo com o ion bivalente e trivalente.
Dentre os dois tipos o segundo ¢ mais estavel eletronicamente, sendo assim o mais comum.
O oxido férrico - Fe;Os - tem duas fases, gama e alfa, sendo a segunda mais comum,
principalmente a altas temperaturas. O 6xido formado ¢ quebradico e, portanto, ndo serve
como filme protetor para a liga, de forma que o metal permanece exposto a oxidagdo € a
formacdo do 6xido € cada vez maior. (OLIVEIRA, 2013)

A formacdo de oxido férrico altera as propriedades mecanicas da liga sendo assim
indesejavel; contudo, tal oxidagdo ocorre normalmente em ambiente no qual haja dgua e ar,
raramente ocorre quando o ferro estd em contato apenas com agua. Com exce¢do de
ambientes alcalinos, nos quais podem ser formados tanto o 6xido férrico hidratado quanto o

hidroxido férrico.

2.4.1.3. Oxidos de cromo

Apesar de apresentar possiveis estados de oxidagao de 0 a +6 o 6xido mais comum ¢
formado pelo cromo trivalente - Cr20s -, que se apresenta na forma eletronica mais estavel.
Dentre os possiveis 6xidos de cromo € o Unico no estado solido e praticamente insolivel em

agua (MARASCO e YOUNG, 1991).
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Considerando os ¢xidos tratados de ferro, aluminio e cromo, o que tem maior
probabilidade de formagdo de acordo com os padrdes de potencial de oxidagdo € o 6xido de

aluminio. Os potenciais padrdes de oxidacao sdo apresentados na Tab. 7.

Semi reagdo anodica Potencial padrao de oxidagédo (volts)*
Al? — Al +1,66
Fe™ — Fe -0,33
Cr® > Cr +0,74

*Esses valores foram obtidos para o estado padrio, isto €, concentragcdo 1 mol/L para espécies em solucdo e 1
atm para espécies gasosas a 25°C.

Tabela 7: Potenciais de oxidagdo para os principais componentes da liga de FeCrAl (IQ/UFRJ, acessado em
FEV/2020)

Como visto anteriormente, as caracteristicas da alumina sao favoraveis a estrutura da
liga, que atua como um filme protetor que evita inclusive a formagao de 6xidos dos outros
elementos. Apesar das ligas propostas serem formadas por outros elementos como itrio,
molibdénio e silicio os 6xidos destes. Os mesmos ndo serdo tratados porque os elementos
estdo presentes em baixa concentra¢do nas ligas, em geral menores do que 3% em massa.
Também ¢é importante ressaltar que a secdo de choque de absor¢ao de néutrons dos isétopos
de maior abundancia destes elementos, em geral, ¢ menor do que a se¢do de choque de
absor¢do de néutrons dos isétopos do proprio ferro, principal componente da liga. Sendo
assim nao hd um aumento significativo da se¢do de choque de absor¢do de néutrons causado
pela adicao destes elementos.

As ligas a base de FeCrAl foram selecionadas para comparagdes fisico-quimicas e
térmicas com o Zircaloy-4 considerando a disponibilidade da maior quantidade de dados a
respeito das mesmas quando comparado aos compositos de carbeto de silicio, além da
possibilidade de comparacdo entre as diferentes ligas metélicas, que normalmente tém
propriedades semelhantes. Em trabalhos posteriores, comparagdes do Zircaloy-4 com os

compositos a base de carbeto de silicio serdo realizadas.
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3. ANALISE FISICO-QUIMICA COMPARATIVA

De acordo com Pila (2006), a Fisico-Quimica pode ser classificada de maneira
genérica como o ramo da ciéncia que estuda as relagdes entre as propriedades fisicas e a
estrutura da matéria, entre as leis de interagdo quimica e as teorias que as governam. O
objetivo ¢ a descricdo dos sistemas materiais ¢ de suas transformagoes, tanto do ponto de
vista macroscopico quanto microscopico.

Neste trabalho o objetivo €, comparando as propriedades fisico-quimicas, avaliar a
viabilidade, ou ndo, da substituicao do Zircaloy-4 por uma liga de FeCrAl, considerando a
avaliagdo dos sistemas metalicos macro e microscopicamente, seja ela uma das 4 propostas
ou outra da mesma classe. A principio serdo feitas comparagdes entre as 4 ligas a base de
FeCrAl e posteriormente, destas com o Zircaloy-4. Além disso, também serdo avaliadas
diferengas que possam tornar o material padrdo ou os substituintes mais vantajosos também
na aplicabilidade para reatores de nova geragdo. Tais reatores ja seriam fabricados de acordo
com 0s novos revestimentos avaliados, de forma que a ndo utilizagdo do revestimento padrao

ndo seria grande empecilho.

3.1.  Analise das diferentes ligas de FeCrAl

Existem diversas composigdes diferentes para ligas a base de FeCrAl. Tais diferencgas
estdo relacionadas com o percentual de teor de inser¢ao na composi¢ao de cada um de seus
componentes: cromo, que estdo em sua maioria entre 5 e 25% em massa; aluminio, variando
entre 3 e 8%; e adi¢do, ou ndo de outros elementos como silicio, molibdénio, itrio ¢ nidbio.

A composicao das ligas que serdo estudadas ¢ dada na Tab. 8.

Denominagao Fe (%wt) Cr (%owt) Al (Yowt) Mo (%owt) Si (Y%owt) Y (%wt)

CO6M 81,75 10 6 2 0,2 0,05
C35M 79,75 13 5 2 0,2 0,05
C36M 78,75 13 6 2 0,2 0,05
Kanthal 71 21 5 3 - -
APMT

Tabela 8: Constitui¢@o das ligas metdlicas a base de FeCrAl (FIELD et al., 2018)



As ligas dadas na Tab. 8 foram selecionadas considerando a possibilidade de
comparagdo entre diferentes propriedades e relacionando-as aos teores dos elementos

apresentados. A seguir serdo apresentadas as propriedades das ligas.

3.1.1.  Densidade e expansao térmica

O estudo da variagdo da densidade das ligas de acordo com o aumento de temperatura
justifica-se considerando a expansao térmica sofrida pelo material. A expansdo térmica
ocasiona consequente aumento no volume da liga e, considerando que nao ha altera¢des na
quantidade de massa do revestimento ha diminuicao da densidade da liga a medida que ocorre
o ganho de volume. Uma breve explicagdo que trata da expansao da liga metélica ¢ dada a
seguir.

