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Resumo

A energia nuclear € uma alternativa relevante para suprir as demandas
energéticas atuais e futuras, pois durante seu funcionamento nao libera gases
de efeito estufa. Os materiais utilizados em reatores nucleares séo fatores
importantes no rendimento energético e na seguranca operacional das plantas.
Este trabalho propde a selecdo de materiais do revestimento de varetas
combustiveis de reatores de agua pressurizada (Pressurized Water Reactor —
PWR) e do revestimento de particulas combustiveis nas esferas combustiveis
dos reatores de leito de esferas (Pebble Bed Reactor — PBR) para aumentar o
rendimento energético e a seguranca de operacao de ambos tipos de reatores.
A selecao de materiais foi realizada através do uso do software educacional CES
EduPack 2019, desenvolvido pela Granta Design. Como resultado deste
trabalho, confirmou-se a adequacdo dos materiais utilizados atualmente no
revestimento dos elementos combustiveis dos reatores do tipo PWR (liga de
zircbnio M5) e dos reatores do tipo PBR (carbeto de silicio). Além disso,
identificou-se o potencial de utilizacdo do compésito SiC/SiC para reatores PWR

e do carbeto de zirconio para reatores PBR.



Abstract

Nuclear energy is a relevant alternative to meet current and future energy
demands, as it does not release greenhouse gases during its operation. The
materials used in nuclear reactors are important factors for efficiency and
operational safety of the plants. This work proposes the selection of materials for
fuel rods cladding of Pressurized Water Reactors (PWR) and the coating of fuel
particles of Pebble Bed Reactors (PBR) to increase the energy efficiency and of
the operational safety of both reactor types. The selection of materials was
carried out using the CES EduPack 2019 educational software, developed by
Granta Design. As a result of this work, the suitability of the materials currently
used in the cladding of fuel rods for the PWR (M5 zirconium alloy) and coating of
fuel particles for the PBR (silicon carbide) was confirmed. In addition, the potential
for using the SiC / SiC composite for PWR reactors and the zirconium carbide for
PBRs was identified.
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1. Introducéo

Em 2018, o consumo de energia global cresceu 2,3% e o de eletricidade cresceu
3,5% (Enerdata, 2018). Enquanto isso, de acordo com a Agéncia Internacional
de Energia (IAEA, 2010), a emissdo de CO2 cresceu 2,4% no mesmo periodo.
A tendéncia mundial aponta para um continuo crescimento da demanda
energética mundial. Porém, para atender esta demanda de forma sustentével, é

necessario utilizar fontes de energia que tenham menor impacto ambiental.

As usinas de fissdo nuclear sdo consideradas uma boa alternativa para a
producdo de energia elétrica em larga escala. Elas possuem elevado potencial
de densidade de energia, isto €, sdo capazes de produzir grandes quantidades
de energia em espacos fisicos limitados, e ndo liberam gases de efeito estufa
durante a operacdo. Entretanto, a gestdo dos residuos radioativos produzidos
nos reatores ainda é uma questéo desafiadora, que restringe o crescimento da
utilizacdo da energia nuclear. Existem também questdes relevantes a respeito

da seguranca da geracao nuclear de energia (Azevedo, 2011).

Atualmente, estdo sendo desenvolvidos projetos mais modernos de reatores
nucleares, com seguranca intrinseca e maior eficiéncia. Para os reatores ja em
operacdao, ha estudos sobre a extensdo de suas vidas Uteis e 0 aperfeicoamento

de seus mecanismos de seguranca. (World Nuclear Association, 2019)

A ciéncia dos materiais tem um papel essencial no desenvolvimento de reatores
nucleares avancados e na expansao dos burnups (medida da quantidade de
energia retirada do combustivel nuclear e do seu nivel de esgotamento
energético) e da vida util dos reatores que ja existem. Os materiais utilizados em
reatores nucleares estdo em constante aprimoramento. Por isso, €
imprescindivel a compreensdo acerca dos mecanismos de degradac¢do dos
materiais nas condi¢des extremas do reator, para que sua operacao seja segura

e eficiente.



1.1.0Objetivo

Este trabalho tem como objetivo analisar a viabilidade da utilizac&o de diferentes
materiais no revestimento de elementos combustiveis de reatores nucleares,
visando tanto a melhoria do desempenho de operagcao, quanto a reducdo de
seus riscos operacionais. Como ferramenta foi utilizado o software educacional
de selecao de materiais CES EduPack 2019.

1.2.Justificativa

Em agosto de 2019 iniciei 0 modulo vermelho de tecnologia nuclear da Escola
Politécnica da USP em convénio com o Instituto de Pesquisas Energéticas e
Nucleares (IPEN). Sempre tive curiosidade a respeito da area nuclear e as aulas

gue tive nesse ano despertaram meu interesse.

Dada a area do conhecimento do meu curso de graduacao ser a engenharia de
materiais, desde o inicio do curso de tecnologia nuclear me chamou atencéo a
forma como os materiais utilizados em um reator nuclear podem afetar seu
desempenho. Tendo isso em mente, decidi associar o conhecimento sobre
materiais que adquiri ao longo da graduacdo com o que aprendi no médulo

vermelho sobre tecnologia nuclear para realizar este trabalho.



2. Revisdo Bibliogréfica

2.1.Histdrico da indUustria nuclear no mundo

Estudos a respeito de radiacdo atbmica, mudancas atdmicas e fissao nuclear
foram iniciados em 1895. Nas décadas seguintes, esses estudos foram sendo
aperfeicoados, gerando grandes desenvolvimentos cientificos na area quimica.
Nesse periodo, foram desenvolvidos modelos atdmicos, foram feitas
descobertas como a existéncia dos néutrons, a existéncia de isétopos dos
diferentes tipos de radiacdo e da radioatividade. Em 1902, Rutherford
demonstrou que a radioatividade era capaz de criar elementos quimicos
diferentes a partir da emissdo de particulas nucleares. J& em 1934, foi
descoberto o processo de fissdo nuclear, no qual o bombardeio de néutrons
causa a divisdo do nucleo dos atomos de alguns elementos (World Nuclear
Association, 2019)

Durante a segunda guerra mundial, de 1939 a 1945, houve grande investimento
na area nuclear, devido ao desejo de muitos paises de desenvolver bombas
atbmicas. Depois das atrocidades feitas nesse periodo, em Hiroshima e
Nagasaki, o foco principal da tecnologia nuclear voltou-se para a busca de um
processo capaz de capturar, de maneira controlada, a energia da fiss&o nuclear
para uso na propulsdo naval e na producéo de energia elétrica. Desde 1956, o
foco principal da industria nuclear tem sido a evolucao tecnolégica segura de
usinas de energia nuclear. Apesar da mudanca do foco das pesquisas de
desenvolvimento e tecnologia, a histéria da industria nuclear permaneceu

manchada pelo uso dado a ela em 1945 (World Nuclear Association, 2019).

Apenas em 1963 os Estados Unidos, a Unido Soviética, 0 Reino Unido e outros
123 paises assinaram um tratado para banir qualquer teste com bombas
nucleares, exceto os realizados subterraneamente (JFK Library, 2019). Apos
terem sido desenvolvidos protétipos de reatores (nos anos 50), considerados
como de Geracdo |, nos anos 60 houve o desenvolvimento dos reatores de
Geracao I, os primeiros reatores comerciais de poténcia. Alguns dos reatores
criados nessa época ainda estdo em funcionamento e continuam em constante

evolucao, tanto para aumentar a seguranca e a eficiéncia de seus processos,



guanto para diminuir seus custos de operacdo (World Nuclear Association,
2019).

Em 1986, ocorreu o catastréfico acidente de Chernobyl, em que, por um erro
humano, um dos reatores da planta veio a explodir, deixando o reator exposto e
liberando material radioativo por uma extensa area. Depois desse acidente, em
muitos paises, a opinido publica tornou-se vigorosamente oposta a producao de
energia nuclear (Hong, 2016).

Para a populacgédo, ficou a impressdo de que os riscos oriundos da industria
nuclear eram altos demais. Nos anos 1970, ja se registrava um declinio da
producéo e instalacdo de reatores de poténcia, principalmente devido ao
surgimento de um forte movimento antinuclear, mas foi apos o acidente de
Chernobyl que se verificou o maior enfraquecimento e a estagnacédo da industria

de energia nuclear (Beale, 2016).

Nos anos 2000, a energia nuclear voltou a ser considerada como fonte viavel de
geracao, devido a projecdo do aumento da demanda por energia ho mundo,
principalmente em paises em rapida expansdo econdémica, nos quais se fazia
necessario um sistema integrado de distribuicdo de energia como forma de
suprimir sua demanda crescente por energia (World Nuclear Association, 2019).
Além disso, o propdsito mundial de diminuir as emissdes de carbono devido as
mudancas climaticas se tornou urgente e isto acabou por trazer novamente as
atencdes mundiais para a energia nuclear, como alternativa viavel para a

producédo energeética.

Em 2011, ocorreu outro acidente nuclear, desta vez em Fukushima, Japdo. Um
terremoto seguido por um tsunami cortou o fornecimento de energia elétrica da
planta (energia vital para a manutencédo dos sistemas ativos de seguranca) e
gerou danos no sistema de refrigeracdo dos reatores da planta. Com isso, 0s
nucleos dos reatores derreteram devido a falta de refrigeracéo e houve liberacao
de materiais radioativos. Apesar de nenhuma morte ter sido registrada por
sindrome aguda de radiacao, houve a evacuacao de mais de 140.000 pessoas
e o horror causado foi inevitavel. Novamente, a populacdo mundial voltava a ver

a energia nuclear como ameaca. Todas as usinas nucleares do Japéo, naquele



momento, responsaveis por 30% da eletricidade consumida no pais, foram

fechadas nos 14 meses seguintes (Martins, 2019).

Atualmente, estdo em desenvolvimento diversos projetos de reatores de
Geracdao IV. Esses reatores tém como prioridade a seguranca da planta. Contam
com sistemas de controle, de desligamento e de emergéncia superiores aos de
outras geraces, além de utilizarem grande automatizacdo de processos que
outrora eram realizados por operarios, pois, segundo a Agéncia de Energia
Nuclear (Nuclear Energy Agency, 1988), a falha humana foi responsavel pela
maioria dos acidentes registrados até hoje.

Esses novos reatores da Geracdo IV sdo projetados para resistir a acidentes
naturais, contando, inclusive, com plataformas de isolamento sismico na base
de suas estruturas. Muitos desses reatores sdo modulares, permitindo o ajuste
da poténcia gerada na planta a demanda energética da rede, através da conexao
em série de dois ou mais modulos. Além disso, os reatores modulares sdo muito
menores, seus componentes podem ser transportados por vias terrestres e
aquaticas, o que facilita sua instalacdo e manutencdo em lugares afastados. A
previsdo € que esses reatores venham a ser amplamente comercializados e
utilizados a partir de 2030 (World Nuclear Association, 2019).

2.2.0 Reator Nuclear de Agua Pressurizada (PWR - Pressurized Water

Reactor)

Atualmente, ha diversos tipos de reatores nucleares em operacdo. As maiores
diferencas entre os tipos levam em consideracdo o tipo de refrigerante e de
combustivel utilizados, o tipo de néutrons, os sistemas de troca de calor e a
finalidade do reator. Segundo a Associacdo Nuclear Mundial (World Nuclear
Association, 2019), em 2018, 66% dos reatores em opera¢ao ho mundo eram do
tipo PWR (Pressurized Water Reactor) — que utilizam agua pressurizada como

refrigerante. Os reatores de Angra 1 e Angra 2 séo do tipo PWR (INB, 2019).
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Figura 1 - Representacdo do funcionamento de um reator nuclear do tipo PWR
(Ajustada - Nuclear-Energy, 2019).

A Figura 1 esquematiza o funcionamento de um reator nuclear de agua
pressurizada. De acordo com Nero (Nero, 1979), esse tipo de reator gera
eletricidade da seguinte forma: As varetas de controle do reator controlam a
reacdo em cadeia da fissdo nuclear. A fisséo gera calor e este eleva a 324°C a
temperatura da agua pressurizada que atravessa o nucleo. Apds sair do nucleo,
essa agua passa pelo pressurizador, responsavel por controlar a pressdo do
sistema primario, aumentando-a, quando necessario, através de aquecimento
elétrico de agua, ou reduzindo-a, através da condensacdo de vapor. Na
sequéncia, essa agua do circuito primario troca calor com a agua do circuito
secundario, fazendo com que a agua do circuito secundario se transforme em
vapor e que a temperatura da agua do circuito primario caia para 288°C. Nessa
condicdo, a 4gua do circuito primario é bombeada para que retorne ao nucleo
(Nero, 1979).

No circuito secundario, a energia térmica transmitida pela agua do circuito
primario faz com que a agua do circuito secundario seja transformada em vapor
dentro do sistema gerador. Esse vapor passa por separadores de liquidos e
secadores e, em seguida, é utilizado para fazer girar uma turbina a vapor. Essa
turbina encontra-se conectada a um gerador, que transforma a energia cinética

em energia elétrica (Nero, 1979).



2.2.1. O elemento combustivel do Reator de Agua Pressurizada

(PWR)

No coracdo dos reatores nucleares estda o combustivel. Por motivos de
seguranga, eficiéncia e consisténcia da energia a ser gerada, o combustivel deve
ser carregado no nucleo do reator em elementos de dimensdes e formatos muito
precisos. As funcbes basicas do elemento combustivel sdo gerar fissdes
nucleares, transferir a energia gerada nessas fissdes nucleares para o fluido
refrigerante e reter os produtos de fissao. Além disso, pelo fato do combustivel
em si ser extremamente reativo e liberar muitas particulas durante o processo
de fissdo, ele ndo pode estar diretamente exposto ao refrigerante. Por essa
razao, € necessario que seja protegido por um revestimento que nao interfira na
transferéncia de calor entre o combustivel e o refrigerante, que nao permita
vazamentos, que sirva como barreira para os produtos de fissdo radioativos e

gue seja resistente a corroséo (Sundaram, 1989).

