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CONDUTIVIDADE TERMICA DE SOLUGOES SOLIDAS DE (Th.U)O,

1. INTRODUGAO

Neste trabalho procuramos obter uma expressao geral pafa a

condutividade térmica de solugdes solidas de (Th,U)O,, contendo até 10%

de U0, (em moles), uma porosidade maxima de 10% e valida para temperatu:

ras ate a fusao do material.

A amostragem utilizada tem a seguinte distribuigao:

Material Numero de Amostras ' Ref.
ThO, : 6 ' [1,2,3.4,5,6)
ThO,-1,0% U0, 2 [1,2]
Th0,-1,97% UO: 1 [3]
Th0,-3,00% UD: ) 2 - (2,77
Th0,-5,00% U0, 2 [1,2]
Th0,-5,03% UO: 1 [3]
Th0,-5,87% UO: 1 [3]
Th0,-9,82% U0, 1 ) [3]
Th0,-8,87% UO: 1 [3]
Th0,-10,0% U0» 8 (1,2,5,8,9]

Toda a amostragem € constituida de materiais nao-irradiados,

provenientes de varios autores.

2. " EQUACAO GERAL DA CONDUTIVIDADE TERMICA

Na montagem da equagao geral da condutivade térmica foram

feitas as seguintes consideragoes abaixo.

Adotamos a equagao de Berman et al. [ 3] para a condutivida
te da rede, visto que esta equagao relaciona a variagao da condutivida-
de térmica da solucdo sélida com a fragao molar de UO,(y) e a temperatu
ra (T). A forma geral desta expressao e:

) 1 (1)
r A tA YAy I+ (B +B,y+B,y*)T

K

M

A ——— b ———— . pi—
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Esta equagao teve seus coeficientes Ao,A;, Az, Bo, B1 e B2
determinados, emplrlcamente, por ajuste aos dados experimentais na fai-
xa de temperaturas entre 200 e 1000°C, sendo esta ultima temperatura con
siderada por nos como sendo o valor limite para a condutividade da rede
segundo a lei 1/k = A+BT. A partir desta temperatura a conducao da rede

¢ fornecida por extrapolagao.

0 ajuste foi feito através do Programa GMAR [ 11 ], para to
das as amostras corrigidas para 95%DT, e os valores obtidos para coefi-

cientes sao mostrados na pagina 4.

Tendo em vista que os valores usados no ajuste de (1) esta-
vam corrigidos para 95%DT, para qualquer outro valor entre 90 e 100 %DT,

usaremos o fator de corregao. .
1 _ 1-pP7 (2),
' F = 1,114[?—:—E?—} .

onde 8 & usado com valor médio de 1,17, valor este obtido empiricamente.

Conforme é verificado experimentalmente, a condutividade téz
mica do UO,, a altas temperaturas tende aumentar, principalmente devido
a contribuicdo de nature:za eletronica.[ 10, 12, 13 ]

Para toria pura e demais materiais utilizados neste trabalho
nao foi. possivel constatar comportamento similar, para a faixa de tempe

raturas disponiveis.

Sendo assim, procurando-se levar em conta tal comportamento
para o material utilizado, a altas temperaturas, adotamos expressoes em
piricas, propostas por Himes [ 10 ] para contribuigao eletronica ds con

dut1v1dades termicas de Th0,, ou seja,

- "7 - 4 8, 7 - y
8.4%x10 _exp[ 3,7%x10 ] e 4$x10 .exp[ 1,8gx1o },

respectivamente e que consideramos variar linearmente entre 0'e 10% de
U0,, aproximagao esta valida para nossos fins. Assim, a contribuigao

eletronica-a condutividade térmica sera:

"~ 8,49x10’ -1,80x10" ' 7. -3,7 0"
K = y.-——-T—z-——.exp(____T__x___] + (1—)’)'8‘4v?\XIO .exp[ .),/%Xl ] (3)
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Portanto, a expressao geral para a condutividade térmica re-

sultante de (1), (2) e (3) sera:

K = F.K_+ K_, ou ainda,
r e

- 1 c -E, _. C {-Ez] 4
K F.A°+Aly+A2y7+(B0+Bly+B2y2)T + Y‘Tzex]"[ T ]+ (1 )’) 'T‘Zexp T ( )

onde os coeficientes tém os seguintes valores:

Ao = 1,53 :
Ay £ 31,2 |

Az = -93 -

Bo = 0,0203

Bi = 0,077

B2 =-0,55

Er = 1,8x10"

B2 - 3 72x10"

C = 8,49x107

F: Fator de correcao da Porosidade;

y: Fracao molar de UO02;

T: °K

K: W/ em®K
sendo o desvio padrio o = 4,2 x 107% w/cm. K

Nas Figuras 1,2,3 e 4 estao os valores expefimentais da con-
dutividade térmica para 0333 5 e 10% de UO2, respectivamente, corrigi-

das para 95%DT, e as respectivas curvas fornecidas por (4).

As Figuras 5,6 e 7 comparam nosso ajuste com aquele proposto
por Himes [ 10 ], para solugdes sélidas com 035 e 10% de UD2, respecti-

vamente, todas com 95%DT.
A expressao propoSta por Himes tem a seguinte forma:
K = M{F[(1-y).Ky + y.K2] + (Q-y).K  + y.K,, 1. onde

K = condutividade térmica em W/cmK;

1 -
K, = 0861 + 0. 0I0L.T : condugao da re@e para
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Tho,, 100%DT;

_ 1 : condugao da rede para U0z, 100%DT;
K2 = 7784+ 0,0213.1

. Y .
M= 0,675 + 0,30.exp(-9,5y) * 0,32.exp[-2,55(1-y)] t fator

de correcdao que leva em conta a nao linearidade entre

: condutividade térmica e composicao;

F = 1 1 6 g T fator de corregao da porosidade;
: 7 - 4 .
Ke1= §;ﬂ%§lﬂ_ exp(_égl%ilﬂ_] : componente eletronica do ThO,;
X = 8,49x107 ox -1,80x10“] . componente eletronica do UO,3
€. TZ  PITTT
T : K - . - - _

Um combustivel baseado em tdria e de possivel interesse pa-

ra reatores PWR seria Th02-5%U02, com 95¢% DT.

A condutividade térmica desse material fornecida por (4) é
comparada com a do U0, proposta por Himes, 95% DT, na Figura 8, entre
200 e 2800°C.

Como se observa, a baixas temperaturas, prevalece a conduti
vidade térmica de Th0;-5%U0,, enquanto a altas temperaturas a.situacao

se inverte.

Finalmente, abaixo, apresentamos a expressao da integral da
condutividade térmica para o Th0.-5%U02, entre duas temperaturas T e

Tz (Ti< T2), expressao essa obtida de (4):

T2
- _ 2,86 + 0,0228 T,
1= [KdT = 43,86 1n[2’86 L T;] s

T

- [ - 4
+ 236[exp[—l*§%§lg—] - exD(—l*gg%lg—]] +

a0
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+ 2168[exp(—§41%§lg—} - exp{—§41%§lg—]].

ou aproximadamente

- 2,86 + 0,0228 T,
I = 43,86 1n[2,86 ¥ 70,0228 T,}

+

- 4 - 4 5
+ 236.exp{—l&§%§lg—] + 2168.exp(—§41%§19—] (5),

onde
I : integral da condutividade em W/cm, e

T : %K
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FIGURA 1: Comparagao entre o ajuste obtido e os resultados ex
perimentais da condutividade térmica do ThO, corri-

gidos para 95% DT.
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FIGURA 3: Comparagao entre o ajuste obtido e os resultados ex

perimentais da condutividade térmica do Th02+5% UO2
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