Considerando o cilindro que forma o revestimento metéalico onde estdo contidas as
pastilhas de diéxido de uranio como um cilindro de 0,5385cm de raio do qual foi removido
um cilindro concéntrico de raio 0,4663cm, para melhor compreensao dos valores dos raios

apresentados vide figura 2, representando os dados disponiveis no FSAR, 2013.

0.5385cm

GAP Revestimento

Pastilha combustivel

0.4550cm N
0,4663cm

Figura 2: Composicdo axial do combustivel com poténcia zero.

Onde se localizava o cilindro de raio menor agora estdo a pastilha combustivel e o
GAP. Considerando que o cilindro inicial, teria um ganho de volume positivo com o aumento
da temperatura ¢ justo concluir que mesmo ap0s a retirada do cilindro menor a parte restante
teria expansdo externa, causando o aumento do raio externo do revestimento (MORS, 2016).

Existe uma correlagdo entre o coeficiente de expansao térmica (o) € a energia das
ligagcdes quimicas das substancias, que indica que ha uma tendéncia de que quao mais forte
for a energia de uma ligacdo quimica menor sera seu o. Isso ocorre porque a expansao ou
dilatacdo térmica estd associada a variagdo da energia de ligagcdo e consequentemente com a
distancia entre os atomos. Sendo assim, ao longo do processo de aquecimento, os &tomos do
material aumentam a frequéncia e a amplitude de vibragdo e a distdncia média entre os
atomos também aumenta (PADILHA, 1997).

O aumento no volume da liga ¢ desejado quando consideramos a formagdo de

produtos de fissdo gasosos, a medida que ocorre a queima do combustivel. Contudo, ¢é
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indesejavel uma perda de densidade expressiva. Como dito anteriormente a retencdo dos
produtos de fissdo ¢ feita primariamente nas proprias pastilhas ceramicas de dioxido de
uranio, cuja estrutura molecular acomoda parte dos produtos de fissao do uranio. A segunda
barreira de contencao € o revestimento, em geral de Zircaloy-4, que isola o combustivel da
dgua do circuito primario do reator, que tem o papel tanto de moderador quanto de
refrigerante.

Neste trabalho, a densidade inicial foi calculada de acordo com a densidade de cada
um dos elementos, a temperatura ambiente, ¢ o teor que cada um deles representa nas

respectivas ligas. A Eq. 6 foi utilizada para o célculo da densidade.

p = Xi1p1 T X2p2 + X3P3...XnPn (5)

Sendo p a densidade da liga, p1, p2, p3 € pn as densidades dos metais que compdem a

liga e x1, X2, X3 € Xp 0s teores de cada um dos elementos. Os resultados sdo dados na Tab. 9.

31

Denominagéo da Liga Densidade - kg/m?
CoeM 7522,62

C35M 7579.,53

C36M 7500,72

Kanthal APMT 7531,10

Tabela 9: Densidade das ligas de FeCrAl

Contudo, considerando que em um ambiente de trabalho de um PWR, o material esta
submetido a temperaturas mais altas do que a ambiente, ¢ necessario considerar a expansao
térmica que ocorre. O coeficiente de expansio térmica (a), dado em um/m-K ou x10°/K, foi

calculado de acordo com a Eq. 7.

a =AT>+AT?>+ AT + Ay (7)

Onde T ¢ temperatura dada em Kelvin e as constantes médias A1, Az, A3 e A4 para as ligas

C06M, C35M, C36M e Kanthal APMT sao dadas na Tab. 10 (FIELD et al., 2018).
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Ay As As Ay
(um-K3/m-K*)  (um-K*>m-K?) (um-K/m-K?) (um/m-K)
CooM 1,07x107° -2,14x10°¢ 4,69x1073 10,03
C35M 9,10x10°1° -1,75x10°° 4,53x1073 9,81
C36M 3,08x1071° 2,72x107 2,54x107 10,56
Kanthal 1,77x1071° 9,56x1077 1,94x1073 10,27
APMT

Tabela 10: Constantes relacionadas ao coeficiente de expansao térmica das ligas de FeCrAl

A partir das constantes apresentadas foram calculados os valores do coeficiente de

expansao linear (o) e do consequente coeficiente de expansao volumétrica (y), sendo o

coeficiente de expansao volumétrica o triplo do valor do coeficiente de expansao linear pois

0 mesmo considera a expansdo em 3 dimensdes e o primeiro em apenas | dimensao.

Posteriormente a expansao ocorrida foi considerada como um aumento no volume inicial da

liga metalica e um novo valor para densidade da liga metalica foi calculado. Os valores

obtidos sdo dados nas Tab. 11, 11a, 11be 11c a seguir.

Temperatura  Coeficiente de expansao linear Cocficiente de expansao Volume Final  p (kg/m?)
(K) (o) (x10%/K) volumétrica (y) (x1073/K) (m?)

300.15 11.28 3.38 1.0000 7522.62
400.15 11.64 3.49 1.0035 7496.45
500.15 11.98 3.59 1.0036 7495.69
600.15 12.31 3.69 1.0037 7494.94
700.15 12.64 3.79 1.0038 7494.21
800.15 12.97 3.89 1.0039 7493.47
900.15 13.31 3.99 1.0040 7492.71
1000.15 13.66 4.10 1.0041 7491.91
1100.15 14.04 4.21 1.0042 7491.07
1200.15 14.44 4.33 1.0043 7490.16
1300.15 14.88 4.46 1.0045 7489.18
1400.15 15.36 4.61 1.0046 7488.11
1500.15 15.89 4.77 1.0048 7486.93

Tabela 11: Coeficiente de expansdo volumétrica, linear, volume e densidade da liga CO6M na faixa de 300 a

1500K
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Temperatura Coeficiente de expansao Coeficiente de expansao Volume Final  p (kg/m?)
(K) linear (a) (x10°%/K) volumétrica () (x10-3/K) (m?)

