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OBTENGAO DE PO DE U;0; PARA CQMBUSTiVEIS TIPO MTR A PARTIR DO
TRICARBONATO DE AMONIO E URANILO - TCAU.

Gilberto Hage Marcondes

RESUMO

Este trabalho descreve um método alternativo de obtencéo de p6 de UsOs a
ser empregado na fabricagdo de elementos combustiveis tipo MTR, tais quais os
consumidos'pelo Reator IEA-R1m, calcinando-se o tricarbonato de aménio e uranilo
(TCAU) e sinterizando-se o U303 dele proveniente. Apds os devidos tratamentos, foi
obtido um pé de UiOs que, caracterizado quimica e fisicamente, mostrou-se
adequado ao emprego como combustivel, o mesmo ocorrendo com as placas
combustiveis dele originadas. As distribuigées de tamanho de particulas de U305 nas
placas laminadas foram determinadas por metalografia quantitativa com analise de
imagens. S&o apresentados resultados promissores quanto a aplicabilidade do
meétodo proposto, aliados ao aspecto positivo de partir-se do TCAU como matéria
prima para a obteng&o tanto do p6 de U3Os utilizado na fabricagdo de combustiveis

tipo MTR, como do p6 de UO, utilizado em combustiveis tipo PWR, na forma de
pastilhas sinterizadas.
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OBTAINMENT OF U;03 POWDER FOR MTR FUEL TYPE ELEMENTS STARTING
FROM AMMONIUM URANIL CARBONATE (AUC)

Gilberto Hage Marcondes

ABSTRACT

This work describes a method of obtaining U3;Os powder for MTR type fuel
elements by AUC caicination and sintering at specific conditions. The obtained U054
powder has the characteristics suitable to be used as a nuclear fuel. It can be
checked by analyzing both its physical and chemical properties and those ones
resulting from the obtained fuel plates. Metalographic tests were carried out in those
fuel plates and the corresponding digital images analyzed in terms of U;Og particle
size volume distribution, by using the Quantikov 7 System for microstructural
analysis. The main results show the aplicability of the method, due to the reduced
number of processing steps, and the standardization of the raw material -AUC- that

can be used to produce both UO, and U;0g powder for PWR and MTR type fuel,
respectively:
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1. INTRODUGAO E OBJETIVO

Dentre os objetivos do IPEN /¥ na sua atribuigao basica de realizar pesquisas
cientificas e desenvolvimentos tecnolégicos na area nuclear em beneficio da
sociedade brasileira, destacam-se as aplicagcdées da radiagado e de radiois6topos na
medicina, industria, agropecuaria e meio ambiente. Um esfor¢o polarizado tem sido
orientado nesta dire¢gao desde praticamente a fundagao da Instituigao.

No IPEN sado produzidos, processados e distribuidos radioisétopos,
radiofarmacos, substancias marcadas e outros insumos usados em medicina nuclear
gue hoje atingem cerca de 360 clinicas, hospitais e universidades em todo Brasil,

permitindo o atendimento de aproximadamente 1.000.000 pacientes por ano, nimero
que vem crescendo a taxa superiores a 20% ao ano.

Em 1959, o IPEN iniciou suas atividades de Radiofarmacia, produzindo o
iodo-131, destinado ao diagnéstico e terapia da tiredide. Na década de sessenta
essas atividades se consolidaram e se ampliaram e diversos radiofarmacos foram
produzidos, dentre eles o fésforo-32 para tratamento de policetemia vera, o ouro
coloidal-198. para estudo da fungéo renal e tratamento de tumores intracavitarios, o
cromo-51 para marcagéo de proteinas séricas e o potassio-42 e o sédio-24 para
medidas de intercAmbio desses dois elementos no organismo humano. Nessa
mesma época, iniciou-se a producdo de diversas substancias marcadas com iodo-
131 e cromo-51, utilizadas no diagnéstico de diferentes fungdes organicas. Em 1981,
o IPEN iniciou a producéo de geradores de tecnécio-99m e conjuntos reativos para
serem marcados com esse is6topo. Hoje, esse produto € o mais importante
radiofarmaco para a medicina nuclear produzido pela Instituigdo, sendo responsavel

por cerca de 30% de todos os diagndsticos da medicina nuclear realizados no pais.