O tipo de elemento combustivel usado em reatores nucleares PWR é o de vareta.
Chama-se de elemento combustivel o conjunto de varetas combustiveis, tubos
guia para as barras de controle, bocais (superior e inferior) e grades espacadoras
(para suporte estrutural). As varetas combustiveis sdo compostas por pastilhas
de combustivel cobertas por revestimento. O tipo mais comum de pastilha de
combustivel utilizada em reatores de poténcia é a de 6xido de uranio (UOy). Os
tubos guia tém a missao de permitir a introducdo de varetas de controle, que
contém elementos absorvedores de néutrons (como boro e hafnio), utilizados
para controlar o processo reativo dentro do elemento combustivel. As grades
espacadoras sao utilizadas para fixar as varetas combustiveis e os tubos guia
em suas posicdes especificas, impedindo que as varetas encostem umas nas
outras, além de permitir a passagem do refrigerante. Os bocais, superior e
inferior, tém a funcdo de direcionar o fluxo do fluido de refrigeracédo do circuito
primario por entre as varetas combustiveis, além de funcionarem como
elementos estruturais para a fixacdo do elemento combustivel a estrutura do
reator (Perrota, 1999).
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Figura 2 - Representacéo de um elemento combustivel tipico de reatores PWR. A direita
€ possivel ver os diferentes tipos de varetas (vareta combustivel, tubo guia e tubo de
instrumentacédo), as grades espacadoras e a disposi¢cdo das pastilhas combustiveis
dentro das varetas combustiveis (Bertolo, 2016).

2.2.2. Principais Modos de Falha de Reatores de Agua Pressurizada

(PWR)

A Agéncia Internacional de Energia Atdmica fez estudo sobre os mecanismos de
falhas de elementos combustiveis de reatores refrigerados a agua leve (LWR).
Nesse estudo, foi computado o nimero de falhas por ano, o tipo de falha e o tipo
de reator (International Atomic Energy Agency, 2010). A Figura 3 apresenta 0s

dados obtidos nesse estudo da Agéncia Internacional de Energia Atdmica.
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Figura 3 - Numero de falhas em elementos combustiveis de reatores nucleares de agua
leve de 1990 a 2010. Detalhe dos principais mecanismos de falha observados
(Adaptado — Fratoni e Terrani, 2017).

Na Figura 3, é possivel observar que a principal falha de combustiveis do tipo
vareta em reatores de agua leve € conhecida como grid-to-rod fretting (fretagem
entre as superficies da grade espacadora e da vareta) (Fratoni e Terrani, 2017).
Este fenbmeno esta representado na Figura 4. De acordo com Hu (Hu, 2018), o
fendbmeno de vibracdo é causado pelo fluxo turbulento do fluido refrigerante
guando este passa pelas grades espacadoras. Essa turbuléncia pode causar
danos de fretagem, processo de desgaste especifico na area de contato entre
dois materiais sob carga, possibilitando o surgimento de folga e movimento
relativo, por vibracdo, entre as grades espacadoras e as varetas combustiveis.

A ocorréncia desse desgaste pode acarretar falha da vareta combustivel.
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Figura 4 - Representacdo do mecanismo de falha “Fretagem entre as superficies da
grade e da vareta” (Grid to Rod Fretting), em que o fluxo do refrigerante causa vibragées
na estrutura do elemento combustivel, resultando em dano ao material e consequente
falha (Adaptado - Hu, 2018).

Outra falha de varetas combustiveis que esta entre as mais comuns, é
relacionada a corrosdo sob tensdo na interacdo entre pastilha e revestimento,
guando o reator passa por mudancas na sua poténcia (conhecida pela sigla PCI-
SCC, pellet cladding interaction — stress corrosion cracking). Esse fendbmeno se
da devido a mudancas dimensionais sofridas pelas pastilhas de UO2 quando o
reator € submetido a mudancas substanciais de poténcia, isto €, quando ele &
submetido a rampas de poténcia. Devido a reacdo de fissdo, alguns produtos
gasosos sao liberados e as pastilhas de UO> incham (Nuclear Energy Agency,
2005).

Um desses produtos de fissdo € o iodo, que em contato com o zircénio do
revestimento, cria iodetos, como o Zrls, substancias agressivas quimicamente,
gue aumentam muito a possibilidade de corrosdo. Quando esses produtos se
aliam sinergicamente as interacbes mecanicas entre as pastihas e o
revestimento de Zircaloy, a corrosdao sob tensdo ocorre, levando a falha
prematura das varetas combustiveis (International Atomic Energy Agency,
2010).
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Além disso, de acordo com Odette e Zinkle (Odette e Zinkle, 2019), devido a
radiacdo a que o Zircaloy fica exposto durante o funcionamento do reator,
acredita-se que ele figue mais suscetivel a sofrer corrosdo sob tensédo e que,
durante a rampa de poténcia do reator, as trincas se iniciam e comegcam a se
propagar. Por essa razdo, ha normas a respeito das rampas de poténcia que
podem ser utilizadas pelo operador do reator. A Figura 5 apresenta a micrografia
de um caso real de corrosao sob tenséo devido a interacao entre as pastilhas e

0 revestimento.

Trinca pela corrosao

O gap se fecha devido ao sohtonsio

inchamento das pastilhas

Revestimento Pastilha lascada

Pastilha
Combustivel

Fratura por fadiga térmica (caminho dos produtos de fissao)

Figura 5 - Micrografia de um caso real de PCI-SCC, em que é possivel ver as trincas ha
pastilha e no revestimento (Adaptado - Whittle, 2016).

Atualmente, para evitar esse tipo de falha por inchamento das pastilhas, as
mesmas passaram a ser fabricadas com pequena mudanca em sua forma: as
pastilhas sao produzidas no formato de cilindros com concavidades em suas
extremidades para que haja espaco para sua expansao durante o funcionamento
dentro das varetas, sem comprometer a integridade da estrutura como um todo
(Tikare, 2015). Além disso, segundo Allen et al. (Allen et al.,, 2010), na
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extremidade superior das varetas combustiveis sdo instaladas molas que
permitem a movimentagdo axial das pastilhas devido ao aumento de suas

dimensdes, causadas pelo inchamento.

2.2.3. Materiais historicamente utilizados no revestimento de varetas

combustiveis de reatores de agua pressurizada (PWR)

No inicio do desenvolvimento de reatores nucleares PWR, 0s metais eram 0s
principais candidatos para revestir as varetas combustiveis. Nos ultimos anos,

h& uma tendéncia de procura em outras areas de materiais para essa aplicacao.

2.2.3.1. Acos inoxidaveis austeniticos

Os acos inoxidaveis austeniticos sao amplamente usados em diversas
aplicacdes de engenharia e sdo um tipo de material extremamente importante
para tecnologias convencionais e avancadas de reatores nucleares. De acordo
com Abe et al. (Abe et al., 2014), as ligas utilizadas para o revestimento de
varetas combustiveis nos primeiros reatores PWR foram os acos inoxidaveis
austeniticos de tipo 304, 347 e 348. Segundo Gomes et al. (Gomes et al., 2016),
desconsiderando algumas pequenas falhas isoladas, o desempenho dessas
ligas foi considerado excelente. A partir dos anos 60, ligas de zircénio passaram
a ser utilizadas em detrimento desses acos, pois a secéo de choque de absorcéo
para néutrons térmicos desse novo material € muito menor - fato que aumenta o
rendimento do reator. Porém, por questdes de seguranca trazidas a tona por
eventos como o acidente de Fukushima, iniciou-se um processo de reavaliacéo
do uso de ligas de zircénio para o revestimento de varetas combustiveis e de
revisitacdo de outros materiais, como 0s ac¢os inoxidaveis austeniticos (Abe et
al., 2014).

Esses acos tém bom comportamento em altas e em baixas temperaturas, com
boa resisténcia e ductilidade, além de 6tima resisténcia a fadiga. As propriedades
mecéanicas desses agos - principalmente a resisténcia a fluéncia e o limite de

resisténcia - tém variagcbes nas temperaturas de operacdo dos reatores. Em
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geral, os agos inoxidaveis com 16-18% de cromo possuem boa resisténcia a
corrosao e a oxidacdo em ambientes aquosos e acidos em temperaturas de até
300°C. Porém, pelo fato do material estar sob constante tens&do dentro do reator,
pode ocorrer corrosao sob tenséo intergranular, pela sensibilizagdo de contorno
de grao. Esse fendbmeno causa perda de plasticidade e de resisténcia mecanica,
sendo uma das causas mais comuns de degradacéo dos materiais presentes no
ndcleo dos reatores nucleares de tipo PWR atuais. Para prevenir a ocorréncia
desse fenbmeno, algumas ligas, como a AlSI 304L e AISI 316L, tém quantidade
menor de carbono, cujo valor maximo é de 0,03%, ou tém ligas com adicéo de
elementos como titanio, nidbio ou tantalo. Essas mudangas podem prevenir a
precipitacdo de carbetos de metais nos contornos de gréao e o empobrecimento
de cromo, evitando falhas por corroséo sob tenséo intergranular (Maziasz e
Busby, 2012).

2.2.3.2. Ligas de zirconio

O zircénio possui uma das mais importantes propriedades para 0 uso no nucleo
de reatores nucleares: a se¢ao de choque de captura de néutrons € muito baixa.
Além disso, suas ligas apresentam boas propriedades mecanicas e térmicas.
Entretanto, em contraste com outros materiais, 0 processo de corrosdo € mais
acentuado e a ductilidade € menor nas ligas mais puras de zirconio. De acordo
com Motta et al. (Motta et al., 2015), descobriu-se que praticamente qualquer
adicdo de outros elementos na liga de zircbnio aumentava sua resisténcia a
corrosdo. A descoberta dessa melhor resisténcia a corrosdo das ligas de
zircbnio, com pequenas adi¢cdes de outros elementos, gerou grande movimento
de pesquisa por elementos que melhorassem a resisténcia a corrosdo e as
propriedades mecéanicas do material, mantendo, simultaneamente, baixa a

secdo de choque de absorcdo de néutrons (Motta et al., 2015).

A adicdo do elemento estanho ao zirconio deu origem a uma grande classe de
ligas denominadas Zircaloy, cuja finalidade era melhorar a resisténcia a corrosao
do material. Essas ligas comecaram a ser pesquisadas e desenvolvidas nos

anos 50, em paises do ocidente, para serem usadas como revestimento das
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varetas combustiveis para reatores nucleares de agua pressurizada - PWR
(Pressurized Water Reactor) (Romero et al., 2014).

As principais ligas desse tipo sdo o Zircaloy-2 e o Zircaloy-4. A primeira é
utilizada até hoje nos reatores de agua fervente, tipo BWR (Boiling Water
Reactor), por sua boa resisténcia a corrosédo nodular. Ela contém ferro, cromo e
niquel como elementos de liga. J& o Zircaloy-4 tem como elementos de liga o
ferro, o estanho e o cromo que, embora néo superem 2% em peso da liga, sdo
responsaveis pela otimizacdo das propriedades do material, principalmente a
resisténcia a corrosdo. Essa Ultima liga é apropriada para reatores de agua
pressurizada, tipo PWR (Pressurized Water Reactor), por ter bom

comportamento de resisténcia a corrosao uniforme (Lobo e Andrade, 2010).

Enquanto o Zircaloy-4 foi o material mais utilizado em reatores de agua
pressurizada em paises como Estados Unidos e Alemanha, na Russia o0s
reatores VVER (Vodo-Vodyanoi Energetichesky Reaktor), cujo design era similar
ao dos PWR, usavam as ligas E110 — liga binaria de zircénio com 1% de nidbio
— e E635 - liga com 1,2% de estanho, 1% de nidbio e 0,35% de ferro - em suas
varetas combustiveis. A liga E110, assim como a liga Zircaloy-4 é recomendada
para 0 uso em reatores de agua pressurizada. E a liga E635, assim como o
Zircaloy-2, é recomendada para 0 uso em reatores de agua fervente (Markelov
et al., 2010).

Em 1987, surgiu uma nova liga, denominada ZIRLO (Zirconium Low Oxidation),
desenvolvida para ter desempenho superior e burnup (medida da quantidade de
energia retirada do combustivel nuclear e do seu nivel de esgotamento
energético) maior que as ligas classicas da industria nuclear, com o objetivo de
substitui-las (Motta et al., 2015). Os esfor¢os para o desenvolvimento de novas
ligas com desempenho superior levaram a criacdo do ZIRLO otimizado, liga que
simultaneamente mantém as Otimas propriedades do ZIRLO e aumenta a
resisténcia a corrosao da liga. Ela contém quantidade menor de estanho (0,67%),
gue, de acordo com Pan et al. (Pan et al., 2014), tem significante efeito no

aumento da resisténcia a corrosdo da liga.

Depois da criagao do ZIRLO, no comec¢o dos anos 90 foi introduzido o M5, liga

de zircénio de alto desempenho. O material é uma liga ternaria recristalizada
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com niveis controlados de ferro e enxofre. De acordo com Motta et al. (Motta et
al., 2015), o fator que diferencia o0 M5 € a auséncia de corrosdo acelerada
(Enhanced Corrosion) para burnups maiores que 30GWD/MTU. A partir dos anos
90 e 2000 o ZIRLO, ZIRLO Otimizado e o M5 se tornaram os candidatos mais
fortes para substituir o Zircaloy-4 no ocidente (Motta et al., 2015).

Nas usinas nucleares brasileiras Angra | e Il, séo utilizados diferentes materiais
no revestimento das varetas combustiveis. De acordo com a INB (INB, 2019),
em Angra |, cujo fornecedor do sistema do reator € a Westinghouse, o elemento
combustivel, denominado 16NGF, utiliza a liga ZIRLO no revestimento das
varetas. E em Angra Il, o material utilizado no elemento combustivel HTP é o
Zircaloy-4, sendo a Siemens o fornecedor da tecnologia do reator.