300.15 11.04 3.31 1.0000 7579.54
400.15 11.40 3.42 1.0034 7553.70
500.15 11.75 3.53 1.0035 7552.90
600.15 12.10 3.63 1.0036 7552.13
700.15 12.44 3.73 1.0037 7551.36
800.15 12.78 3.83 1.0038 7550.58
900.15 13.14 3.94 1.0039 7549.78
1000.15 13.50 4.05 1.0041 7548.95
1100.15 13.89 4.17 1.0042 7548.08
1200.15 14.30 4.29 1.0043 7547.15
1300.15 14.75 4.42 1.0044 7546.15
1400.15 15.23 4.57 1.0046 7545.07
1500.15 15.75 4.72 1.0047 7543.90

Tabela 11a: Coeficiente de expansdo volumétrica, linear, volume e densidade da liga C35M na faixa de 300 a

1500K
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Temperatura Coeficiente de expansao Coeficiente de expansdo Volume Final  p (kg/m?)
(K) linear (o) (x107%/K) volumétrica (y) (x1075/K) (m?)

300.15 11.35 341 1.0000 7500.72
400.15 11.64 3.49 1.0035 7474.62
500.15 11.93 3.58 1.0036 7473.96
600.15 12.25 3.67 1.0037 7473.27
700.15 12.57 3.77 1.0038 7472.53
800.15 12.92 3.88 1.0039 7471.76
900.15 13.29 3.99 1.0040 7470.94
1000.15 13.68 4.10 1.0041 7470.07
1100.15 14.09 4.23 1.0042 7469.15
1200.15 14.53 4.36 1.0044 7468.17
1300.15 14.99 4.50 1.0045 7467.14
1400.15 15.49 4.65 1.0046 7466.03
1500.15 16.01 4.80 1.0048 7464.86

Tabela 11b: Coeficiente de expansdo volumétrica, linear, volume e densidade da liga C36M na faixa de 300 a

1500K
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Temperatura Coeficiente de expansao Coeficiente de expansao Volume Final  p (kg/m?)
(K) linear (a) (x10°%/K) volumétrica () (x10-3/K) (m?)

300.15 10.94 3.28 1.0000 7531.10
400.15 11.21 3.36 1.0034 7505.86
500.15 11.50 3.45 1.0035 7505.21
600.15 11.82 3.54 1.0035 7504.50
700.15 12.16 3.65 1.0036 7503.74
800.15 12.52 3.76 1.0038 7502.91
900.15 12.92 3.88 1.0039 7502.03
1000.15 13.34 4.00 1.0040 7501.08
1100.15 13.79 4.14 1.0041 7500.06
1200.15 14.28 4.28 1.0043 7498.98
1300.15 14.79 4.44 1.0044 7497.82
1400.15 15.34 4.60 1.0046 7496.60
1500.15 15.92 4.78 1.0048 7495.29

Tabela 11c¢: Coeficiente de expansdo volumétrica, linear, volume e densidade da liga Kanthal APMT na faixa

de 300 a 1500K

A variacdo percentual de densidade das ligas entre 300,15 e 1500,15K, que ¢ a

maxima temperatura a ser mantida pela refrigeracdo secundaria em caso de acidente

(BILLONE et al., 2016), ¢ dada a seguir (Tab. 11d).

Co6M

C35M

C36M Kanthal APMT

Variagdo % média
da densidade

0,47%

0,46%

0,49% 0,47%

Tabela 11d: Variagao percentual da densidade das ligas de FeCrAl considerando expansdo térmica

Nao ha uma varia¢do expressiva na densidade das ligas mesmo considerando uma

larga faixa de alteragdo da temperatura. Isso € uma vantagem porque evita o aumento na

permeabilidade aos produtos de fissdo, com €nfase nos de menor raio atbmico, como o tritio

advindo de fissdes ternarias por exemplo. De acordo com Field et. al. (2018), a permeacao

de tritio € uma preocupagdo em propostas de materiais como revestimento. A alta mobilidade



do tritio resulta na capacidade de permear do combustivel através do revestimento e chegar
ao refrigerante, causando problemas de seguranga durante a operacdo do reator, incluindo
maior exposi¢ado a radiagdo para os trabalhadores.

A permeabilidade a tritio esté relacionada a energia de ativacdo de tal propriedade e
a temperatura. Contudo fisicamente ¢ possivel supor que uma diminui¢do na densidade
poderia causar um aumento na permeabilidade, considerando que existiriam maiores espagos
vazios na estrutura. Uma menor alteracdo de densidade também inibe a formagdo de

porosidade superficial na liga que pode prejudicar a conducao de calor.

3.1.2.  Calor especifico

Em geral as ligas metélicas citadas tém uma variagdo exponencial do calor especifico
de acordo com o aumento de temperatura, contudo ha um valor maximo e um consequente
decréscimo. Esse pico ocorre na temperatura Curie, Tc, que pode ser calculada de acordo
com a lei de Curie-Weiss, que define em qual temperatura ocorre uma mudanga no
magnetismo. Nesta temperatura, o ferro tem seu magnetismo diminuido, deixa de ser
ferromagnético, para ser paramagnético. Isso ocorre pela expansdo do reticulo cristalino e de
consequente afastamento dos elétrons desemparelhados de atomos vizinhos. A diminui¢do
do magnetismo causa um aumento no calor especifico do material, a posterior diminuigao
ocorre pela estabilizagdo do magnetismo, quanto paramagnético. (TAKAHASHI, 1986)

O calor especifico das ligas metélicas ¢ dado de acordo com a Eq. 8.

Cp = aT + bT? + CT?* + DJ/T + Eln[abs (T — Tc) /Tc] (8)

As constantes médias a, b, C, D e E sdo dadas na Tab. 12. (FIELD et al., 2018)
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a b C D E (J/K- Tc
(J/kg) (J-K/kg x107%) (J-K?/kg x10°%) (J/K?-kg x 10%) kg) (K)
2.430 -3.957 2.656 - - T<Tc
CooM 888
1.827 -1.807 0.6134 -9.419 -54.54  Tc<T<Tf
2.450 -4.002 2.720 - - T<Tc
C35M 870
1.946 -2.002 0.698 -1.652 -53.93  Te<T<Tf
C36M  2.995 -5.953 4.516 - - T<Tc
771
1.456 -1.296 0.438 26.45 -46.89  Tc<T<Tf
Kanthal  2.540 -4.311 2.982 - - T<Tc
APMT 852
1.840 -1.843 0.643 -5.712 -50.38  Te<T<Tf

Tf: Temperatura de fuséo

Tabela 12: Constantes para calculo do calor especifico das ligas de FeCrAl

A Fig. 3 representa o comportamento do calor especifico de acordo com a varia¢ao

de temperatura. E possivel perceber a presenga de um pico proximo da temperatura Tc,

causado mudanga de ferromagnetismo para paramagnetismo apds a expansao do reticulo

cristalino. E possivel perceber que todas as ligas apresentam o mesmo comportamento,

mesmo que em faixas diferentes de temperatura.
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Figura 3: Calor especifico (J/kg-K) X Temperatura (K) das ligas de FeCrAl
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A grande semelhanga dos materiais vista na Fig. 3 ¢ justificavel visto que a

composi¢ao das ligas ¢ andloga do ponto de vista quimico, € os elementos sao

majoritariamente 0S mesmos.