Em 1987, foi iniciada a produgdo do galio-67, o primeiro radiofarmaco
produzido no IPEN utilizando acelerador ciclotron, usado para diagnésticos de
tumores em tecidos moles e em processos inflamatérios. Alguns anos mais tarde, em
1994, iniciou-se a produgdo de outro radiofarmaco de ciclotron, o iodo-123, para
diagnostico da fungédo tireoideana. Em setembro de 1995, com a alteragdo no
esquema operacional do reator nuclear de pesquisas do IPEN, que passou a operar
60 horas continuas por semana, iniciou-se a produgao ea distribuicdo para todo o

pais do primeiro radioterapico de segunda geragao, o samario-153 ETDMP, usado
para alivio das metastases dsseas.

Mais recentemente, no inicio de 1996, o IPEN comegou a preparar e
distribuir um novo radiofarmaco de ciclotron, o talio-201, usado para diagnésticos de
doengas do coragao, inclusive na avaliagdo de enfartos.

Considerando-se a importancia social e estratégica da produgédo de
radiofarmacos no pais e o continuo crescimento de dispéndios na importagao dos
radioisétopos necessarios para atender a essa produgao, o Governo Federal, atraves
da Secretaria de Assuntos Estratégicos e da Comissao Nacional de Energia Nuclear,
decidiu recentemente de maneira incisiva investir nessa area, principalmente no
IPEN/CNEN-SP. Como conseqiiéncia, em 1995 um importante e significativo aporte
de recursos financeiros permitiu iniciar reformas substanciais nos laboratérios e na

instalacdo de producdo de radiofarmacos, assim como no reator nuclear de
pesquisas IEA-R1 do IPEN.

Com a conclusao dessas reformas, 0 aumento da poténcia do reator para 5
MW, seu funcionamento durante 100 horas continuas por semana e a instalagao de
um novo acelerador ciclotron, o IPEN consolida sua capacidade de produzir insumos

para medicina nuclear no pais e de preparar radiofarmacos a partir de radiois6topos
produzidos pela prépria Instituicéo.



O processo mais conhecido para obtengdo do radioisétopo molibdénio-99,
usado para a produc¢ao dos geradores de tecnécio-99m, utiliza a irradiagao de alvos
de uranio altamente enriquecido no isétopo *°U em reatores nucleares. O
molibdénio-99 produzido na irradiagdo pela fissdo do uranio-235, € posteriormente
separado através de processos quimicos complexos. A decisdo de se aumentar a
poténcia do reator IEA-R1 de 2 para 5§ MW e de se alterar o ritmo de operagao para
100 horas continuas por semana, criou condigdes para produgdo de importante
impacto social, a do molibdénio-99, matéria prima para a obtengéo do tecnécio-99m.
Esses trabalhos vém sendo desenvolvidos com a colaboragdo da Agéncia

Internacional de Energia Atémica e do Power Institute of China.

Os aumentos da poténcia do reator IEA-R1 de 2 para 5 MW, bem como de
seu regime operacional necessarios a viabilizagdo deste programa, implicaram na
necessidade de ampliagdo da atual capacidade de produgido de elementos
combustiveis decorrente do aumento do consumo do reator sob estas novas
condigbes operacionais. Durante muitos anos, o IPEN trabalhou no desenvolvimento
do processo de fabricagao de elementos combustiveis usados internacionalmente
em reatores de pesquisas, visando a nacionalizagdo da sua produgéo para utilizagéo
no seu reator IEA-R1. Desde sua inauguragédo e durante quase trés décadas, ao
longo de uma época de incertezas quanto ao mercado de materiais nucleares, o
reator IEA-R1 dependeu totalmente da importacido dos elementos combustiveis
necessarios para sua operagao, fornecidos durante este periodo pela GENERAL
ATOMICS americana (93 % em ***U) e NUKEM (20 % em #U) alema.

A partir de 1985, intensificaram-se os esforgcos para a producéo destes
combustiveis no IPEN, iniciando-se a montagem de uma linha de produgdo com
capacidade nominal de 6 elementos combustiveis anuais, produgao suficiente para
suprir as necessidades Jo reator IEA-R1, operando a 2MW num regime de 8 horas
diarias, 5 dias semanais. Em 1988, a tecnologia de fabricagdo estava totalmente
dominada e. a linha de produgéo pronta para a operagéo, tendo sido produzido 0

primeiro elemento combustivel para operagao regular no carogo do reator IEA-R1.