2.3.0 reator leito de esferas (PBR — Pebble Bed Reactor)

O reator de leito de esferas (PBR - Pebble Bed Reactor) é um tipo de reator de
temperaturas muito altas (VHTR — Very High Temperature Reactor), que usa o
gas hélio como fluido refrigerante. Ele € um dos designs mais promissores de
reatores de quarta geracao e ha projetos, tanto para configuracdes modulares,

guanto para tradicionais de maior poténcia (Boer, 2008).

Ele se diferencia de outros reatores pela configuracdo do seu nucleo. Ao invés
do combustivel nuclear estar em forma de pastilhas dentro de varetas que
compdem o elemento combustivel, ele esta contido em milhares de esferas, que
contém grande quantidade de particulas com multicamadas, dispersas em uma
matriz de grafite. Essas esferas tém aproximadamente o tamanho de bolas de
golfe e alimentam o nucleo do reator. Um reator ndo modular pode ter cerca de

450 mil esferas em seu nucleo (Tipping, 2010).

O formato do combustivel se mostrou uma grande vantagem, ja que é possivel
carregar esferas no nucleo do reator e remover esferas ja utilizadas durante seu
funcionamento, isto €, sem que seja necessario desligar toda a unidade para a
troca do combustivel. No processo de alimentacao, as esferas sdo colocadas na

bY

extremidade superior do nucleo e, devido a gravidade, vao atravessando a

hY

extensdo do nucleo. Quando chegam a extremidade inferior do nucleo, as
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esferas sdo removidas e passam por inspe¢do para analisar se devem ser
recicladas dentro do reator ou descartadas (Tipping, 2010). Segundo Hawari et
al. (Hawari et al., 2002), essa inspecéao pode ser feita por meio de espectrometria
passiva de raios gama, que examina a quantidade de gases de fissdo e estima
o burnup de cada unidade. O fluido refrigerante fica entre as esferas, sob presséao
media de 30 atm. A eletricidade é gerada por meio de um gerador de vapor

convencional (Hawari et al., 2002).

A Figura 6 esquematiza o funcionamento dentro da estrutura de contencgdo do
reator. As novas esferas, contendo o combustivel, sédo alimentadas pela parte
superior do nucleo do reator, que tem formato de funil. Com a fissao nuclear do
combustivel dentro das particulas na matriz das esferas, a temperatura aumenta
e aquece o0 gas hélio que flui por entre as esferas. O gas é aquecido a
temperaturas extremamente elevadas e troca calor com o liquido do circuito

secundario, que move uma turbina, e esta gera eletricidade (Kadak, 2005).
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Figura 6 - Representacdo do funcionamento de um reator nuclear de leito de esferas
(Adaptado — Energy Central, 2020).

O projeto original desse tipo de reator remonta dos anos 60 na Alemanha, cujo
objetivo era operar a temperaturas mais altas e, consequentemente, aumentar a
eficiéncia do reator. A primeira planta de pesquisa (AVR Pebble Bed Reactor)
funcionou no centro de Pesquisa de Juelich por 22 anos, com poténcia de 15
MWe, foi palco de diversos estudos sobre esse revolucionario design e sobre
diferentes tipos de combustivel. Uma versao de 300MWe desse reator chegou a
ser construida, mas devido a problemas mecanicos e a questbes politicas no
pais, ndo foi colocado em funcionamento. O nucleo, sob condi¢des normais,
funcionava proximo a 900°C (Ziermann e Ivens, 1998). Nos anos 90, a Africa do
Sul desenvolveu o projeto de um reator PBR modular (Dolan, 2017). Em 2010, o

projeto foi deixado de lado por falta de verba.

Nos anos 2000, a China desenvolveu um projeto modular do reator PBR (HTR-
10), que foi usado em muitas pesquisas e possibilitou o desenvolvimento de um
novo prototipo: o HTR-PM. A Figura 7 mostra o interior do ndcleo do reator HTR-
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10, em que sdo visiveis as esferas combustiveis. De acordo com Zhang et al.
(Zhang et al., 2017), esse novo reator, que ainda esta em desenvolvimento, tem
demonstrado resultados promissores quanto a seguranca e a eficiéncia. Além
desse, ha também diversos projetos desse tipo de reator em desenvolvimento
no Instituto de Tecnologia de Massachusetts (MIT) (Kemeny, 2002).

— |

Figura 7 - Foto do interior do nucleo do reator HTR-10 da China, em que séo visiveis as
esferas combustiveis (Ajustado — Kadak, 2005).

2.3.1. O combustivel do reator PBR

O elemento combustivel do reator PBR tem como objetivo central ser mais
seguro e eficiente que os outros tipos de combustiveis nucleares. O material fissil
utilizado pode variar. Na Alemanha, foram testados muitos tipos diferentes de
combustiveis no AVR. Na Africa do Sul foi utilizado o tério e, no projeto atual da
China, é utilizado o uranio. Tomando o projeto chinés como exemplo, o elemento
combustivel é feito de esferas que contém de 7 a 9 gramas de UO> com baixo
enriquecimento (LEU — Low Enrichment Uranium). Como representado na Figura
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8, as esferas tém raio de 6cm, possuem uma camada externa de grafite com
espessura de 0,5 cm. A parte interna de cada esfera é formada por uma matriz
de grafite que integra de 10 a 15 mil microesferas revestidas TRISO (particula tri
estrutural e isotropica) de aproximadamente 0,9mm de didmetro. Cada
microesfera € feita de camadas de diferentes materiais, que formam uma
fronteira de pressdo e uma zona de retencdo em volta do material fissil, o
combustivel em si. Essas camadas devem manter suas propriedades mesmo a

temperaturas acima de 1500°C (Boer, 2008).

De acordo com Vezzoni et al. (Vezzoni et al., 2009), em uma particula com
revestimento TRISO, ha quatro camadas em volta do combustivel: a primeira
camada em contato com o combustivel é de carbono pirolitico poroso, seguida
por uma camada interna de carbono pirolitico de alta densidade, por uma
camada ceramica de carbeto de silicio (SiC) e, por fim, por uma camada externa
de carbono pirolitico de alta densidade. E muito importante que esses materiais,
além de conterem os produtos de fissdo, sejam bons condutores de calor para
nao reduzir a eficiéncia do processo. A camada porosa de carbono pirolitico tem
como funcéo suportar um possivel inchamento do nudcleo e reter produtos de
fissdo gasosos. A camada seguinte, de carbono pirolitico de alta densidade, €
impermeavel para produtos de fissdo gasosos e serve como substrato para a

deposicao de carbeto de silicio (Vezzoni et al., 2009).

De acordo com a Agéncia Internacional de Energia Atdmica (IAEA, 2010), essas
particulas com revestimento TRISO retém produtos de fissdo metalicos em
condicBes operacionais, transientes e de acidente controlado, sendo, portanto,
uma opcao légica para aplicacdes com menor emissdo de produtos fisseis, com

burnup mais extenso e com temperaturas mais altas.
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Figura 8 - Na parte Superior - Detalhe do elemento combustivel, com particulas
dispersas na matriz / Na parte Inferior — Representacdo em corte da particula
combustivel (Adaptado — Nabielek e Mitchell, 2010).

2.3.2. Principais modos de falha de esferas combustiveis de reatores

PBR

Ha dois principais modos de falha para os elementos combustiveis de reatores
do tipo PBR. O primeiro € relacionado com o contato entre as particulas TRISO
dispersas na matriz das esferas. O segundo tem relacdo com as pressdes
internas das particulas. Durante a manufatura do elemento combustivel, as
particulas TRISO devem estar a uma distancia minima uma da outra. Caso
contrario, durante a fase de prensagem das particulas na matriz, pode haver
contato entre particulas e consequente vazamento de produtos fisseis durante a

irradiacao (Boer et al., 2006).

No inicio da irradiagdo, as camadas de carbono pirolitico encolhem, causam
tensdo compressiva na camada de carbeto de silicio e tenséo de tracdo nas
camadas de carbono. A Figura 9 mostra um caso real em que, devido a esse
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encolhimento das camadas de carbono pirolitico, formou-se uma lacuna.
Conforme o reator funciona, as esferas continuam sofrendo irradiacado e essas
tensBes se invertem. Devido a essa inversdo de tensdes, ha acimulo de pressao
dentro das particulas TRISO. O cerne das particulas libera diversos produtos de
fissdo durante o funcionamento do reator e alguns desses produtos sé&o
transportados por difusdo para a camada porosa de carbono pirolitico. Com isso,
ocorre mudancga dimensional e fluéncia da camada porosa, o que resulta na
transmissao de tensao do interior para as camadas mais externas da particula.
A camada de carbeto de silicio € a principal barreira das particulas TRISO,
podendo aguentar altas tensdes compressivas e altas temperaturas, mas
podendo falhar por tensdes trativas (Boer et al., 2006). De acordo com Boer et
al. (Boer et al., 2006), a falha ndo ocorre diretamente, pela aplicacéo de tensdes
na camada de SiC, mas indiretamente, pela fratura nas camadas de carbono

pirolitico.

De acordo com Maki et al. (Maki et al., 2002), no projeto das particulas TRISO,
trincas na camada porosa de carbono sdo esperadas devido a sua densificacao
no inicio da irradiacdo, conforme a Figura 9. Porém, ainda segundo os autores,
em um projeto experimental nos anos 90, foi observada propagacdo dessas
trincas para a camada seguinte (camada de carbono pirolitico de alta densidade),
provavelmente, devido também ao encolhimento por irradiacdo. Essas trincas
geram grandes concentracdes de tensdo na camada de carbeto de silicio, que

podem ocasionar na falha das particulas combustiveis.
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Gap na camada
porosa de carbono
pirolitico gerado na
densificagao

Figura 9 - Gap da camada porosa de carbono devido a densificacdo no inicio da
irradiacédo (Adaptado — Maki et al., 2002).

2.3.3. Materiais historicamente utilizados no revestimento de

particulas TRISO

Na particula TRISO, a camada que € considerada a estrutura mais importante
a camada ceramica de carbeto de silicio. Ela é uma barreira contra a liberacéo
de produtos de fisséo e previne a contaminacao, tanto do liquido refrigerante do
reator, como de todo o ambiente externo. O carbeto de silicio € um material
amplamente utilizado em aplicac6es com condi¢des de altas temperaturas, altas
pressées e em ambientes corrosivos. Na aplicacdo nuclear, o material tem
propriedades essenciais e necessarias no elemento combustivel: tem grande
resisténcia a danos por irradiacdo e baixa secdo de choque de absorgédo de
néutrons térmicos. Além disso, possui outras caracteristicas importantes, como
boa condutividade térmica, baixa expansao térmica, boa resisténcia a choque

térmico e inércia quimica (Hosemann et al., 2013).
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2.4.Demanda dos materiais em reatores nucleares

Além de terem que satisfazer requisitos de projeto em relacdo as suas
propriedades mecénicas, tais como dureza, indice de expansdo térmica,
condutividade térmica, compatibilidade com o refrigerante, com o moderador,
com os produtos fisseis e com os combustiveis, resisténcia a fluéncia e
resisténcia mecanica, os materiais usados em reatores nucleares também estao
expostos a danos por radiacdo devido a emissao de néutrons, raios y e particulas

a e B durante a fissdo nuclear (Azevedo, 2011).

As formas de degradacdo por radiacdo mais comuns sdo a fragilizacéo, a
fluéncia por irradiacdo, o endurecimento, a segregacdo do soluto, a
desestabilizacédo de fase, além de mdultiplas formas de corroséo. A irradiacédo de
néutrons produz endurecimento que, geralmente, € acompanhado pela reducao

da constante elastica e da tenacidade a fratura (Azevedo, 2011).

O grafite, os metais puros e as ligas de zirconio e de berilio estdo entre os
materiais usados em sistemas de energia nuclear que sofrem crescimento de
grao devido a irradiacdo. Pelo fato de muitos dos reatores de poténcia atuais
usarem ligas de zirconio (Zircaloy) na manufatura de seus revestimentos, este
fenbmeno é relevante. A deformacdo gerada pela fluéncia de radiacdo
(Irradiation Creep) é geralmente proporcional a tenséo e a exposicao a radiacédo

(Sciencedirect Topics, 2020).

A Figura 10 demonstra o efeito da irradiacdo de néutrons na curva tensao-
deformacé&o de um aco austenitico recozido de tipo 316LN. A irradiacao foi de 3

dpa.
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Figura 10 - Efeito de 3dpa de irradiacdo de néutrons na curva tensado-deformacao de
aco austenitico recozido por solucao do tipo 316LN (Adaptado — Zinkle e Was, 2013).

Em condicBes normais, a colisdo elastica dos néutrons com os atomos € a fonte
primaria de dano de materiais do nucleo dos reatores. Esses danos geram
mudancas micro estruturais e defeitos induzidos por radiacdo (aparecimento de
lacunas, loops de deslocamento, segregacdo por radiacdo, atomos auto
intersticiais, discordancias, etc.), que afetam propriedades mecéanicas como
dureza, tenacidade, ductilidade, resisténcia. Quando aliados a altas
temperaturas e alta tensdo, ocorre corrosao sob tensao por irradiacao, fadiga de
corrosdo e aumento da degradagcdo da tenacidade a fratura, aumento da

fragilidade e alteracéo das propriedades mecéanicas (Azevedo, 2011).
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De acordo com Zinkle e Was (Zinkle e Was, 2013), a irradiacédo de raios gama
induz a radidlise da &gua, criando radicais livres que aumentam muito o potencial
de corrosao no ndcleo do reator. As partes de um reator que mais séo afetadas
por essa radidlise da agua sao os canos do sistema primario, os rotores e as pas
da turbina, o condensador, o pressurizador e o gerador de vapor. Assim, a maior
causa de degradacédo de materiais tem sido a corrosao sob tenséo intergranular,

pela sensibilizacdo de contorno de grao (Zinkle e Was, 2013).