3.1.3. Condutividade térmica

A condugdo térmica € o fendmeno que descreve o transporte de calor das regides de
mais alta para as de mais baixa temperatura de um material. Resumidamente caracteriza a
habilidade do material em transferir calor (CALLISTER, 2002). A condutividade térmica
estd diretamente ligada as caracteristicas quimicas do material em questdo. Em geral
tratando-se de metais puros, a condutividade térmica sofre um decréscimo com o aumento
de temperatura, diferente do comportamento para ligas metalicas que podem sofrer aumento
ou decréscimo (INCROPERA et al.,2007).

A condutividade térmica das ligas metalicas influi diretamente no comportamento
térmico das mesmas e consequentemente na poténcia entregue em um reator nuclear. A

condutividade térmica varia de acordo com a temperatura da seguinte forma:

K =AT>+ AT+ A; 9

Os coeficientes médios A1, Az e Az sdo dados de acordo com a tabela 13 (FIELD et

al., 2018).

A1 (x107 W/m-K?) A; (x102 W/m-K?) As (W/m-K)
CO6M 6.762 1.563 9.956
C35M -19.86 1.032 8.502
C36M -9.184 1.537 8.187
Kanthal APMT -7.223 1.368 6.569

Tabela 13: Coeficientes para o céalculo da condutividade térmica das ligas de FeCrAl

De acordo com os coeficientes apresentados, a condutividade térmica foi calculada
para os materiais de interesse, na faixa de temperatura entre 300,15 e 1500,15K. O valor
maximo da temperatura foi estabelecido de acordo com o maximo de temperatura a ser
mantido pela refrigeracao externa, em caso de acidente. A Fig. 4 apresenta os valores obtidos

para as diferentes ligas estudadas.
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Figura 4: Condutividade térmica X Temperatura das Figura 4a: Detalhe da condutividade térmica na
ligas de FeCrAl temperatura de operacgdo do reator das ligas de FeCrAl

Mais uma vez, o comportamento semelhante das diversas ligas se deve a composi¢ao
analoga das mesmas. Sendo assim verifica-se que nenhum dos materiais avaliados apresenta
inconsisténcia que impossibilitaria sua utilizagdo como revestimento. Contudo por meio de
uma analise focada na faixa de temperatura de trabalho dos revestimentos de reatores tipo
LWR, aproximadamente entre 600 e 700K, ¢ possivel organizar as ligas em ordem
decrescente de condutividade térmica média: C35M > CO6M > C36M > Kanthal APMT. E
importante ressaltar que nao ha, neste quesito, grande diferenga entre nenhuma das ligas
apresentadas. Contudo, cabe ressaltar que quanto maior a condutividade térmica mais

eficiente é considerado o material.

3.2.  Analise comparativa entre o Zircaloy-4 e as ligas de FeCrAl
3.2.1. Expansdo térmica

A comparagdo dos coeficientes de expansdo térmica dos materiais a temperatura

ambiente ¢ dada na Tab. 14.

Ligas Co6M C35M C36M Kanthal APMT Zircaloy-4
Coeficiente de 11,28 11,04 11,40 10,90 6,00
expansdo térmica
(x10°%/K)

Tabela 14: Coeficientes de expansao térmica a aproximadamente 300K das ligas de FeCrAl

O coeficiente médio de expansio térmica das ligas de FeCrAl é 11x10%/K, quase o

dobro do coeficiente do Zircaloy-4. O coeficiente do FeCrAl nao causa alteragdo significativa
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na densidade do material sendo assim essa preocupacao foi descartada. Contudo a expansao
¢ importante para acomodar os produtos de fissdo e do decaimento dos materiais presentes
na pastilha combustivel. Entdo um coeficiente tdo baixo quanto o do Zircaloy-4 pode

representar uma desvantagem nesse quesito.

3.2.2.  Calor especifico

Visto a importancia do estudo do comportamento em relagdo as propriedades
térmicas dos materiais para produgdo de energia nuclear um comparativo foi estabelecido
entre o Zircaloy-4 e as diferentes ligas de FeCrAl. A Fig. 5 apresenta os dados obtidos para
o calor especifico para as 4 ligas de FeCrAl e o Zircaloy-4 ( Field et al. (2018) e Farias et al.
(2017)).
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Figura 5: Calor especifico (J/kg-K) x Temperatura (K) das ligas de FeCrAl e do Zircaloy-4

E nitido que mais uma vez, na temperatura de operagio do revestimento de LWR,
500 a 700K aproximadamente, o calor especifico do Zircaloy-4 ¢ mais baixo do que todas as
ligas a base de FeCrAl. Este comportamento ¢ amparado pela lei de Dulong-Petit, enunciada
em 1819, na qual, partindo de observacdes experimentais os estudiosos franceses Pierre
Louis Dulong e Alexis Thérese Petit puderam concluir que de forma geral o produto entre a
massa molar de uma substancia e seu calor especifico resultavam em um valor constante.
Portanto, o calor especifico e a massa molar sdo inversamente proporcionais. Na Tab. 15

estdo as massas molares médias para os materiais analisados.
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Liga metalica CooM C35M C36M Kanthal Zircaloy-4
APMT
Massa Molar 52,43 52,85 52,33 52,86 91,34

(10-*kg/mol)

Tabela 15: Massa molar das ligas metalicas de FeCrAl e do Zircaloy-4

Como esperado, o material com maior massa molar, Zircaloy-4, tem menor calor
especifico. Sendo assim o revestimento padrao sofre mudanca de temperatura mais
de

consequente superaquecimento do refrigerante, o FeCrAl demandaria mais calor para sofrer

facilmente do que os substituintes propostos.Contudo, caso de acidente, e

em
um aumento de temperatura. Tal caracteristica poderia ajudar no controle do evento, além de

evitar que calor excessivo fosse transportado para dentro do revestimento onde se encontram

as pastilhas combustiveis.