Em 1990, comprovou-se a capacidade de produgao da linha em condi¢bes
excepcionais, de mais de 1 elemento combustivel mensal, tendo sido produzidos 4
elementos combustiveis em 3 meses, devido a uma necessidade urgente do reator
IEA-R1. A partir desta data, além de suprir totalmente as necessidades do reator, foi
desenvolvida a tecnologia de fabricagdo do elemento combustivel de controle, que
possibilitou a substituicdo com sucesso de 4 elementos anteriormente importados,
entao ja com elevadas taxas de queima. Também iniciaram-se trabalhos visando o
desenvolvimento de combustiveis com alta concentragdo de uranio, mediante
aumento da concentragdo de U3;Og por placa combustivel. Recentemente, foi
comprovada a tecnologia de fabricagdo pela qualificagdo do primeiro elemento

combustivel produzido, por meio de irradiagéo no reator IEA-R1 até queima média de
36% 4.

A mudanga das condigdes operacionais do reator implicou em um maior
consumo dé elementos combustiveis, elevando-se para acima de 10 unidades ao
ano, tornando inadiavel o planejamento do aumento da capacidade de produgéo da
atual linha de fabricagdo de elementos combustiveis. O atendimento desta nova
demanda depende da transferéncia da atual linha de produgédo (que apresenta alto
indice de dispersao, decorréncia de seu carater laboratorial) para um novo prédio,
ampliando-se sua capacidade atual e implantando-se algumas das tecnologias mais
avangadas ora em desenvolvimento, ndo somente para suprir o reator IEA-R1, como

também outros futuros reatores produtores de radioisétopos nacionais.

Este contexto determinou a necessidade de implantagdo de uma nova
unidade de- producao, designada Centro de Processamento de Combustiveis,
planejada para utilizar tanto os pés de UsOg como os de UsSi, @ na fabricacio dos
elementos combustiveis mencionados anteriormente. Placas combustiveis a base de
dispersbes de silicetos de urdnio em aluminio sdo capaze: de incorporar
quantidades de uranio bastante superiores as obtidas com a utilizacdo de U;0g. A
utiizagao do UsSi, possibilita a incorporagdo de concentragbes de urdnio de

aproximadamente 5g U/cm® contra a concentragdo maxima de 3,2gU/cm® relativa ao



emprego do U3Os , como decorréncia do limite tecnolégico de fabricagdo do
combustivel contendo 45% em volume da fase fissil dispersa’™ . Apos a redugdo do
UF4 a U, este ultimo sofre adi¢do do silicio metalico e, através de fusdo em forno a
arco ou a indugao, € obtido o intermetalico U3Si; . As tabelas 1.1 e 1.2 apresentam
as rotas para a produgao de U3Si; e de U308, respectivamente.

Tabela 1.1 — Rotas para produgao do U3Si,

Rota do Cloreto Estanoso Rota da Hidrofluoretagio

UF, UFs
Hidrélise (solugao UO,F,) Precipitagcao do TCAU
Precipitagao do UF, (SnCl,) Redugiao a UO; (H,)

Redugédo do UF, a U’ UO; a UF, (HF)

U,Si, Redugio do UF, a U’
U,1Si,

Tabela 1.2 — Rotas para produgao do U;0g

Rota do DUA Rota do TCAU

UFe UFe

Hidrdlise (solugao UO,F;) Precipitacao do TCAU
Precipitagdao do DUA Calcinagao para U304

Calcinagao para U;Og

A rota tradicionalmente adotada pelo IPEN para a obtencéo do p6 de UsOg
prevé a hidrolise do UFg com posterior precipitagdo do Diuranato de Aménio (DUA).
O IPEN, por intermeédio de seu Departamento do Ciclo do Combustivel, possui ja

desenvolvido o processo de produgdo do UO; utilizado em reatores de poténcia,



tendo produzido o combustivel para suprimento do reator IPEN-MB-01 desde o inicio
de sua operagdo. Este processo prevé a reconversdo do UFg a Tricarbonato de
Aménio e Uranilo (TCAU) e sua posterior redugdo sob H, para a obtengao de pé de
UO,. Por razées econdémicas e estratégicas, o projeto conceitual do Centro de
Processamento de Combustiveis /¥ prevé a utilizagdo do TCAU como matéria prima
para a obtengdo do U;Os a ser utilizado como composto fissil nos combustiveis tipo
MTR, unificando-se as rotas de reconverséao do UFg, viabilizando-se a obtengéo tanto

do U3Qg, para uso em reatores MTR, como do UO,, para uso em reatores PWR, a
partir do TCAU.