Caso ocorram falhas nos combustiveis ou em seus revestimentos, ha grande
perigo para os trabalhadores da usina, pois esse tipo de falha provoca a
liberagéo de gases contaminados e de material radioativo para o ambiente. As
varetas combustiveis passaram por grandes avancos desde os anos 50, quando
comecgaram a ser implementadas. Hoje, tém sido estudadas novas alternativas
de materiais, com melhor absorgcéo de néutrons, para a confec¢ao das varetas,
mas ainda deve ser levada em consideracdo a alta probabilidade de ocorrer
corrosdo sob tensdo. Assim, as novas alternativas para a composicao das
varetas podem acarretar modificacdo do refrigerante ou mesmo mudancas na
operacdo dos reatores. Ja foram feitos inUmeros aprimoramentos nos
combustiveis para aumentar o desempenho e a seguranca, mas ainda ha grande
interesse na industria em aumentar a produtividade do combustivel e, ao mesmo

tempo, diminuir ainda mais sua probabilidade de falha (Azevedo, 2011).

Outro fendbmeno relevante em reatores nucleares é a fragilizacdo pelo
hidrogénio. De acordo com Was (Was, 2007), essa fragilizacdo se da quando,
durante o processo de corrosao, o hidrogénio gerado pela hidrélise da agua entra
na liga. Geralmente esse fendmeno resulta na fratura intergranular do material.
Porém, ainda de acordo com o autor, ha inimeros mecanismos diferentes pelos

guais o hidrogénio causa fragilizacédo de ligas metalicas.

No desenvolvimento dos reatores atuais, como os de Geracao lll+ e Geracao |V,
o design esta em continuo processo de evolucao, sendo grande o interesse pelo
aumento da produtividade. Os reatores de Geracao IV operam em temperaturas
muito mais altas e utilizam tipos diferentes de refrigerantes, tais como agua em
estado supercritico, metais liquidos e sais fundidos (World Nuclear Association,
2019).
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3. Metodologia

A ferramenta principal usada na sele¢cdo de materiais foi o Granta CES
(Cambridge Engineering Selector) EduPack 2019, software que realiza o
cruzamento de informagdes relacionadas aos materiais em um banco de dados,
com etapas progressivas de restriches. Ele permite encontrar materiais que
coincidam com os requisitos do projeto, além de acessar informacdes relativas
a durabilidade, a disponibilidade, aos processos de fabricacdo, as propriedades
fisicas e térmicas, as propriedades ecoldgicas e aos custos. E possivel fazer o
download do software, encontrar tutoriais e informagfes adicionais em:

https://grantadesign.com/education/ces-edupack/.

O sistema do Granta CES EduPack 2019 baseia-se nos conceitos idealizados
por Michael F. Ashby, de mapas de propriedades dos materiais e indices de
mérito, que tém como intuito dar aplicacao pratica a teoria. A enorme quantidade
de materiais disponiveis apresenta muitas oportunidades de inovacéo
tecnoldgica, mas para que essas oportunidades sejam aproveitadas ao maximo,
de acordo com Ferrante (Ferrante, 2002), o processo de selecdo de materiais
deve seguir a forma de um funil. O funil esclarece a necessidade de considerar,
em um primeiro momento, a maior quantidade possivel de materiais, de modo a
nao perder nenhuma oportunidade razoavel. Ao incluir as diferentes condicbes
de contorno do projeto, a quantidade de materiais vai diminuindo, até se chegar

em alguns candidatos viaveis.

Segundo Ashby e Johnson (Ashby e Johnson, 2010), o procedimento basico de
selecdo de materiais envolve trés etapas basicas: (1) traduzir os requisitos de
projeto em uma especificacdo para o processo e materiais, (2) realizar triagem
para eliminar os materiais que néo satisfazem as especificacdes, (3) classificar
0S materiais e processos que passaram pelas etapas anteriores, identificando
aqueles com maior potencial. Entdo, a partir dos resultados dessas etapas
anteriores, realizar a discussdo ao procurar por informacdes de apoio (livros,
artigos cientificos) sobre os materiais que mais atendem aos critérios, estudando
mais profundamente os seus pontos fortes e pontos fracos, o histérico de uso e
0 potencial futuro. Assim, de acordo com Ashby (Ashby, 1999), para sair da

infinidade de materiais disponiveis hoje e chegar a um Unico material apto para
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0 projeto, € necesséria a concretizacdo das etapas de traducgdo, triagem,
classificacao e documentacéo. Todo esse processo conduz a tomada de decisao

mais embasada cientificamente.

Para a realizacao da traducéo dos requisitos de projeto foi necessaria a defini¢cdo
da funcdo do material, de suas restricdes, de seus objetivos e de suas variaveis
livres, todas apresentadas na Tabela 1.

Tabela 1 - Descricdo dos parametros levados em conta para a selecdo de materiais.

Funcgdes Restricdes Objetivo Variaveis Livres

- Proteger o - Baixa absorc¢éo de - Seguranga na - Material
combustivel do fluido néutrons térmicos operacao do reator
refrigerante

- Compatibilidade - Maximizar a
- Transferir o calor do quimica com o eficiéncia do
combustivel para o combustivel, com os processo
refrigerante produtos de fissao,
com o moderador e
- Funcéo estrutural com o fluido

refrigerante

- Boa condutividade
térmica

- Baixa expanséao
térmica

- Alta resisténcia
mecanica

- Boa resisténcia a
altas temperaturas

- Baixa degradacao
por irradiacao

A partir dessa traducdo dos requisitos de projeto, foi possivel identificar as
propriedades a serem analisadas no software da Granta CES EduPack. O
software é dividido em diferentes niveis de bases de dados materiais e um nivel
de base de dados de elementos. O nivel dos elementos quimicos e os niveis 1

e 2 sdo considerados introdutorios. J& o nivel 3 € considerado mais avancgado e
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robusto que os anteriores, possuindo gama maior de materiais e disponibilidade
de analise de mais de 100 propriedades diferentes de cada material. Esse
procedimento auxilia a realizacdo de sucessivas etapas de avaliacdo de
propriedades de materiais, cada vez mais detalhadas, que embasam o processo
final de selecdo de materiais.

3.1.Metodologia, base de dados dos elementos

Para dar inicio a selegdo de materiais no formato de funil acima descrito, foi
necessario fazer a selecédo de elementos quimicos, pois o software sé apresenta
dados de uma das mais importantes restricdes de projeto, a secéo de choque de
absorcao de néutrons térmicos, no nivel dos elementos quimicos. As folhas de
dados dos elementos possuem familias de propriedades — o elemento em si, a
estrutura eletronica, a estrutura quimica, dados geoecondémicos, propriedades
ecoldgicas, dados sobre a criticalidade dos materiais, propriedades fisicas,
mecanicas, magneéticas, elétricas e térmicas, propriedades de difuséo, energias
de superficie e propriedades nucleares. A Figura 11 mostra a interface do
programa, em que todos os elementos da tabela periddica estdo disponiveis.
Para encontrar mais detalhes sobre determinado elemento, basta clicar em
Datasheet (folha de dados).
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Figura 11 - Interface do software CES EduPack na base de dados dos elementos. Da
tabela periédica a direita, € possivel ver a folha de dados de qualquer elemento.

Com o objetivo de visualizar a resisténcia térmica dos elementos, dada como
temperatura de fusdo, em comparacdo com a capacidade de absorcdo de
néutrons térmicos, foi plotado um grafico com as duas propriedades citadas
acima. Para plotar um grafico no software, conforme a Figura 12, basta
selecionar a opgao “Chart” e escolher quais serdo as propriedades
correspondentes aos eixos X e Y. De acordo com Tong (Tong, 2019 — traducéo
livre), “Ha& uma tendéncia de novos materiais para o revestimento de varetas
combustiveis que, para compensarem a menor transparéncia aos néutrons,
apresentam maiores temperaturas de servico no reator”. Considerando essa

afirmacéao, foram identificados os elementos que se destacaram nessa analise.
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Figura 12 - Interface do software CES EduPack na base de dados dos elementos. Em
detalhe a funcao de plotar um gréafico, sendo necessario selecionar as propriedades que
corresponderao aos eixos X e'Y.

Seguindo a metodologia aplicada por Azevedo (Azevedo, 2011) na selecdo de
materiais do revestimento de varetas combustiveis de reatores nucleares de
fissdo, na qual se compara a secao de choque de absorcdo de néutrons térmicos
a resisténcia mecanica desses elementos de destaque, foram retirados das
folhas de dados do software os valores de suas se¢fes de choque de absorcéo
de néutrons térmicos. No nivel 3 do programa, foram levantadas informacdes
sobre o limite de escoamento das ligas puras temperadas dos elementos
guimicos selecionados. Para acessar essas folhas de dados, foi necessario
selecionar o tipo de material, a familia e o0 modo de fabricacdo na area de
pesquisa, para entdo encontrar a propriedade desejada. A Figura 13 mostra a
interface do nivel 3 do software e 0s passos para encontrar uma determinada
propriedade. No caso, foi selecionado o universo dos metais, a familia dos metais
ferrosos, método de fabricacdo e o metal desejado, no caso, ferro de pureza

comercial.
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Figura 13 - Interface do software CES EduPack na base de dados do nivel 3 dos
materiais. Em destaque o tipo, a familia e propriedades de um material. A direita a folha
de dados com detalhes do material.

Com as informacdes retiradas da base de dados dos elementos e da base de
dados do nivel 3 dos materiais foi possivel montar uma tabela comparativa entre
o0 desempenho mecanico e a capacidade de absorcdo de néutrons térmicos dos
elementos em questdo. Para poder comparar os valores com o zirconio, principal
material utilizado atualmente para a aplicacéo, foram comparados os valores das
secodes de choque pelos limites de escoamento dos elementos, tendo como base

o resultado desse quociente para o zirconio.

Depois dessa analise, iniciou-se a limitacdo das propriedades dos materiais. No
software, para fazer restricdes nas propriedades dos elementos disponiveis para
a selecao e identificar quais se adequam ao projeto, como destacado na Figura
14, basta acessar a fungao “Chart/Select” (mapear/selecionar) e escolher “Limit”

(limitar) como o estagio da selecao.
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Figura 14 - Interface do programa CES EduPack na base de dados dos elementos. Em
destaque a funcao de limitar propriedades dos elementos.

Considerando-se que uma das principais condi¢cdes de contorno do projeto do
revestimento de elementos combustiveis esta relacionada a capacidade do
material de ndo influenciar negativamente a reacdo em cadeia que acontece no
combustivel, isto &, ser “transparente” para os néutrons, a primeira propriedade
restringida foi a secdo de choque de absor¢cdo de néutrons térmicos dos
elementos. A Figura 15 demonstra como limitar numericamente as propriedades
dos elementos no CES EduPack. Nao foi encontrada bibliografia que discorresse
sobre o valor maximo a ser considerado quanto a selecao de elementos quimicos
para a referida aplicacdo. Por esse motivo, foi solicitada orientacdo do Prof. Dr.
Luis Antdnio Albiac Terremoto, professor pesquisador do IPEN para a area de
neutrdnica. Sua orientacdo foi para que se adotasse 0,5 barns como valor

maximo.

32



8¢ Untitled - CES EduPack 2019 - [Stage 1: Limit] - x
B3 File Edit View Select Tools Window FeatureRequest Help _ 8%

LF settings @) Help ~

rowse (03 Search &/ Chart/Select ‘ B & [l e T Tools -
*|| W Home [ staget

= | Limit <

Da The Elements

2. Selection Stages
] chat 5 Limit 58 Tree
[ stage 1: Limit

3. Results: 149 of 149 pass
Show: Pass all Stages

Rarkby: | Alphabetical

>1e]l¢]

N (D NN N (1 ) () ) D D

Minimum Maximum
% 0 10 B
=] [ 8
a)
® €] 8
lium, alpha (Be) €[ [ v
B Berylium, beta (Be) H
W st B) v (1] ¥

Ready NUM

Figura 15 - Interface do programa CES EduPack na base de dados dos elementos.
Definicao de limites numéricos para propriedades.

O mesmo processo de limitacdo das propriedades dos materiais foi feito para se
definir o limite minimo da temperatura de fusdo dos elementos, pois os nucleos
de reatores nucleares funcionam a temperaturas muito altas e os revestimentos
devem suportar tais condi¢des. O reator de leito fluidizado é do tipo VHTR (Very
High Temperature Reactor — Reator de Temperatura Muito Alta), denominacao
gue evidencia sua temperatura de funcionamento. O ndcleo desse reator opera
a temperaturas proximas a 1000°C. Nos reatores de tipo PWR, um pequeno vao
(Gap) separa a superficie interna das varetas de revestimento das pastilhas
combustiveis, cujos centros superam os 1500°C de temperatura. A superficie
externa da vareta fica em contato com o liquido refrigerante, liquido este que tem
como funcdo retirar o calor das varetas. E importante ressaltar que essas
temperaturas sao as de operacdo em condi¢cdes normais do reator e que as

temperaturas atingidas em condicdes de acidente sdo ainda mais elevadas.

Levando-se em consideracdo todos esses aspectos, foi estabelecido um limite
minimo para a temperatura de fusdo de 500°C e plotado novamente o grafico
gue compara a secdo de choque de absorcdo de néutrons rapidos com a

temperatura de fusdo dos elementos.
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Depois de se ter visualizado os graficos das Figura 19 e 20 e de se ter elucidado
a funcdo das propriedades nucleares em diferentes aplicacdes, foi possivel
reconhecer os elementos que se mostraram candidatos reais a aplicacdo em
guestdo. Como citado anteriormente, os materiais utilizados para essa aplicagcéo

ficardo sujeitos a ambiente de condigbes extremas.