3.2.3. Condutividade térmica

A Fig. 6 mostra a condutividade térmica para os materiais propostos e para o Zircaloy-
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FeCrAl comparadas ao Zircaloy-4

Como pode ser visto nas figuras, as ligas de FeCrAl tém condutividade térmica

parecida. Tal comportamento ¢ esperado considerando-se que sdo todas ligas metalicas e a
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condutividade térmica ¢ dependente das caracteristicas eletronicas dos elementos que
compdem a substancia.

Entretanto, ¢ possivel notar que na faixa de temperatura do revestimento, em situagao
de poténcia total do reator, que para todos os materiais estd aproximadamente na faixa de 500
a 700K, a condutividade térmica média do Zircaloy ¢ ligeiramente menor do que das ligas de
FeCrAl. Sendo assim as ligas propostas enquanto substituintes, sdo mais eficientes para a
transmissao de energia proveniente do combustivel para o refrigerante.

A partir das consideragdes fisico-quimicas, tanto individualmente quanto
comparando as diferentes ligas metalicas, ¢ possivel considerar a possibilidade de
substitui¢dao do Zircaloy-4 por uma das ligas de FeCrAl. Essa conclusio esté relacionada a
inexisténcia de discrepancias relevantes entre o comportamento dos materiais. Sendo assim,
ndo seriam necessdrias grandes alteracdes estruturais para a substitui¢do em reatores que
estdo em funcionamento.

Considerando ainda a comparagao entre o Zircaloy-4 e FeCrAl, a maior desvantagem
do FeCrAl nao foi tratada neste trabalho. A penalidade neutronica € motivo de preocupagao
quando a utilizacdo de FeCrAl como revestimento ¢ cogitada. Contudo, visando
exclusivamente o aumento de segurancga e ressaltando que a principal consequéncia dos
acidentes ¢ a oxida¢ao do revestimento, o FeCrAl ¢ sim um candidato forte para substitui¢ao
das ligas a base de zirconio ja que seu comportamento diante de tal fendmeno ¢ melhor do

que o Zircaloy-4.
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4.  ANALISE TERMICA - FeCrAl x Zircaloy-4

De acordo com Callister (2011) as propriedades térmicas dizem respeito a maneira
como um material responde & exposi¢do ao calor. A medida que um sélido absorve calor, sua
temperatura ¢ dimensdes aumentam. Caso existam gradientes de temperatura, em geral ha
transferéncia de calor para as regides da amostra que tenham temperaturas mais baixas.

As propriedades tratadas anteriormente - densidade, calor especifico, expansdo
térmica e condutividade térmica - estdo relacionadas ao comportamento térmico dos
materiais. Estas propriedades determinam a quantidade de energia necessaria para alcance da
temperatura ideal de trabalho, além da energia relacionada a mudanga da temperatura do
revestimento em caso de acidente ou mudanga de distribui¢ao de poténcia.

O comportamento térmico dos revestimentos FeCrAl e Zircaloy-4 serdo descritos a
seguir de acordo com simula¢des computacionais usando o codigo termo-hidraulico
RELAPS5-3D. O objetivo das simulagdes ¢, usando as propriedades obtidas no capitulo 3,
avaliar o comportamento térmico, temperatura do revestimento ¢ do combustivel, no
ambiente de trabalho de um reator. Neste caso em particular, se usara o modelo desenvolvido
por Mantecon (2015) da Central Nuclear de Angra II, um reator tipo PWR.

De acordo com Reis (2013) nos reatores nucleares, a grande complexidade do
comportamento do sistema exige continua verificagdo e avaliagdo do mesmo para garantir
que os limites de seguranga ndo sejam extrapolados. Portanto, a utilizagdo de codigos
computacionais capazes de determinar a distribuicdo temporal e espacial das condi¢des
termo-hidraulicas que estejam ligadas as propriedades dos materiais utilizados e estruturas
de calor, torna-se indispensavel para as analises de seguranga dos reatores nucleares.

A andlise do comportamento térmico dos materiais ¢ importante quando tratamos da
possibilidade de substituicao do revestimento. Como dito anteriormente, o comportamento
térmico influencia diretamente na seguranca e no funcionamento do reator. O objetivo deste
capitulo ¢, utilizando um codigo de analise termo-hidraulica, comparar a resposta térmica das
ligas de FeCrAl selecionadas, e das mesmas com a do Zircaloy-4. Através desta andlise,
pretende-se acrescentar mais informacgdes aos estudos ja realizados, a exemplos dos
executados no DEN-UFMG sobre o comportamento neutrdnico, quanto a viabilidade de

substituicao.
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4.1. RELAP5-3D - Reactor Excursion and Leak Analysis Program

Desenvolvido pelo Laboratorio Nacional de Idaho ( Idaho National Laboratory -
INL) com objetivo de atender a necessidade de andlises de seguranca da Comissao
Regulatoria Nuclear dos Estados Unidos (U.S. Nuclear Regulatory Commission - NRC), o
codigo foi desenvolvido para permitir, com precisdao, a modelagem do comportamento do
fluxo multidimensional que pode ser exibido em qualquer componente ou regido de um
sistema de refrigeragdo do reator nuclear (INL, acessado em FEV/2020).

A mais recente versdao das séries de cddigo RELAPS ¢ o codigo RELAPS-3D.
RELAPS5-3D ¢ um codigo altamente genérico que, em adi¢do aos calculos de comportamento
do sistema termo-fluido-dindmico do reator durante um transitorio, pode ser utilizado para
simular uma grande variedade de transitorios termo-hidraulicos. A principal diferencga desse
em relacdo as versdes anteriores ¢ a capacidade de realizar calculos neutronicos acoplados a
termo-hidraulica internamente. Os dados de entrada do c6digo podem ser divididos em quatro

classes distintas expostas na Tab. 16 abaixo.

Hidrodinamica Estruturas de calor Sistemas de controle Neutronica
1. Todas as areas e 1. Geometria dos 1.  Caracteristicas dos 1. Reatividade
comprimentos de escoamentos componentes controladores inicial
e orientagdes verticais
(inclinagdo) dos componentes
do sistema

2. Rugosidade do material e 2. Tipos de materiais 2. Filtros, ganhos, limites de 2. Dados sobre a

interfaces fluidos e propriedades saturag@o, atrasos, tempos secdo de choque,
termofisicas* de abertura/fechamento de
valvulas,

3. Informacdo suficiente para 3. Localizagdo das 3. Velocidades maxima e 3. Dados sobre a

calcular perdas de carga fontes quentes, minima das bombas, etc. fragdo de néutrons

(geometrias curvas, expansdo distribuicdes iniciais atrasados,  fragdo

de area, geometria das valvulas) de temperatura. dos produtos de
fissdo, etc.