Tendo em vista 0 exposto acima, pretende-se verificar a viabilidade técnica
da utilizagdo do TCAU como matéria-prima para a obtengao de U3Og com qualidade
compativel para seu uso como material fissil no combustivel tipo MTR. Esta
verificagao é realizada com base na caracterizagdo quimica e fisica do p6é de U3Og

obtido e no comportamento da dispersao U3Os-Al preparada a partir deste pé durante
o processo de fabricagao das placas combustiveis.



2 O REATOR IEA-R1m E SEU COMBUSTIVEL
2.1 Descrigio do reator IEA-R1m ¥

O reator IEA-R1 do IPEN-CNEN/SP é um reator nuclear de pesquisas, cuja
finalidade € a do estudo de fisica de reatores, efeitos da radiagdo em materiais,
producado de radioisétopos com ablicagéo na industria, medicina e nas pesquisas
bioldgicas, assim como treinamento de pessoal na operagao de reatores. Até 1997,
operou a poténcia nominal de 2 MW. A partir de 1998, apés sofrer uma série de
reformas, sua poténcia foi elevada para 5 MW, quando entdo passou a ser chamado
de IEA-R1m (modificado). Trata-se de um reator térmico, tipo piscina, que utiliza

agua leve como blindagem, moderador e fluido refrigerante. A figura 2.1 apresenta
uma vista do reator e de seu carogo ¥,

Reator do tipo piscina, o IEA-R1m possui grande flexibilidade de operagao e
permite facil acesso a seu carogo. Sua piscina, revestida de ago inoxidavel tipo
AlSI-304, com capacidade para 272 m°® e altura de cerca de 10 m, envolve dois
compartimentos. No compartimento localizado no centro da piscina, existem tubos
colimadores para a obtencao de feixes de néutrons na parte externa do reator. Nesta
posicao, a refrigeragao € realizada por circulagao forgada da agua da piscina. Em
outro compartimento, esta localizada uma coluna térmica, numa das paredes laterais
de concreto, usada para experiéncias com néutrons térmicos. A coluna térmica é
constituida de grafite disposta em blocos para facilitar a formagao de gavetas que
permitem a irradiagdo de amostras ou outros tipos de experiéncias. Existe ainda, a
possibilidade de remocgao total dos blocos de grafite para a irradiagao de grandes
volumes. Nesta posi¢do, o reator somente pode ser operado com resfriamento por
convecgdo natural e até a poténcia de 200 kW. O armazenamento de elementos

combustiveis ja queimados e de dispositivos de irradiagao da-se no interior da
piscina, em compartimento especifico para este fim.

- 1. Ay .
OMISSA0 RAfioNL CF ERNEREIA NUCLFAR/SP  fure
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Figura 2.1 — Vistas do reator IEA-R1m e de seu carogo.

Os dois compartimentos podem ser isolados um do outro por uma comporta
mével, possibilitando a movimentagdo do reator para o compartimento de
armazenamento, mantendo-o protegido pela agua quando o esvaziamento do

compartimento de operagao para manutengéo ou reformas for necessario.

O carogo do reator é formado por um arranjo cubico de elementos
combustiveis inseridos numa placa matriz, sustentada por uma trelica de aluminio.
Esta trelica é fixada em uma plataforma rolante acima da superficie da piscina,
podendo ser movimentada ao longo do comprimento da mesma. A placa matriz, de
aluminio, possui 80 orificios (8 x 10) que servem de suporte e fixagdo para 0s
elementos combustiveis, elementos de controle, refletores e tampdes. Ainda na placa
matriz, existem 63 orificios menores, localizados diagonalmente entre os orificios
maiores, que permitem a circulagdo da agua refrigerante por entre as superficies
exteriores dos elementos combustiveis e refletores. Tampbes podem fechar os

orificios maiores ndao usados por elementos combustiveis ou refletores, impedindo



assim uma circulagdo desnecessaria da agua. O nucleo do reator é protegido por

uma camada de agua de cerca de 8 m de altura e, lateralmente, por 1,2 m de agua e
2,4 m de concreto de barita.

Na plataforma rolante que movimenta o carogo, estdo localizados os
mecanismos de acionamento das trés barras de controle e da barra de seguranga do

reator, além das camaras destinadas a medida do fluxo de néutrons e outros
instrumentos auxiliares.

Os elementos combustiveis do reator IEA-R1m s&o do tipo MTR, compostos
por 18 placas combustiveis planas e paralelas. Estas placas combustiveis s&o
montadas formando um estojo com dimensdes em torno de 80 mm x 76,1mm de
segao reta e 873,13 mm de comprimento, com 2,9 mm de distancia entre as placas e
1,0 mm entre os elementos. Existem ainda, 4 elementos combustiveis de controle,
formados por 2 conjuntos de 4 e 5 placas ativas, separadas por um canal destinado a
deixar passar a barra de controle ou a barra de seguranga. A fenda que possui,
substitui aproximadamente a metade das placas combustiveis.