3.2.Metodologia para o reator de agua pressurizada (PWR), base de

dados do nivel 3 dos materiais

Para a selecdo de materiais para o revestimento das varetas combustiveis de
reatores de tipo PWR que usam pastilhas de UO2 como combustivel, mantém-
se 0s mesmos parametros de traducdo dos requisitos de projeto citados
anteriormente. Baseado nas restricdes resumidas na tabela, foram identificadas

as propriedades que deveriam ser limitadas no software.

e Baixa absorcdo de néutrons térmicos: Tomando-se como base os

elementos que apresentaram melhor desempenho na fase de selecéo das
propriedades térmicas e nucleares, foram restringidas as bases de
materiais a serem selecionados no nivel 3, para manter indiretamente a
baixa captura de néutrons térmicos.

e Compatibilidade guimica com o combustivel, com os produtos de fissao,

com o0 moderador e com o fluido refrigerante: Foi definido no software que

a durabilidade do material em agua deve ser excelente.

e Baixa expansdo térmica: Para definir uma restricdo para essa

propriedade, foi necessario levar em conta as consequéncias da interacéo
entre pastilha e revestimento (PCIl), explicitadas na secdo dos
mecanismos de falha dos elementos combustiveis de reatores do tipo
PWR. Caso haja interacdo entre as duas superficies, havera aumento
significativamente grande da chance de o material falhar. Considerando
gue as pastilhas de UO2 também sofrem expanséao, foi imposto que o
revestimento das varetas ndo deveria sofrer contracdo dimensional e que
a expansao maxima deveria ser a mesma observada nas pastilhas de

UO2. Segundo Guthrie et al. (Guthrie et al., 2016), a expansao térmica
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observada pelo UO2 a 300K é de 1 a 2%. De acordo com Masterson
(Masterson, 2019), a espessura média do revestimento das varetas
combustiveis de reatores PWR é 0,42mm. Portanto, foi considerado um
coeficiente de expansdo minimo de 0 e maximo de 8 p.m/°C.m.

e Boa resisténcia a altas temperaturas: Para mensurar a resisténcia a altas

temperaturas, foi necessario definir um valor minimo para a temperatura
de fusdo dos materiais. Considerando-se que a temperatura de fuséo do
Zircaloy-4, material utilizado atualmente em muitos reatores PWR, é de

1850°C, esse foi tomado como valor minimo aceitavel.

De acordo com o material da aula ministrada no dia 14 de outubro de 2019 pelo
Prof. Dr. Alfredo Alvim, no IPEN, na disciplina “Termohidraulica de Sistemas de
Geragao de Poténcia II”, temos que, pela segunda lei da termodinamica, o
rendimento de uma maquina térmica para um ciclo reversivel pode ser

representado como:

Sendo Tr a temperatura da fonte fria e T, a temperatura da fonte quente.

O reator nuclear de agua pressurizada foi considerado como sendo uma
maquina térmica ideal com ciclo reversivel, cuja fonte quente € o liquido
refrigerante e a fonte fria € o fluido presente no circuito secundario de
refrigeracdo. Ha duas formas de aumentar o rendimento do reator, seja
aumentando a temperatura da fonte quente ou diminuindo a temperatura da fonte

fria.

Desta forma, o rendimento do reator é diretamente proporcional a temperatura

do liquido refrigerante e, consequentemente, a temperatura do ndcleo do reator.

Para aumentar a eficiéncia do reator a partir do design do revestimento das
varetas combustiveis, fazendo-o atingir temperaturas de processo mais altas, é
possivel utilizar materiais para o revestimento das varetas que possibilitem
aumentar a temperatura maxima de servico do reator e que tenham maior

condutividade térmica.
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Outro objetivo desse material no projeto em questao é aumentar a seguranca da
operacdo do reator. O revestimento das varetas combustiveis é considerado
como a primeira barreira fisica de protecdo do combustivel, pois tanto protege o
fluido refrigerante do contato com as pastilhas, como as pastilhas do contato com
o fluido refrigerante, além de prevenir a liberacdo de radiacdo no ambiente do

reator. Portanto, é de extrema importancia que o material ndo falhe.

Considerando-se que o principal mecanismo de falha de elementos combustiveis
em reatores do tipo PBR é a fretagem entre as superficies da grade espacadora
e da vareta (Grid to Rod Fretting), ocasionada pelo atrito entre as varetas e as
grades espacadoras, € importante que o material do revestimento das varetas

apresente elevada dureza.

Além disso, é importante que o material resista a deformacéo plastica dentro do
reator. Para isso, € essencial que apresente elevado limite de escoamento. Entre
0s mecanismos de falha mais comuns do revestimento esta a falha do material
provocado pela interface da pastilha com o revestimento (corrosao sob tenséao).
Quando ha o inchamento da pastilha, € comum que se formem trincas nas
pastilhas. No caso de interacéo da pastilha com o revestimento (interface), essas
trincas ocasionam a concentracdo de tensées no revestimento, o que pode
ocasionar a propagacao das trincas da pastilha para o revestimento, levando a
falha. Por isso, € necessario que o material selecionado para o revestimento seja

tenaz.

Outro fator determinante para a seguranca da operacdo de um reator é a
temperatura de fusdo dos materiais utilizados. Se porventura o nucleo do reator
sofrer superaquecimento ou houver perda do fluido refrigerante, a temperatura
no nucleo pode aumentar muito e ultrapassar a temperatura de fusdo dos
materiais de revestimento das varetas combustiveis. Esse evento pode
ocasionar a exposi¢ao do combustivel, liberacdo de produtos fisseis radioativos

e 0 acumulo de material na parte inferior do vaso de pressao.

Baseado nessas restricbes e nesses objetivos, plotou-se um grafico que
apresenta no eixo y a eficiéncia do processo, considerada como sendo o produto

da [Temperatura Méxima de Operacédo] * [Condutividade Térmica] e apresenta
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No eixo X a seguranca da operacgéao do reator, considerada como sendo o produto
da [Dureza] * [Tenacidade] * [Limite de Escoamento] * [Temperatura de Fus&o].

Para fazer essa consideracdo no software, em que um eixo é representado por
uma equacao, conforme a Figura 16, € necessario acessar as configuracdes

avancadas da definicdo de propriedades do eixo e montar a equacgao desejada.
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Figura 16 - Interface do programa CES EduPack na base de dados do nivel 3 dos
materiais. Definicdo da equacado que representara o eixo Y.

O material usado no revestimento das varetas combustiveis da maior parte dos
reatores de agua pressurizada (PWR) € o Zircaloy-4. Como esclarecido na
revisdo bibliografica, apés o acidente nuclear de Fukushima, outros materiais
com temperaturas de fusdo mais altos tém sido estudados para essa aplicacao.
Algumas das ligas de zirconio, que tém sido cotadas para tal, sdo: ZIRLO, M5,
E635 e ZIRLO Otimizado.

Embora fosse interessante analisar esses materiais utilizando o CES EduPack,
nenhum deles consta na base de dados do software. Com base nas informac¢des
encontradas no site A to Z of Materials - AZOM (AZOM, 2020), plataforma digital
gue possui bases de dados e novidades sobre a ciéncia dos materiais, foi
possivel incluir a composigcéo e propriedades fisicas, mecéanicas e térmicas do

Zircaloy-4.
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A busca por informacbes detalhadas e dados numéricos das propriedades
(fisicas, quimicas, térmicas, mecéanicas, nucleares, etc.) dos outros materiais
acima citados (ZIRLO, ZIRLO Otimizado, M5 ou E635), tanto na literatura quanto
no registro de patentes, mostrou-se infrutifera. S8o materiais mais recentes e,
por isso, providos de status de segredo industrial e/ou de seguranca de Estado.
Portanto, esses materiais s6 serdo tratados na discussao deste trabalho.

O programa CES EduPack possui uma fungcéo que permite a inclusdo de novos
materiais a um projeto. Conforme a Figura 17, as informa¢des do Zircaloy-4
foram incluidas manualmente e foi definida a cor rosa para distinguir esse

material nos gréficos.
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Figura 17 - Interface do programa CES EduPack na base de dados do nivel 3 dos
materiais. Inclusao de novos materiais na base de dados.
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3.3.Metodologia para o reator de leito de esferas (PBR), base de dados

do nivel 3 dos materiais

Para realizar a selecédo de materiais da camada intermediaria, entre as camadas

de carbono pirolitico de alta densidade das particulas combustiveis de reatores

do tipo PBR, foi necessario rever algumas definicbes quanto as funcoes,

restricdes e variaveis livres do projeto, conforme a Tabela 2.

Tabela 2 - Descricdo dos parametros considerados para a selecdo de materiais do
revestimento de particulas combustiveis em reatores de leito de esferas (PBR).

Funcdes

- Dar resisténcia
mecanica as
particulas

- Transferir o calor
do cerne das
particulas

- Reter os produtos
de fissdo (agir como
uma barreira
impermeéavel)

- Agir como vaso de
pressao da particula

Restricdes

- Baixa absorcao de
néutrons térmicos

- Compatibilidade
guimica com as
camadas de material
a sua volta e com os
produtos de fissdo

- Boa condutividade
térmica

- Baixo coeficiente de
expansao térmica

- Bom
comportamento
como vaso de
pressao da particula

- Boa resisténcia a
altas temperaturas

- Baixa degradacao
por irradiacao

- Possibilidade ser
depositada como
camada da particula
combustivel

- Resistir a Grandes
Variagdes Térmicas

Objetivo

- Seguranga na
operacdao do reator

- Maximizar a
eficiéncia do
processo

Variaveis Livres

- Material

- Espessura da
camada
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Com base nas restricdes resumidas na Tabela 2, foram identificadas as

propriedades que deveriam ser limitadas no software. Foram feitas as

consideracdes adicionais abaixo para limitar as propriedades dos materiais:

Baixa absorcdo de néutrons térmicos: A partir dos elementos que

apresentaram melhor desempenho na fase de selecao das propriedades
térmicas e nucleares, foram restringidas as bases de materiais a serem
selecionados no nivel 3, para indiretamente manter a baixa captura de
néutrons térmicos.

Boa resisténcia a altas temperaturas: Foram definidas no software duas

restricbes. A primeira, restringe a durabilidade do material, pois a
resisténcia a oxidacdo do material a 227°C deve ser excelente. A
segunda, limita o valor minimo para a temperatura de fusdo do material.
De acordo com Revol et al. (Revol et al., 2013), o limite para a temperatura
de funcionamento das particulas TRISO é de 1600°C. Por essa razao, foi
considerada a temperatura minima de fusao de 2000°C.

Baixa expanséo térmica: O coeficiente de expansao térmica dos materiais

tem grande peso na aplicacdo em questdo. Por se tratar de uma particula
revestida por diversas camadas, € imprescindivel que as mesmas
mantenham suas dimensdes, pois mudancas dimensionais podem causar
tensdes adicionais sobre as outras camadas e provocar falha. Em
especial, é importante que o material ndo sofra densificacdo, pois esse
fendbmeno pode gerar um vao entre camadas, abrindo espaco para a
passagem dos produtos de fissdo e a falha da particula. Levando-se em
consideracdo que a espessura da camada de SiC em uma particula
TRISO é cerca de 0,04 mm, qualquer variacdo dimensional é muito
relevante. Desta forma, foi considerada uma variacdo maxima de 6
microns (1,5%).

Resisténcia a choque térmico: Como as esferas combustiveis sdo

colocadas no reator durante o seu funcionamento, passam por uma
grande e rapida variacdo de temperatura. Portanto, € necessario que o
material tenha alta resisténcia a choque térmico. Assim sendo, foi incluida
uma restricdo para que a resisténcia minima do material ao choque

térmico fosse de 300°C.
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Em um raciocinio anédlogo aquele explicitado na metodologia da selecdo do
revestimento das varetas combustiveis, a eficiéncia do reator foi considerada
como funcéo do produto da temperatura maxima de servico com a condutividade
térmica do material utilizado no revestimento. A maximizacdo da eficiéncia do

reator implica na maximizacao do produto dessas duas propriedades.

Para analisar a seguranca da operacdo do reator, foi considerado que o
revestimento das particulas deve funcionar como um vaso de presséo e impedir
vazamentos, no caso, dos produtos de fissdo. Desta forma, foi considerado que
para maximizar a seguranga do reator, era necessario minimizar os vazamentos
da particula. De acordo com Ashby (Ashby, 1993 p.133, livre traducédo), “O
design de pequenos vasos de pressao que visam a seguranca exigem que haja
deformacéo antes de haver falha, e os grandes vasos de presséo exigem, em
vez disso, que haja vazamento antes de haver falha.” Desta forma, ainda
segundo o autor, a maximizacdo da seguranca do vaso de pressao implica na

maximizacao da resisténcia ao vazamento, dada por:

M = KICZ/Uy

Sendo K, a tenacidade a fratura do material e o,, 0 seu limite de escoamento.

No programa, a maximizacao desse tipo de parametro, que lida com a resolucao
de problemas recorrentes na engenharia, é facilitada. Conforme a Figura 18, foi
selecionada a funcdo do material (vaso de pressdo) e a propriedade a ser
maximizada (resisténcia a vazamentos). Com estas informacbes, o software
CES EduPack calcula a expressdo que maximiza a propriedade escolhida pelo

usuario e a utiliza no gréafico, como um dos eixos.
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Figura 18 - Interface do programa CES EduPack na base de dados do nivel 3 dos

materiais. Escolha do comportamento a ser maximizado na analise.

Baseado nessas restricoes e nesses objetivos, foi plotado um grafico em que, no

eixo y tem-se a eficiéncia do processo [Temperatura Maxima de Operacgao] *

[Condutividade Térmica] e no eixo X, tem-se a seguranca da operacdo do reator

[Tenacidade a Fratura]? / [Limite de escoamento].
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4. Resultados

4.1.Resultados, base de dados dos elementos

O gréfico da Figura 19 foi obtido no CES EduPack e compara a se¢éo de choque
de absorcdo de néutrons térmicos com a temperatura de fusdo dos elementos
guimicos. A avaliacdo do desempenho nessa analise se da pela posicdo do
elemento no gréfico. Quanto mais préximo o elemento estiver do canto inferior
direito, melhor serd seu desempenho. Considerando a tendéncia explicitada na
metodologia, de que se pode escolher materiais com maiores secdes de choque,
desde que suportem temperaturas de operacdo mais elevadas, os elementos

dentro da elipse apresentam um balanceamento entre essas duas propriedades.
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Figura 19 - Grafico obtido no programa CES EduPack que compara a se¢éo de choque
de absorcéo de néutrons térmicos com a temperatura de fuséo dos elementos quimicos.