4. Condigdes iniciais do reator

*Dados que sofreram alteragdes neste trabalho a partir do modelo inicial.
Tabela 16: Dados de entrada RELAP5-3D (MANTECON, 2015, p. 26 - 27)
Para se representar uma determinada estrutura de calor, o usuario do RELAP5-3D
deve informar as propriedades termofisicas de cada material. Sendo assim, neste caso em
particular, as propriedades originais das estruturas de calor do modelo de Angra II foram

mantidas e apenas as propriedades correspondentes ao revestimento foram alteradas, para
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representar as quatro ligas de FeCrAl avaliadas. As propriedades informadas para cada um

dos revestimentos avaliados estdo representadas nas tabelas a seguir, Tab. 17, 17a e 17b.

Temperatura (K) - Zircaloy-4

pep (100 J/m3-K)

Condutividade térmica (W/m-K)

273.15

573.15

773.15

903.15

923.15

1083.15

1103.15

1123.15

1143.15

1163.15

1183.15

1203.15

1213.15

1243.15

1.88

2.08

2.21

2.29

2.38

2.38

3.63

4.46

4.95

5.12

4.95

4.46

3.36

2.38

13.6

14.1

14.8

15.8

16.9

18.1

19.5

21.1

22.8

24.6

26.8

29.2

31.7

344

Tabela 17: Informagdes do Zircaloy-4 utilizadas para as simula¢des no RELAP5-3D
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Temperatura  pcp (106J/m?-K)  Condutividade Temperatura  pcp (106J/m*>-K)  Condutividade
(K) - Co6M térmica (W/m- (K) - C35M térmica (W/m-
K) K)

300.15 3.35 13.11 300.15 3.40 12.94
400.15 3.82 14.19 400.15 3.88 14.33
500.15 4.18 15.29 500.15 4.26 15.69
600.15 4.55 16.39 600.15 4.66 17.01
700.15 5.05 17.51 700.15 5.19 18.29
800.15 5.78 18.65 800.15 5.98 19.53
888 6.75 19.65 870 6.75 20.37
900.15 6.36 19.79 900.15 6.19 20.73
1000.15 5.51 20.95 1000.15 5.62 21.89
1100.15 5.31 22.13 1100.15 5.42 23.01
1200.15 5.23 23.32 1200.15 5.36 24.09
1300.15 5.27 24.52 1300.15 5.41 25.13
1400.15 5.41 25.73 1400.15 5.60 26.13
1500.15 5.68 26.96 1500.15 5.94 27.09
1600.15 6.11 28.20 1600.15 6.46 28.01
1700.15 6.71 29.46 1700.15 7.19 28.89

Tabela 17a: Informagdes das ligas CO6M e C35M utilizadas para as simulagdes no RELAP5-3D
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Temperatura pcp (108J/m*-K)  Condutividade Temperatura pcp (108J/m3*-K)  Condutividade
(K) - C36M térmica (W/m- (K) - Kanthal térmica (W/m-
K) APMT K)

300.15 3.64 12.21 300.15 3.42 11.19
400.15 4.00 13.51 400.15 3.88 12.71
500.15 4.29 14.80 500.15 4.24 14.20
600.15 4.70 16.07 600.15 4.62 15.69
700.15 5.45 17.31 700.15 5.17 17.16
771 6.28 18.19 800.15 6.00 18.61
800.15 5.58 18.55 852 6.59 19.36
900.15 5.18 19.76 900.15 5.78 20.05
1000.15 5.09 20.95 1000.15 5.42 21.48
1100.15 5.08 22.13 1100.15 5.30 22.89
1200.15 5.13 23.28 1200.15 5.29 24.28
1300.15 5.25 24.42 1300.15 5.38 25.67
1400.15 5.44 25.54 1400.15 5.59 27.03
1500.15 5.72 26.64 1500.15 5.95 28.39
1600.15 6.11 27.73 1600.15 6.47 29.73
1700.15 6.63 28.79 1700.15 7.18 31.05

Tabela 17b: Informagdes das ligas C36M e Kanthal APMT utilizadas para as simulagdes no RELAPS5-3D

4.2.

Nodaliza¢do do PWR de Angra Il

Foi assinado, em junho de 1975, um acordo de cooperacao para o uso pacifico da

energia nuclear entre Brasil e Alemanha. A partir deste acordo, o Brasil fez aquisi¢ao de duas

usinas nucleares, nomeadas Angra II e III, da empresa alema Siemens/KWU, atualmente

Areva ANP. A unidade 2 da Central Nuclear Almirante Alvaro Alberto esta localizada na

costa sul do oceano Atlantico na Baia Itaorna no extremo oeste do Estado do Rio de Janeiro.

O funcionamento da usina que teve inicio em 2001, possui um reator PWR cujo combustivel
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¢ composto de dioxido de uranio enriquecido revestido de Zircaloy-4 (ELETRONUCLEAR,
acessado em MAR/2020). Na usina Angra II (tecnologia Siemens) sdo utilizados 193
elementos combustiveis com 5 metros de comprimento, cada um com 236 varetas
rigidamente posicionadas em uma estrutura metalica, formada por 9 grades espagadoras, 1

grade protetiva, 20 tubos guias e dois bocais, um inferior e um superior (INB, acessado em
FEV/2020).

A nodalizagao utilizada no trabalho, representada na Fig. 7 de forma simplificada,

corresponde ao reator PWR de Angra II. A modelagem foi feita inteiramente considerando
os dados do FSAR.

; X 1wy 158

(oupe{e——a] <} +{Tov Tov-|

R B 0
1T
x
177

— T8 175
o)Brae —%

16 170

Circuito 2

Figura 7: Nodalizagio geral RELAP5 para o PWR de Angra II. (MANTECON et al., 2015, adaptada)

Como mostrado no detalhe da nodalizacdo, Fig. 7b, o nticleo do reator foi simulado
utilizando dez componentes unidimensionais do tipo pipe (600 — 609), todos com uma area

de 0,5588 m?, representando os canais para a vazao de refrigerante. Estruturas de calor foram

associadas a cada um deles.
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Figura 7a: Ampliacdo da nodalizag@o, onde estio localizados os canais 600 a 609.