Alem dos elementos combustiveis, existem os elementos refletores que se
constituem de blocos de grafite encamisados em aluminio, com 80 mm x 76,1mm X
1067 mm de comprimento. Os elementos de grafite sdo colocados ao redor do

carogo, na placa matriz, permitindo uma grande economia de néutrons por reflexdo
dos mesmos, exigindo assim uma massa critica menor.

O sistema de refrigeracdo do reator divide-se em dois circuitos - primario e
secundario — tendo como fungdo remover a energia térmica gerada por fissdes
nucieares nos elementos combustiveis, dissipando-a na atmosfera. Isto é realizado
pela circulagdo forgcada du agua da piscina entre as placas dos elementos
combustiveis e nas suas faces laterais, sendo o fluxo de agua dirigido do topo para a
extremidade inferior do carogo. Por meio da utilizag&o de trocadores de calor e torres

de refrigeragéo, esta energia é dissipada na atmosfera. Quando o reator opera a
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poténcias inferiores a 200 kW, a refrigeragdo pode ser feita unicamente por
convecgao natural.

O circuito primario / é um circuito fechado, responsavel pela refrigeragéo
forgada do carogo do reator, estando em contato direto com o mesmo. Neste circuito,
a agua é succionada pelas bombas hidraulicas através dos elementos combustiveis
e da placa matriz, passando por um tanque de decaimento e pelos trocadores de

calor, retornando a piscina de maneira homogénea através de um difusor.

A vazao global do circuito primario de refrigeragao é aproximadamente igual
a 1300 m*h, mantida por duas bombas. Entre as bombas e o motor, existe um
volante de inércia para manter um suficiente resfriamento do carogo durante a
parada das mesmas ap6s um eventual desligamento de emergéncia do reator,
permitindo a dissipagao da energia residual existente.

O funil de circulagao liga a placa matriz a valvula de convecgao, estando
situado abaixo da placa matriz. Quando a valvula esta desacoplada, a refrigeragao é

feita por convecgao natural e, quando acoplada, através de circulagao forgada.

O tanque de decaimento tem por finalidade reter a agua que sai do carogo do
reator durante um tempo suficiente para o decaimento do '°N. Os trocadores de calor
sdo responsaveis pela transferéncia da energia térmica do circuito primario para o

circuito secundario durante a refrigera¢ao do carogo.

O circuito secundario € composto por dois sistemas independentes, mas que
podem ser interligados. A fung¢do deste circuito € remover a energia térmica do
circuito primario, através dos trocadores de calor, liberando-a na atmosfera por meio
das torres de refrigeragao. O circuito secundario possui duas bombas com uma
vazao global de 1030 m®h, que atravessa os trocadores de calor e entra nas torres
de refrigeragdo, cada qual com dois ventiladores.
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O sistema de tratamento de agua é responsavel pelo abastecimento da agua
da piscina, completando o seu nivel quando necessario para compensar perdas por
evaporacao superficial e por vazamentos nas bombas hidraulicas do circuito
primario. Este sistema recebe a agua proveniente da rede normal de abastecimento
da cidade. A agua é filtrada para retengao de particulas sélidas em suspenséo e, em
seguida, tratada por meio de resina trocadora de ions catiénicos, sendo retirados o
calcio e o magnésio. Apds este tratamento, a agua & novamente filtrada com carvao
ativado e tratada por meio de dois trocadores de ions do leito misto, permanecendo
um deles em reserva, sendo utilizado quando o outro necessitar de regeneragéo de
suas resinas. A agua desmineralizada proveniente deste sistema é fornecida a

piscina com resistividade de 1,0 x 10° Q.cm. A regeneracao das resinas ¢ realizada
quando a resistividade for inferior a 0,5 x 108 ().cm.

O sistema de retratamento da agua é responsével pelo tratamento continuo
da agua da piscina, sendo constituido por duas unidades, com cada uma delas com
um filtro de carvao ativado e um trocador de ions de leito misto. Uma das unidades é
mantida em reserva, entrando em funcionamento quando for necessario regenerar as
resinas da unidade em uso. A regeneragao das resinas do sistema de retratamento é
realizada quando a resistividade da agua que retorna a piscina encontra-se abaixo

de 0,5 x 10°°().cm. Desta forma, a resistividade é mantida entre 0,5 x 10° e 1,0 x 10°
().cm.