Para comparar a secdo de choque de absorcdo de néutrons térmicos dos

elementos com as suas resisténcias mecanicas, foi montada a Tabela 3.
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Tabela 3 - Comparacao da sec¢éo de choque de absor¢do de néutrons térmicos, do limite
de escoamento e da relagdo entre os dois para os elementos quimicos.

Elemento

Carbono
Berilio
Magnésio
Zircbnio
Silicio
Aluminio
Molibdénio
Ni6bio
Cromo
Ferro
Niquel

Vanadio

Secéo de
choque de
absorcao de
néutrons

térmicos (barns)

0.004
0.009
0.063
0.185
0.160
0.231
2.480
1.150
3.050
2.550
4.430

5.040

Limite de
escoamento
(MPa) de ligas
comerciais
puras

temperadas

24 — 28
200 — 350
65— 100
135-310
165 - 180
29-32
170 - 350
85 -105
180 - 280
110 - 165
125 -160

125 -180

Secéo de
choque de
absorcao sobre
o limite de
escoamento em
relacéo ao
zirconio
0,2
0,4
0,9
1

1,11

10
15
16
20
37

40

Esses resultados encontrados sdo condizentes com aqueles encontrados por
Azevedo (Azevedo, 2011).

Com base nas restri¢des feitas quanto as propriedades dos elementos quimicos,

foram comparadas suas temperaturas de fusdo e suas secdes de choque de

absorcéo de néutrons térmicos no gréafico da Figura 20.

Quanto maior a temperatura de fusdo, maior a chance de o material manter sua

estrutura e funcionalidade, mesmo em situacdes de acidente. A se¢ao de choque

44



de absorcdo deve ser a minima possivel, para evitar que 0s néutrons sejam
capturados pelo material, retardando a reacdo em cadeia que ocorre no nucleo.
Assim sendo, quanto mais o material estiver proximo do canto superior esquerdo

do gréfico, melhor serd seu desempenho para a aplicacdo em questao.
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Figura 20 - Gréafico obtido no programa CES EduPack que compara a temperatura de
fusdo com a secdo de choque de absorcdo de néutrons térmicos dos elementos
guimicos que passaram pela triagem realizada.

4.2.Resultados do reator de agua pressurizada (PWR), base de dados

do nivel 3 dos materiais

A patrtir das consideracdes feitas na metodologia para este reator, foi utilizado o
software CES EduPack para a obtencdo de um grafico que compara a seguranca

da operacdo do reator com a sua eficiéncia.

A seguranca da operacao, apresentada no eixo X, foi considerada como sendo
a multiplicacdo da dureza pela a tenacidade, pelo o limite de escoamento e pela

a temperatura de fusdo do material. A eficiéncia do reator, apresentada no eixo
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y, foi considerada como sendo a multiplicagdo da condutividade térmica do

material pela temperatura maxima de servico.

O gréfico da Figura 21 mostra todos os materiais disponiveis para selecao, antes
da inclusdo de qualquer restricdo avaliada na metodologia.

Cada material é representado por uma elipse colorida e cada cor representa a
familia de material & qual ele pertence. Cada familia de materiais esta
representada por uma area maior colorida (em tom mais suave) e sua borda
delimita os valores maximos e minimos das variaveis (X;Y) para os materiais da

familia.

O P R S e P e e
Metais e
Ligas Metélicas

16641

100000--

100004+

10004+

10041

Condutividade Térmica * Temperatura Maxima de
Servigo

1e-6 1ei-4 0.:)1 1I 1(i)0 10(;00 1;6 1;8 1e|10 1e;12 1ei14
Limite de Escoamento * Tenacidade * Dureza * Temperatura de Fusédo

Figura 21 - Grafico obtido no programa CES EduPack. Comparacdo da seguranca da
operagdo do reator com a eficiéncia para todos os materiais da base de dados.
Destacadas as familias dos materiais.

Considerando-se que o objetivo € maximizar simultaneamente as duas variaveis
do grafico, o material com melhor desempenho nessa analise estara na
extremidade superior direita. As duas familias de materiais que se destacam sao
0s Metais e Ligas, e as Ceramicas Técnicas. Vale ressaltar que, enquanto as
ceramicas técnicas apresentam maior eficiéncia, os metais apresentam maior

seguranca da operagao.
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Com base nas restricoes explicitadas na metodologia, foi feita a triagem dos
materiais que satisfazem as especificacbes do projeto. De todos os 4027
materiais disponiveis, representados na Figura 21, apenas 71 mostraram-se
gualificados para a aplicacdo. Esses 71 materiais que passaram a etapa de
triagem encontram-se destacados no gréafico da Figura 22 (coloridos em verde,

amarelo, vermelho, rosa, marrom e preto).

terffee — A — — .., a;i”bhi
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Limite de Escoamento * Tenacidade * Dureza * Temperatura de Fusdo

Figura 22 - Gréafico obtido no programa CES EduPack. Comparacao da seguranca da
operagdo com sua eficiéncia. Os materiais que passaram pelas restricdes realizadas
estao coloridos e aqueles que néo se qualificaram estdo em cinza.

Eliminando-se os materiais excluidos na triagem, chega-se ao grafico da Figura

23, que representa somente 0s materiais aprovados na triagem.
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Figura 23 - Gréfico obtido no programa CES EduPack. Comparacdo da seguranca da
operacdo com a eficiéncia, apenas dos materiais que passaram pela triagem.

Desses materiais, a analise foi focada naqueles que se encontravam mais
proximos da extremidade superior direita do grafico, considerada como a regiao
em que se encontram os materiais de maior desempenho nesta analise (maior

seguranca da operacao e maior eficiéncia do reator), conforme a Figura 24.
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Figura 24 - Gréfico obtido no programa CES EduPack. Comparacado da seguranca da
operacdo com a eficiéncia dos materiais que apresentaram melhores resultados.

Os materiais indicados no grafico da Figura 24 foram os que mais se adequaram
aos requisitos estabelecidos na analise. Entre eles, estdo algumas ligas de
zirconio, fibras de carbeto de silicio, diamante, carbeto de tungsténio e compasito
SiC/SiC.

4.3.Resultados do reator de leito de esferas (PBR), base de dados do

nivel 3 dos materiais

A partir das consideracdes feitas na metodologia para este reator, foi utilizado o
software CES EduPack para a obtencao de um grafico que compare a seguranga

da operacédo do reator com a sua eficiéncia.

A seguranca da operacao, apresentada no eixo X, foi considerada como sendo
a tenacidade a fratura do material ao quadrado, dividida por seu limite de
escoamento. A eficiéncia do reator, apresentada no eixo y, foi considerada como

sendo a multiplicacdo da condutividade térmica do material pela temperatura
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maxima de servico. O gréfico presente na Figura 25 mostra todos os materiais
disponiveis para sele¢do, antes da inclusdo de qualquer restricdo avaliada na

metodologia.

Cada material é representado por uma elipse colorida e cada cor representa a
familia de material & qual ele pertence. Cada familia de materiais esta
representada por uma area maior colorida (em tom mais suave) e sua borda
delimita os valores maximos e minimos das variaveis (X;Y) para os materiais da

familia.
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Figura 25 - Grafico obtido no programa CES EduPack. Comparacdo da seguranca da
operacgao do reator com a eficiéncia para todos os materiais da base de dados do nivel
3 dos materiais. Destacadas as familias dos materiais.

Considerando-se que o objetivo € maximizar simultaneamente as duas variaveis
do grafico, o material com melhor desempenho nessa andlise estara na
extremidade superior direita. As duas familias de materiais que se destacam sao
0s Metais e Ligas, e as Ceramicas Técnicas. Vale ressaltar que, enquanto as
ceramicas técnicas apresentam maior eficiéncia, os metais apresentam maior

seguranca da operacao.
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Com base nas restricdes explicitadas na metodologia, foi feita a triagem dos
materiais que satisfazem as especificacbes do projeto. De todos os 4027
materiais disponiveis, representados na Figura 25, apenas 13 mostraram-se
qualificados para a aplicacdo. Esses 13 materiais que passaram a etapa de
triagem encontram-se destacados no grafico da Figura 26 (coloridos em

amarelo, marrom e preto).
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Figura 26 - Grafico obtido no programa CES EduPack. Comparacéo da seguranca da
operagdo com sua eficiéncia. Os materiais que passaram pelas restricdes realizadas
estdo coloridos e aqueles que néo se qualificaram estdo em cinza.
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Eliminando-se os materiais excluidos na triagem, chega-se ao grafico da Figura

27, que representa somente 0os materiais aprovados na triagem.
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Figura 27 - Gréafico obtido no programa CES EduPack. Comparacdo da seguranca da
operacdo com a eficiéncia, apenas dos materiais que passaram pela triagem.

Na base de dados do programa CES Edupack, alguns materiais de mesma
composicdo possuem mais de uma versdo. O programa considera como
materiais diferentes os materiais de mesma composicdo que tenham sido
processados por métodos diferentes, que tenham espessuras diferentes, ou que
tenham orientacdo de fibras diferentes, etc., pois essas caracteristicas
conduzem a pequenas variacdes das propriedades finais dos materiais. E por
iSso que, no grafico da Figura 28, apesar de cada elipse representar um material,

mais de uma elipse pode apresentar a mesma composicao.
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Figura 28 - Gréfico obtido no programa CES EduPack. Comparacao da seguranca da
operacdo com a eficiéncia dos materiais que apresentaram melhores resultados.

Assim, a analise resultou em 9 alternativas de materiais de composic¢oes distintas

para a utilizacdo no revestimento de particulas combustiveis de reatores PBR:

Carbeto de silicio
Carbeto de silicio com 2% de Al203

Carbeto de zirconio

Compdsito SiC/SiC

Diamante

Fi
Fi
Fi

bras de boro/SiC
bras de carbono e carbeto de silicio

bras de carbeto de silicio

Particulas de carbeto de silicio
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5. Discusséao

5.1.Discussao sobre elementos

Com base nos resultados obtidos na comparacdo da sec¢do de choque de
absorcdo de néutrons térmicos, da temperatura de fusdo e do limite de
escoamento dos materiais, foi possivel observar que o carbono, o berilio, o
magnésio, o zirconio e o silicio tiveram os melhores desempenhos. O aluminio,
embora tenha apresentado um valor 9 vezes mais alto na comparacdo da
propriedade nuclear com a propriedade mecéanica, foi considerado na
comparacao, pois apresenta valor de secdo de choque de absorcdo de néutrons
significativamente baixo (0.231 barns).

Entretanto, o berilio, 0 magnésio e o aluminio apresentam problemas. Segundo
Azevedo (Azevedo, 2011), o berilio, material caro e toxico, ndo é considerado
para compor elementos estruturais do nucleo de reatores nucleares
principalmente porque, durante a irradiacdo, mesmo a doses baixas, apresenta
significativa fragilizacdo. Quanto ao uso de ligas de magnésio no revestimento
de elementos combustiveis em reatores refrigerados a agua, o autor considera
ser inviavel, ja que as ligas de magnésio apresentam alta taxa de corrosdo em
agua e que o uso do material nesses reatores imporia um limite de 500°C para
o fluido refrigerante. (Azevedo, 2011) Quanto ao aluminio, de acordo com o
material do curso de Introducdo a Engenharia do Nucleo de Reatores do
Professor Doutor José Augusto Perrota (Perrota, 1999), “Como o aluminio possui
baixa secéo de choque de absorcdo mas possui restricbes em relacdo a faixa de
temperatura que pode ser utilizado (baixo ponto de fusdo — 650°C), ele é utilizado
principalmente em combustiveis de reatores de pesquisa (MTR) onde podem ser

obtidos altos fluxos de néutrons a relativamente baixas temperaturas (<150°C).”

O carbono, o zircbnio e o silicio foram os elementos que demonstraram melhor
desempenho na analise de comparacdo da resisténcia mecanica com a

capacidade de absorcao de néutrons.

Depois de feitas restricdes nas propriedades dos elementos, chegou-se nos
mesmos elementos, com a adi¢éo do calcio. Esse resultado é muito interessante

e reverbera o bom comportamento desses elementos para a aplicagdo em
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guestdo. Porém, ndo foi encontrada nenhuma mencao na literatura sobre danos

por irradiagdo em célcio, ou do uso desse material em aplicacdes nucleares.

5.2.Discusséo sobre o reator de agua pressurizada (PWR)

Mediante o uso do programa CES EduPack, foi feita a comparacéo de algumas
propriedades de mais de 4.000 materiais. Alguns tipos de materiais passaram
pela triagem realizada com base nas restricdes realizadas e seréo analisados

mais profundamente nesta se¢do. S&o eles:

e Ligas de zirconio (Zircaloy-4, E110, M5 e ZIRLO)
e Carbeto de tungsténio

e Compasito SiC/SIC

e Diamante

e Fibras de carbeto de silicio

Nem todos os aspectos da seguranca da operacao e da eficiéncia do reator estao
disponiveis na base de dados do programa CES EduPack. Como exemplo,
destaco os mecanismos especificos de corrosdo dos materiais, que acontecem
no ambiente do ndcleo do reator. Aléem disso, ha um conceito importante
relacionado a eficiéncia do reator que deve ser levado em conta nesta parte da
analise: o burnup. Ele é a medida de quanta energia ja foi ou pode ser extraida
do combustivel nuclear. Quanto maior o burnup, melhor o aproveitamento da

capacidade de geracédo de energia do combustivel.