A distribuicdo axial de poténcia foi feita considerando o perfil cossenoidal. A
poténcia total do reator foi igualmente distribuida em 10 estruturas de calor e associadas a 10
canais termo-hidraulicos. Cada uma das estruturas de calor foi dividida em 34 nodos axiais
e cada um dos nodos axiais das estruturas de calor foi dividido em 6 meshes radiais. Os
meshes radiais de 1 ao 4 tratam do combustivel e os meshes radiais 5 e 6 representam as
partes interna e externa do revestimento respectivamente. Tal organizacdo ¢ dada de forma

mais detalhada na Fig. 8.

Raio Interno Raio Externo

Pastilha combustivel GAP|  Revestimento

Figura 8: Classificagdo dos meshes radiais por nodo

Os dados obtidos por meio das simulagdes foram utilizados como comparativo em

relagdo ao comportamento térmico das ligas metalicas de interesse.



4.3.  Analises dos materiais no estado estacionario

De acordo com Perrota (1999), estudos em estado estacionario sdo feitos
considerando condi¢des constantes de poténcia e de transferéncia de calor. A opcao de estado
estaciondrio determina as condigdes estaveis se um problema desse tipo ¢ apresentado. Nesta
secdo sdo apresentadas as analises que foram feitas considerando o estado estacionario, com
objetivo de estabelecer comparagdes entre os padroes de funcionamento para os
revestimentos propostos além da comparacdo com o comportamento do Zircaloy-4.

A Fig. 9 trata-se da distribui¢ao radial de temperatura considerando o axial 18, que
por encontrar-se aproximadamente na metade do elemento combustivel apresenta as maiores
temperaturas. Os valores das temperaturas calculadas pelo cédigo RELAPS5-3D para todos
os revestimentos tratados sdo proximos. As Fig. 9a e 9b sdo detalhes da Fig. 9. E possivel
observar que existem diferencas em relagdo aos diferentes materiais. Tanto no centro do
combustivel quanto na parte interna do revestimento, a liga C35M apresenta temperatura

mais baixa do que as demais.
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Figura 9: Distribui¢do radial da temperatura considerando os diferentes revestimentos
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Figura 9a: Detalhe da distribuicdo de temperatura dos

meshes 1 ao 2, centro do combustivel
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Figura 9b: Detalhe da distribui¢do de temperatura dos

meshes 5 ao 6, parte interna do revestimento

4.3.1. Analise térmica do revestimento

A Fig. 10 mostra a distribuicdo axial de temperatura da parte interna dos

revestimentos (meshe radial 5). A curva apresenta perfil cossenoidal, como esperado. Para a

mesma poténcia, o revestimento C35M apresentou menor temperatura de operagdo. Isso

comprova a influéncia da condutividade térmica no processo de transferéncia de calor, ja que

0 mesmo apresenta a maior condutividade térmica entre os revestimentos apresentados.
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Figura 10a: Detalhe da regido de maior temperatura
do revestimento, na regido dos axiais 10 a 25

Dentre os 34 nodos axiais avaliados foram enfatizados os que apresentaram diferenca

de temperatura mais representativa, do nodo axial 13 ao 24. A comparagdo nao foi feita
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considerando o mesh radial 6 porque a temperatura externa do revestimento foi a mesma
independente do revestimento utilizado. Como ¢ possivel notar, o comportamento de todos
os revestimentos ¢ andlogo, contudo, no ponto mais quente, axial 18, a temperatura do
revestimento C35M ¢ ligeiramente menor. Uma explicagdo para este comportamento pode
ser o fato de a condutividade térmica deste material ser ligeiramente maior do que os demais.
Sendo assim, o processo de transferéncia de calor do combustivel ¢ mais eficiente. De acordo
com a composi¢ao em massa das ligas, ¢ possivel supor que o menor teor de aluminio
contribuiu para o aumento da condutividade térmica, pois a liga C35M ¢ a que apresenta
menor teor deste elemento dentre as ligas CO6M, C35M, C36M. As ligas citadas apresentam
0s mesmos elementos na composi¢ao e por isso a comparagao foi considerada entre elas. Na
Tab. 18 s3ao apresentados os dados de condutividade térmica considerando a faixa de

temperatura apresentada na Fig. 10.

Revestimento Temperatura - K Condutividade térmica - W/m-K
673,15 16,9
Zircaloy - 4
773,15 18,1
673,15 17,2
CooM
773,15 18,1
673,15 17,9
C35M
773,15 19,2
673,15 17,0
C36M
773,15 18,2
673,15 16,8
Kanthal APMT
773,15 18,2

Tabela 18: Condutividade térmica para a faixa de temperatura apresentada na Fig. 10.

A semelhanga entre o comportamento dos revestimentos propostos e o tradicional
aumenta a viabilidade de substitui¢ao do revestimento. Tal conclusdo se baseia no fato do
comportamento térmico analogo entre as varias ligas e o Zircaloy-4 e, portanto, ndo seriam

necessarias, termicamente, grandes alteragdes estruturais e de parametros de seguranga.
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4.3.2.  Analise térmica do combustivel

O combustivel utilizado em todas as simula¢des foi o didxido de urdnio - UO,
tradicionalmente utilizado em reatores nucleares. A Fig. 5 apresenta a temperatura para o
centro do combustivel para os diferentes revestimentos. Apesar da manutengdo do
combustivel, hd mudangas na temperatura do mesmo, devido as diferentes propriedades

térmicas dos revestimentos em estudo.

4.4.  Analise dos materiais no estado transitério denominado Loss of Flow
Accident - LOFA

RELAPS5-3D permite a simulagdo de diferentes acidentes/incidentes que incluem
eventos tais como perda de refrigerante, transiente antecipado sem scram, € transitorios
operacionais como perda da agua de realimentagdo e travamento da turbina (turbine trip),
etc. No trabalho foram feitas simulagdes no estado transitorio do tipo Loss of Flow Accident
- LOFA. Uma situacao do tipo LOFA pode surgir através de falhas associadas as bombas do
sistema de resfriamento primario ou através de eventos que resultam em uma diminui¢do no
fluxo do refrigerante primario com as bombas do sistema de resfriamento primario
funcionando normalmente (SOARES et al., 2011). Na situacdo especifica tratada no estudo,

a bomba 216, circuito 2, foi parada, isto € velocidade nula.