Assim sendo, nesta secdo do trabalho serdo tratados alguns atributos dos

materiais relacionados a esses mecanismos.

Ligas de zircbnio

Algumas ligas de zirconio passaram pelo processo de triagem realizado no
software CES EduPack. Esses materiais estdo representados pelas cores
vermelho e rosa nos gréaficos disponiveis na secao de resultados para reatores
PWR deste trabalho. Esses materiais, como explicitado na reviséo bibliogréfica,

foram e sdo amplamente estudados para 0 uso na industria nuclear por sua
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resisténcia a irradiacéo, resisténcia mecéanica, baixa absor¢édo de néutrons e por
Sua resisténcia a altas temperaturas. Entretanto, o material apresenta alguns
problemas: a fragilizacdo devido a captura de hidrogénio; a producdo de
hidrogénio pela reagdo entre a liga e o vapor de agua, no caso de acidentes com
perda do refrigerante; a deterioracdo das propriedades mecanicas sob irradiacao
e altas temperaturas (Was, 2007).

Entretanto, uma caracteristica essencial que os materiais utilizados no
revestimento das varetas combustiveis de reatores PWR devem apresentar é a
resisténcia muito alta a corrosdo, quando expostos simultaneamente a altas
pressoes, altas temperaturas e sob irradiacdo. Tendo isso em mente, segundo
Duan et al. (Duan et al., 2017), as ligas de zirconio que mais se adequam a
aplicagéo sao: Zircaloy-4, ZIRLO, M5 e E110. Infelizmente, como explicitado na
metodologia, ndo foram encontrados dados sobre as propriedades do ZIRLO, do
M5 e do E110, o que impediu que esses materiais fossem analisados no CES
EduPack. Entretanto, considera-se que as propriedades do Zircaloy-4 ndo sejam
destoantes dessas outras ligas, ja& que as prioridades buscadas no
desenvolvimento dessas novas ligas sdo a maior resisténcia a corrosao e a

capacidade de atingir burnups mais altos.

Zircaloy-4

O Zircaloy-4 foi um material desenvolvido especificamente para a aplicacdo em
reatores nucleares. Na andlise realizada, o Zircaloy-4 apresenta um bom
comportamento quanto a seguranga da operagdo do reator, mas sua

temperatura maxima de operacao limita a eficiéncia do reator.

Os Zircaloys foram criados nos anos 1950 e, desde entdo, tém sido utilizados
em elementos estruturais de reatores nucleares. O material apresenta alta
resisténcia a corrosdo, baixa secdo de choque de néutrons térmicos e boa
condutividade térmica. De acordo com Teodoro et al. (Teodoro et al., 2007), a
resisténcia a corrosdo apresentada pelo material se da pela formagcdo de uma
camada de Oxido na superficie do tubo que esta em contato com o fluido

refrigerante.
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Embora continue sendo amplamente utilizada até hoje, a liga apresenta algumas
falhas. De acordo com Daum et al. (Daum et al., 2001, p. 1 - Tradugéo Livre),

“O uso estendido do Zircaloy como revestimento de varetas combustiveis
em reatores refrigerados a agua leve leva a degradacdo de suas
propriedades mecéanicas por uma combinacdo de fragilizagcdo por
irradiacdo, oxidacdo na superficie do refrigerante, captura de hidrogénio

e formacao de hidretos. ”

Os estudos para otimizar esse material e para desenvolver novos materiais que
sejam capazes de atenuar ou resolver estas questdes citadas acima tém sido
constantes e continuos. Como consequéncia desses estudos, muitas usinas
nucleares estdo substituindo o Zircaloy-4 por outras ligas de zircbnio que

oferecam maior resisténcia a corrosao e possibilitem burnups mais altos.

E110

A liga E110 (Zr-1Nb) foi desenvolvida na Russia e € utilizada desde 1960 em
reatores VVERS, cujo principio de funcionamento é semelhante ao do PWR.
Esse material foi amplamente investigado e serviu como referéncia para a
criacdo de novos materiais otimizados para o revestimento de varetas

combustiveis, como o M5 (Nikulina, 2004).

De acordo com Shelbadov (Shelbadov et al., 1999), a etapa de processamento
do material é essencial para ditar o desempenho dos tubos de revestimento
como produto final. O autor alega que o comportamento de corrosdo dessa liga
estd fortemente relacionado a sua estrutura cristalina e as condi¢cdes de

operacéo do reator.

Segundo Nikulina (Nikulina, 2004), a liga possui boa resisténcia mecanica, alta
resisténcia a fluéncia e apresenta pouco inchamento por irradiacdo. Entretanto,
Steinbriick et al. (Steinbriick et al., 2010) realizou um estudo para comparar o
comportamento da liga E110 com a liga Zircaloy-4 e constatou que, de forma

geral, o E110 apresentou um comportamento mais propenso a oxidagao.

Segundo os autores, o comportamento das duas ligas depende da temperatura
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de operacéo do reator. As maiores diferencas foram vistas de 870 a 1320K, faixa
de temperaturas na qual o Zircaloy-4 se destacou.

Assim como o Zircaloy-4, a liga E110 continua sendo desenvolvida e otimizada,

com o intuito de aumentar sua resisténcia a corrosao e atingir burnups mais altos.

M5

A liga M5 foi desenvolvida pela empresa francesa AREVA. Ela segue a tendéncia
das ligas de zircbnio avancadas, nas quais, para se reduzir a corrosao, ha a
reducdo do conteudo de estanho da liga (Motta et al., 2015).

De acordo com Greelhood e Beyer (Greelhood e Beyer, 2011), o M5 apresenta
melhor comportamento quanto a captura de hidrogénio quando comparado ao
Zircaloy-2, ao Zircaloy-4 e ao ZIRLO. Por isso, 0 material € menos susceptivel a
fragilizac&o por hidrogénio, uma das principais preocupac¢fes quanto ao uso de

ligas de zircbnio como revestimento das varetas.

Segundo Duan et al. (Duan et al.,, 2017), a auséncia de estanho em sua
composicdo, a estequiometria controlada da liga e o tratamento térmico
otimizado da liga resultam em uma resisténcia a corrosao muito alta e em 6timas
propriedades mecanicas, mesmo em burnups altos e sob altas doses de
irradiacdo. Os autores também alegam que cada um dos elementos de liga tem
uma funcdo dentro do material, tendo como objetivo final, tanto boas
propriedades mecanicas, como alta resisténcia a corrosdo, nas condi¢cdes do

nucleo do reator.

Ainda de acordo com Duan et al. (Duan et al., 2017), muitas fontes na literatura
consideram a liga M5 uma opcdo melhor do que o Zircaloy-4, gracas ao
aprimoramento da resisténcia a corrosdo, da melhor resisténcia a fadiga e da
menor captura de hidrogénio. Como consequéncia desse comportamento
aperfeicoado do material, segundo os autores, em 2011, foram fabricados 4.5

milhdes de tubos de M5 para a utilizacdo em 94 reatores comerciais de poténcia.

Diversos estudos consideram o M5 como a liga de zirconio otimizada com o

melhor desempenho quanto a corroséo e a captura de hidrogénio.
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ZIRLO

A liga ZIRLO foi desenvolvida pela empresa americana Westinghouse. Segundo
Lobo e Andrade (Lobo e Andrade, 2010), o material apresenta resisténcia a
corrosao otimizada e, segundo Sabol et al. (Sabol et al., 1994), nas condi¢cbes
do nucleo do reator, a liga demonstrou menor corrosao que o Zircaloy-4 a altas
temperaturas, menor sensibilidade ao litio presente no refrigerante e maior

resisténcia a fluéncia.

Motta, Couet e Comstock (Motta et al., 2015) fizeram um estudo relativo a
camada de 6xido formada na superficie das varetas combustiveis para comparar
0 desempenho do Zircaloy-4 e o ZIRLO. Nesse estudo, 0s autores constataram
gue o ZIRLO tem melhor desempenho quanto a oxidagao do que o Zircaloy-4,

principalmente em burnups mais altos.

De acordo com Sabol (Sabol, 2005, p. 1-22 apud Duan et al., 2017, p. 136), o
ZIRLO apresenta melhor resisténcia a corrosdo, menor expansao por irradiacédo
e melhor resisténcia a fluéncia para combustivel de alto burunp do que outras
ligas de zirconio-nidbio. O autor afirma que, desde os anos 90, o material €
utilizado em quase todas as plantas nucleares desenvolvidas pela Westinghouse

nos Estados Unidos e em diversos paises europeus.

Segundo Rudling (Rudling, 2013), a liga apresenta captura de hidrogénio inferior
a do Zircaloy-4 na agua, a temperaturas menores que 360°C. Porém, quando
estd a temperaturas maiores que 400°C e em meio a vapor de agua, seu
comportamento é similar ao do Zircaloy-4. Por esta razdo, e para aprimorar o

comportamento de corrosdo do material, foi criado o ZIRLO Otimizado.

Carbeto de tungsténio

De acordo com a folha de dados do CES EduPack, o carbeto de tungsténio &
usualmente utilizado como reforco em algumas ligas de cobalto e titanio, como

abrasivo ou em ferramentas com alta resisténcia ao desgaste.

Em alguns novos projetos de reatores nucleares, como o de Daily (Daily, 2014),

o material é utilizado para a confeccéo de refletores, cujo objetivo é evitar que
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néutrons saiam do nucleo e retardar a velocidade dos mesmos. Para isso, é
necessario que o material tenha alta secdo de choque de espalhamento de

néutrons e baixa se¢cédo de choque de absorcéo de néutrons.

Entretanto, Baney e Tulenko (Baney e Tulenko, 2003), realizaram um estudo
para identificar ceramicas que poderiam ser utilizadas para o revestimento de
ligas de zirconio de varetas combustiveis. Nesse estudo, o carbeto de
Tungsténio foi desconsiderado por possuir alta se¢cédo de choque de absorcéo.

De qualquer forma, ndo foram encontrados estudos que considerem ou
efetivamente testem o material para o revestimento de varetas combustiveis de

reatores nucleares.

Composito SiC/SiC

O composito SiC/SIC é um material que tem fibras de carbeto de silicio em uma
matriz de carbeto de silicio. A matriz do compdsito € ceramica (tipicamente
fragil), as fibras atuam como reforco e aumentam a tenacidade do material. Nos
ultimos anos, o material tem recebido bastante atencéo por suas propriedades
fisicas, quimicas e térmicas. Conforme os dados obtidos no CES EduPack, o
composito possui boa resisténcia mecanica, boa condutividade, baixa
radioatividade induzida e grande resisténcia a altas temperaturas. Uma
desvantagem do compadsito SiC/SiC € o seu preco de manufatura. Por ser um
material em desenvolvimento, ainda requer muitas validacdes e testes. Portanto,
sua implementacdo ainda depende do investimento de tempo e de verba em

testes para sua validacao.

O material tem sido muito estudado para aplicacdes em altas temperaturas e,
nos ultimos anos, tem sido foco de pesquisas na industria aeroespacial para o
uso em componentes de motores de turbina a gas (Nasa Technology Transfer
Program, 2015).

De acordo com Kim et al. (Kim et al, 2013), em comparacdo com as ligas de
zirconio, os compasitos SiC/SiC oferecem uma secao de choque de absorgéo de
néutrons mais baixa e permitem um burnup mais alto. Além disso, os autores

dizem que, o uso de varetas combustiveis cujo revestimento € feito desse
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compdsito, possibilita o funcionamento do reator a temperaturas mais altas,
diminuindo as chances de acontecer o fenbmeno de fretagem entre as grades

espacadoras e as varetas.

Segundo Deck et al. (Deck et al., 2012, p. 38-45 apud Yano et al., 2017, p. 1),
para a aplicacdo em questdo, o composito SiC/SiC apresenta pouca corrosao e
nenhuma captura de hidrogénio durante a operacdo normal do reator, além de
manter baixa taxa de corrosao e elevada resisténcia mecanica, mesmo em
condicdes severas de acidente. A alta corroséo e a captura de hidrogénio, além
da baixa resisténcia mecanica em condi¢Oes severas de acidente sdo alguns dos
principais problemas apresentados pelas ligas de zirconio quando utilizadas

como revestimento de varetas combustiveis em reatores nucleares do tipo PWR.

Entretanto, segundo Duan et al. (Duan et al., 2017), o compdsito sozinho pode
ser insuficiente para reter produtos de fissédo gasosos dentro das varetas devido
a porosidade do material. Por esta razdo, nos Uultimos anos, tém sido
desenvolvidos novos revestimentos com multiplas camadas, cada uma com uma
funcdo especifica e diferente. E o caso do revestimento de 3 camadas,
denominado Triplex SiC, que esta em desenvolvimento no MIT (Massachusetts
Institute of Technology). As caracteristicas das camadas sao: a primeira camada,
de carbeto de silicio monolitico, tem a funcao de reter gases de fissdo, a segunda
camada, de compaosito SiC/SiC, tem a funcéo de prover resisténcia mecanica ao
tubo e a terceira camada, de carbeto de silicio de alta densidade, tem a funcao
de inibir a corrosdo pelo refrigerante (Duan et al., 2017). De acordo com o0s

autores, esse tipo de iniciativa tem demonstrado bons resultados.

O compdsito de fibras de carbeto de silicio em matriz de carbeto de silicio

demonstra ser promissor.

Diamante

O diamante apresentou resultados muito bons na andlise feita neste trabalho,
com capacidade de atingir alta eficiéncia e manter altos niveis de seguranca da
operagao. Dentre todos os materiais analisados, ele apresenta condutividade

térmica e temperatura maxima de servi¢co mais altas que qualquer outro material.
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Entretanto, o precgo por quilo do diamante € cerca de 4 mil vezes maior que do
Zircaloy-4, material utilizado atualmente em muitos reatores PWR. Por mais que
o diamante apresente resultados muito bons, seu preco inviabiliza 0 seu uso na

aplicacdo em questao.

Fibras de carbeto de silicio

De acordo com a folha de dados do CES EduPack, as fibras de carbeto de silicio
sdo utilizadas como reforco em outros materiais para aprimorar suas
propriedades. E o caso do compo0sito SiC/SiC explicitado acima, material
composto por fibras de SiC dispersas em uma matriz de SiC, que possui maior
tenacidade do que o SiC sozinho. Na literatura, ha registros a respeito de
compositos de aluminio, que utilizam fibras de carbeto de silicio dispersas na
matriz metalica como reforco (Rahman et al., 2014). Porém, como exposto
anteriormente neste trabalho, o aluminio possui temperatura de fusdo baixa

demais para ser usado no nucleo de reatores nucleares do tipo PWR.

5.3.Discusséo sobre o reator de leito de esferas (PBR)

O programa CES EduPack possibilitou a comparacdo de inUmeros materiais
simultaneamente e facilitou a compreenséo dos resultados através dos mapas
de propriedades de materiais que permite criar. Por meio de restricdes feitas nas
propriedades, foi possivel restringir os materiais candidatos para a utilizacéo nas
camadas de revestimento de particulas combustiveis de reatores nucleares do
tipo PBR.

Dos 4027 materiais disponiveis no banco de dados do CES EduPack, apenas 9
deles se adequam as condicbes de contorno do projeto estipuladas na

metodologia. Alguns deles serdo discutidos nesta secéo do trabalho.

Como o preco dos materiais que passaram pelas etapas de triagem deste
trabalho variam muito, decidiu-se incluir essa variante na analise, pois 0 preco
pode vir a resultar a inviabilidade de seu uso nessa aplicagéo. A Tabela 4 expbe

o preco (R$) / Kg dos materiais aprovados nas etapas de triagem do trabalho.
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Tabela 4 - Comparacéo do preco/quilo dos materiais em discusséo

Material Preco (R$)/kg
Carbeto de silicio 56 — 80
Carbeto de silicio com 2% Al203 56 — 80
Carbeto de zirconio 120-176
Compdsito SiC/SiC 12.000 - 21.200
Diamante 1.200.000 — 2.400.000
Fibras de boro/SiC 14.400 - 16.800

Fibras de carbono e
20.800 — 24.000

carbeto de silicio
Fibras de carbeto de silicio 6.400 — 24.000

Particulas de carbeto de silicio 120 — 200

Embora tenham apresentado bons resultados, o compésito SiC/SiC, o diamante,
as fibras de carbono e carbeto de silicio e as fibras de carbeto de silicio tém
precos muito mais altos que aquele do carbeto de silicio. De acordo com a
Comissdo Regulatéria Nuclear Americana (Nuclear Regulatory Comission of
United States, 2001), durante o funcionamento do reator PBR, 0 seu nucleo
abriga aproximadamente 370.000 esferas combustiveis, que sédo irradiadas por
cerca de 3 anos. Para tentar mensurar o impacto que a substituicdo do carbeto
de silicio (SiC) pelo compdsito SiC/SIC teria, foi feita uma estimativa do custo da

aplicacdo de ambos os materiais na confec¢do da camada:

Foi considerada a espessura da camada como 0,035mm e o raio da particula
0,42mm para calcular o volume da camada. A partir da multiplicacdo desse
volume pela densidade (o SiC e o compdésito SiC/SiC tém a mesma densidade,
3,21g/cmd), foi possivel calcular a massa de material utilizada em uma particula
TRISO. Considerando que cada esfera combustivel possui cerca de 15.000
particulas e o reator abriga aproximadamente 370.000 esferas durante seu
funcionamento, foi possivel calcular a massa total de material utilizada nas
camadas de revestimento em um carregamento do reator. A utilizacdo do

composito SIC/SiC, cujo preco medio € de 16.600 R$/kg, resulta em um
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investimento total de 20,64 milhdes de reais para uma carga do reator. Enquanto
isso, 0 uso do carbeto de silicio, cujo preco médio € de 68 R$/kg, resulta em um

investimento total de 84 mil reais por carga do reator.

Assim sendo, foram analisados mais profundamente somente 0s materiais cujos
precos ndo venham a inviabilizar sua utilizagdo como camada de revestimento
de particulas TRISO.

Carbeto de silicio

N&o é a toa que o carbeto de silicio € utilizado atualmente em larga escala para
a aplicacado em questédo. Segundo a folha de dados do programa CES EduPack,
o SiC é a ceramica avancada com maior resisténcia a corroséo. Ao analisar o
grafico obtido na Figura 28, € possivel inferir que o material tem o6timo
desempenho quanto a eficiéncia e quanto a seguranca da operagéo. Além disso,
0 seu preco/kg é o menor de todos os materiais analisados, o que condiz com
sua utilizacdo em larga escala. Segundo Liu et al. (Liu et al., 2014), a camada de
carbeto de silicio de particulas combustiveis TRISO apresenta robusto
desempenho meio a condicdes postuladas de acidente, em que as temperaturas

sdo muito elevadas e o ambiente é altamente oxidante.

A principal vantagem do SiC € a manutencéo de suas propriedades mecéanicas
em ambientes com alta irradiacdo de néutrons. Comparado com outras
ceramicas, o material tem boa condutividade térmica, mesmo a altas
temperaturas (Liu et al., 2014). Segundo Ervin (Ervin, 1958), em atmosferas
oxidantes é formada uma fina camada de silica em volta do carbeto de silicio, o
gue retarda a oxidacdo do material. Além disso, por ser um material refratario, o

carbeto de silicio apresenta notavel resisténcia a altas temperaturas.

Porém, a temperaturas acima de 2000°C, o material comeca a sofrer
decomposicédo térmica. Rochbeck e Xiao (Rochbeck e Xiao, 2016) fizeram um
estudo sobre as propriedades mecanicas da camada de SiC de particulas TRISO
a altas temperaturas e, baseados nos resultados encontrados, alegam que:

(Traducgéo Livre)
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“Os primeiros sinais de degradagéo do carbeto de silicio sdo vistos apés
0 recozimento a baixa pressao em atmosfera inerte a 1600°C, quando é
formada uma lamina de grafite na superficie do material, que acontece a
despeito da estequiometria da amostra. Com o0 aumento da temperatura,
o carbeto de silicio comeca a demonstrar porosidade e a partir de 2100°C

a espessura da camada diminui.”

Ha também uma preocupacao a respeito da degradacdo da camada de carbeto
de silicio pelos produtos de fissdo, mas ndo existe um consenso sobre o principal
composto responsavel por essa degradacao. De acordo com Coen et al. (Coen
et al.,1972), a temperaturas maiores que 1500°C acontece o ataque da camada
de carbeto de silicio pelo vapor de césio formado na reacdo de fissdo. Em
oposicao, Minato et al. (Minato et al., 1994), alega que é o gas CO o responsavel
pela maior parte da degradacdo da camada de SiC. Zhou e Tang (Zhou e Tang,
2011) consideram o Paladio um produto de fisséo de grande importancia pois a
reacdo dele com a camada de carbeto de silicio pode levar a formacao de

cavidades e acarretar a falha do combustivel.

Outro fenémeno relevante no uso de carbeto de silicio como camada revestidora
de particulas combustivel TRISO é a difusao de prata. Durante a operacdo do
reator AGR na Alemanha foi observada a presenca de prata-110 no ambiente do
reator (Zierman e Ivens, 1998). De acordo com Deng et al. (Deng et al., 2015), a
difusdo da prata pelo SiC acontece pelo contorno de grdo e pode ser evitada

pelo controle da microestrutura do material durante a producéo.

Pelo fato de o material ja ter seu uso implementado, ha muitos estudos a respeito

de seus mecanismos de corrosao, difusdo e falha.

Carbeto de silicio com 2% de Al,O3

De acordo com Somiya et al. (Somiya et al., 1991), a presenca de Al203 no
carbeto de silicio é relacionada ao seu processo de produc¢éo, por compactacao
estética a quente. Os autores alegam que a alumina forma uma fase liquida em
meio ao SiC, que promove a densificagdo da peca. De acordo com a folha de

dados do programa CES EduPack, o carbeto de silicio com 2% de Alumina é
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utilizado tipicamente em dispositivos de altas temperaturas, equipamentos de
laboratdrios industriais e no rolamento de turbocompressores. Embora o material
apresente comprotamento ligeiramente superior ao do carbeto de silicio puro na
seguranca da operacgao, nao foram encontradas na literatura mengdes ao seu

uso no revestimento de particulas combustiveis.

Carbeto de zircoHnio

A utilizacdo do carbeto de zircénio (ZrC) como substituto do carbeto de silicio
(SiC) vem sendo estudada desde os anos 70. O material tem como
caracteristicas a alta estabilidade termodinamica, ponto de fusédo alto, alta

durabilidade e boa compatibilidade com componentes estruturais do reator.

Embora sua temperatura de fuséo seja cerca de 1000°C mais elevada que a do
carbeto de silicio, sua condutividade térmica é significantemente inferior. Ha
divergéncias quanto ao valor da temperatura maxima de servico do material, pois
a base do CES EduPack alega ser de 830 a 900°C e o site A to Z of Materials
(AZOM, 2020b), outra base de dados sobre as propriedades dos materiais, alega
ser de 1100 a 1200°C. De qualquer forma, segundo o CES EduPack, o SiC

apresenta temperaturas maximas de servico mais elevadas, de 1.470 a 1.540°C.

No quesito de seguranca, considerada inicialmente nesta analise como a
capacidade do material de agir como um vaso de pressao e reter os produtos de
fissdo, o ZrC teve comportamento semelhante ao do SiC, embora ligeiramente
inferior. Porém, a principal vantagem do uso do carbeto de zircénio € a sua
resisténcia a corrosao por produtos de fissdo como o paladio. Zhou e Tang (Zhou
e Tang, 2015) consideram que a maior capacidade de retencao de produtos de
fissdo e a temperatura de fusdo mais elevada do material em comparacdo com
o SiC possibilitam a operacdo segura dos reatores a temperaturas mais altas,

consequentemente aumentando também a eficiéncia do processo.

De acordo com um estudo feito por Ogawa et al. (Ogawa et al., 1992), particulas
combustiveis com a substituicdo da camada de carbeto de silicio por carbeto de
zirconio mantiveram integridade estrutural, tanto durante a irradiacdo, como pos

irradiacdo. De 100 particulas irradiadas e posteriormente aquecidas a 2400°C,
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apenas uma falhou. Foi feito também um estudo pelo Instituto de Energia
Atdbmica do Japao por Minato et al. (Minato et al.,, 2000) que comparou o
desempenho durante a irradiacdo dos carbetos de silicio e zircénio. Os autores
constataram que o ZrC teve desempenho melhor no experimento, pois em
oposicao ao SiC, ndo sofreu corrosdo. Em ambos estudos o uso do ZrC foi

considerado promissor.

Porém, a deposicéo de carbeto de zircénio é um processo muito complicado. De
acordo com Hollabaugh et al. (Hollabaugh et al., 1977), para a deposicao do
material sdo necesséarias temperaturas acima de 1400°C e a presenca de ao

menos 4 gases diferentes.

Atualmente, ha algumas frentes de estudo para entender a eficacia de uma nova
técnica, que consiste em adicionar uma camada de carbeto de zirconio como
revestimento complementar em torno do nucleo das particulas TRISO. De
acordo com Porter et al. (Porter et al., 2013), a funcdo dessa nova camada seria
capturar o oxigénio produzido no nucleo e prevenir falhas por migracéao do cerne

(efeito amoeba) e por sobrepressurizacao.

Apesar de o carbeto de zirconio ser considerado muito promissor para a
aplicacdo em questédo, ainda faltam estudos e experimentos, principalmente a

respeito de seu comportamento em diferentes doses de irradiacao.

Particulas de carbeto de silicio

As particulas de carbeto de silicio sédo utilizadas dispersas em metais, polimeros
e ceramicas. Segundo a folha de dados do CES EduPack, elas sao utilizadas
como componente para abrasdo e como reforco em alguns materiais. Embora
as propriedades das particulas de carbeto de silicio sejam interessantes e o
material tenha apresentado bons resultados, a aplicacdo em questdo demanda
um material que permita a sua deposi¢cdo em uma camada fina, homogénea e
sem rugosidades. O material pode ser utilizado como reforco em materiais

supracitados, mas sozinho nao.
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6.

Conclusdes

As andlises realizadas com a ajuda do programa CES EduPack 2019,
aliadas a busca por informag6es mais especificas a respeito da aplicacgéo,
proporcionaram um embasamento cientifico mais sélido para a selecéo de
materiais para uso no revestimento de elementos combustiveis de reatores
nucleares.

A selecdo de materiais para o revestimento de varetas combustiveis de
reatores nucleares do tipo PWR resultou em dois principais grupos de
materiais: as ligas de zirconio e os compositos SiC/SiC.

Dentre as ligas de zirconio, a liga M5 parece apresentar os melhores
resultados quanto a resisténcia a corrosao e a captura de hidrogénio nas
varetas combustiveis de reatores PWR.

Os compositos SiC/SIC apresentam um comportamento superior em
comparacao com as ligas de zirconio para o0 uso em varetas combustiveis
de reatores PWR mas sua utilizacdo ainda requer validacbes e €
necessario investir no desenvolvimento e aprimoramento de processos de
fabricacdo para tornar sua producao mais barata.

A selecédo de materiais para o revestimento de particulas combustiveis de
reatores nucleares do tipo PBR resultou em dois principais materiais:
carbeto de silicio e carbeto de zirconio.

O carbeto de silicio demonstra ser, ainda, a op¢ao mais recomendada para
0 uso em camadas de revestimento de particulas combustiveis de reatores
nucleares de tipo PBR.

Ainda faltam estudos sobre o comportamento do carbeto de zircénio
guando exposto por longo periodo a irradiacdo constante dentro de um
reator PBR. E necessario também que suas propriedades sejam melhor
estudadas e definidas, haja vista ainda haver divergéncias de valores de

suas propriedades na literatura.
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