Circuito 2
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Figura 11: Circuito 2, onde esta localizada a bomba 216

Nesta se¢do serda tratado o comportamento do revestimento, refrigerante e do
combustivel diante da ocorréncia de um transitorio do tipo LOFA. O estudo sera feito

considerando um comparativo entre os diferentes revestimentos propostos e o revestimento



padrdo. A Fig. 12 mostra a redu¢do da velocidade da bomba 216 a partir de t = 1000s,

alcangando velocidade zero em 60s.

250

Bombas 116, 316 e 416
—— Bomba 216

200

150

100

50

Velocidade das bombas ( rad/s)

: : :
0 1000 2000
tempo (s)

Figura 12: Velocidade das bombas de circulagdo do refrigerante em fungédo do tempo

4.4.1. Vazado e temperatura do refrigerante

A Fig. 13 mostra a diminui¢do da vazao na entrada do vaso de pressdo (volume
500) apds a parada da bomba 216.
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Figura 13: Vazdo do refrigerante antes e apds a parada da bomba 216



4.4.2.  Andlise térmica do refrigerante

A Fig. 14 mostra a evolugdo temperatura do refrigerante considerando a parada da
bomba 216 que causou uma diminui¢do da vazao e consequente aumento na temperatura do
refrigerante. Um novo estado estacionario ¢ alcancado e a temperatura do refrigerante nao
chega a temperatura de saturagdo (618,9K, na saida do canal termo-hidraulico 600) nas
condi¢des de trabalho do PWR de Angra II. Sendo assim ndo é observada a formagao de

vazios.
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Figura 14: Temperatura do refrigerante na saida do canal termo-hidraulico

4.4.3.  Analise térmica do revestimento

Apos a parada da bomba 216 ocorreu um aumento na temperatura do revestimento e
posteriormente foi estabelecido um novo estado estacionario. A Fig. 15 trata da evolugdo da

temperatura do revestimento com o passar do tempo.
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Figura 15: Variag@o da temperatura na parte interna do revestimento antes e apés o LOFA
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4.4.4.  Analise térmica do combustivel

A Fig. 16 trata da analise temporal no centro do combustivel em situacgdo transitoria.
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Figura 16: Temperatura do centro do combustivel antes e apés o LOFA

A melhor resposta foi utilizando a liga C35M, pois o combustivel apresentou menor
temperatura ao longo do transitério. Quanto menor a temperatura do combustivel, menor

desgaste mecanico dos materiais.
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5. CONCLUSOES E TRABALHOS FUTUROS

Neste trabalho foi possivel avaliar a viabilidade de substituicdo do Zircaloy-4 pelas
ligas a base de FeCrAl analisando as propriedades fisico-quimica e térmicas.

No capitulo 2 foi realizado o levantamento de dados relativos aos compositos de
carbeto de silicio, com diferentes fibras utilizadas para refor¢a-los. O estudo demonstrou a
potencialidade de tal classe de materiais como substitutos do revestimento atual. Foram
observadas vantagens quanto a condutividade térmica, menor se¢ao de choque de absorgao
de néutrons, temperatura de fusdo e resisténcia a oxidagdo do material ceramico diante do
Zircaloy-4. Tais propriedades tém relacdo direta com a eficiéncia e seguranca do material no
ambiente de um LWR.

Com relacdo a trabalhos futuros relacionados diretamente a este capitulo, seria
importante o desenvolvimento de uma metodologia andloga a desenvolvida para as ligas de
FeCrAl neste trabalho, aplicada aos compositos de carbeto de silicio. Tal metodologia deve
considerar as questdes singulares relativas ao carbeto de silicio, tais como a baixa
maleabilidade do material ceramico. Essa caracteristica dificulta a fabricacao das estruturas
do reator e do proprio revestimento.

Durante a andlise das propriedades fisico-quimicas das ligas no capitulo 3, foi
possivel associar as propriedades exibidas as teorias ja estabelecidas cientificamente como a
lei de Curie-Weiss e a lei de Dulong-Petit. Tais associa¢des sdo importantes para explicar de
forma mais assertiva as diferencas entre as ligas apresentadas e podem ser utilizadas em
trabalhos futuros para estabelecer comparagdes entre materiais diferentes dos apresentados.

Nos capitulos 3 e 4, de maneira geral e com base nos dados obtidos tanto pelo
levantamento de referéncias da literatura quanto por simulagdes computacionais com uso do
codigo RELAPS-3D, foi possivel avaliar as propriedades individuais das ligas propostas a
base de FeCrAl, comparando-as entre si. A conclusdo a partir destes dados € que em geral as
ligas tém propriedades analogas do ponto de vista fisico-quimico e térmico. Este resultado
nao ¢ surpreendente levando em conta que as mesmas apresentam composi¢ao parecida do
ponto de vista estrutural. Apesar da semelhanca mencionada, a liga Kanthal APMT
apresentou pior desempenho e a liga C35M apresentou caracteristicas mais vantajosas.
Considerando as semelhangas na composi¢ao das ligas CO6M, C35M e C36M que tem os
mesmos elementos em sua constitui¢do, a liga que apresentou melhor desempenho tem o
menor teor de aluminio. E possivel supor que existe uma correlagio entre os fatores

mencionados.



58

A partir da andlise do estado transitorio Loss of Flow Accident — LOFA, realizada no
capitulo 4, foi possivel perceber que em geral as ligas a base de FeCrAl sdo mais seguras do
que o Zircaloy-4 quanto ao comportamento térmico na situagao analisada, pois apresentaram
temperaturas mais baixas, inclusive no combustivel. Os resultados sdo coerentes com a
classificagdo das ligas a base de FeCrAl como ATFs. Contudo, entre as ligas propostas, a
menos eficiente foi a Kanthal APMT. Também neste caso a liga que apresentou melhor
desempenho foi a liga C35M. Considerando as propriedades tratadas no capitulo 3, a
propriedade mais influente seria a condutividade térmica. Os resultados do capitulo 4 foram
coerentes com o comportamento esperado. A viabilidade do ponto de vista térmico analisado
nas situagdes apresentadas no capitulo 4, ndo dita por si s a possibilidade de substituigdo.
Outros parametros devem ser analisados, dentre eles o neutronico e o efeito da irradiacdo ao

longo da queima.
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