As informagbes relativas ao fluxo de néutrons e a reagdo em cadeia, sdo
enviadas ao operador por detetores instalados no caroco do reator. Além do sistema
de controle, existe uma série de instrumentos auxiliares que permitem a
centralizagdo de todas as informagdes necessarias as condigdes de operagéao e
seguranga do reator em sua cabine de controle, situada préxima a piscina. O painel
de controle fornece informagées sobre temperaturas em varios pontos dos circuitos
de refrigeracdo e da p“iscina, vazbes nos circuitos de refrigeracao e niveis de

radiagao em varios pontos do reator. Existem ainda na cabine de controle, alarmes
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contra niveis excessivos de radiagdo, mau funcionamento de bombas, temperaturas
anormais, dentre outros.

O sistema de seguranga do reator atua sobre magnetos que sustentam as
barras de seguranga. Qualquer situagdo anormal nas condigdes de operagado do
mesmo, desativa estes magnetos, provocando a queda por gravidade das barras de
seguranga, que sdo inseridas nos elementos combustiveis de controle. Deste modo,

reduz-se drasticamente a reatividade do reator, 0 que acarreta em seu desligamento
("scram").

2.2 O combustivel tipo MTR

2.2.1 Um breve histérico

Como consequéncia do empreendimento conjunto entre o ORNL (Oak Ridge
National Laboratory) e o ANL (Argonne National Laboratory), foi construido o primeiro
reator de pesquisas moderado e refrigerado a agua leve, que utilizava elementos
combustiveis tipo placa. Este reator iniciou suas operagdes em 31 de margo de 1952.
A partir desta data, reatores similares tém sido denominados reatores tipo MTR.
(Materials Testing Reactor). Numerosos reatores de pesquisa em todo o mundo
utilizam elementos combustiveis tipo MTR, constituidos por placas combustiveis
fabricadas de acordo com a técnica de montagem ndcleo - (contendo o material

fissil) — moldura - revestimentos e com posterior deformagao por laminagao ("picture
frame technique") " & .

Inicialmente, este tipo de combustivel utilizava como material do ndcleo as
ligas de uranio-aluminio contendo 18 % em peso de uranio altamente enriquecido (93
% em peso de 2*°U) " _ Ainda na década de 50 /% tendo em vista a preocupagao
com a nao proliferagcdo de armamentos nucleares, comeg¢aram a ser utilizados
combustiveis contendo uranio com baixo enriquecimento (20 % em peso de *°U) em

reatores de pesquisas de baixas poténcias. Com a redu¢éo do enriquecimento, para
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gue nao fosse diminuida a reatividade e a vida util dos carogos dos reatores, tornou-

se necessario o aumento da quantidade de uranio em cada placa combustivel.

Placas combustiveis contendo nucleos a base da liga U-Al com 18 % em
peso de uranio altamente enriquecido eram facilmente fabricadas. Entretanto,
surgiram dificuldades na fabricagdo de placas combustiveis com nicleos de liga U-Al
contendo 45 % em peso de uranio com baixo enriquecimento, devidas a fragilidade e
propensao a segregacao desta liga %% Uma alternativa para contornar-se este
problema foi a utilizagado de nucleos fabricados por metalurgia do pé, que utilizavam
dispersdes de compostos de urénio em aluminio e podiam incorporar quantidades de
uranio com baixo enriquecimento sensivelmente maiores. Em 1956 tinha inicio a
operagdo do reator Argonauta (10 MW), desenvolvido pelo ANL, que utilizou placas
combustiveis com nlcleos a base da dispersdo U3;Os-Al contendo 39 % em peso de
UsOs com baixo enriquecimento’ . Esforgos foram realizados no sentido de
aumentar-se a concentragéo de uranio neste tipo de dispersao, obtendo-se até o final

da década de 70 um maximo de 65 % em peso de Us;Og no combustivel para o
Puerto Rico Research Reator do Puerto Rico Nuclear Center 41

Com o desenvolvimento de reatores de pesquisas de poténcias mais
elevadas para obtencao de altos fluxos de néutrons, foi necessaria a continuagao da
produgdo de combustiveis que utilizavam uranio altamente enriquecido (93 % em
peso de **U), obtendo-se maior reatividade especifica e economia, uma vez que
estes combustiveis podiam permanecer mais tempo no ntcleo do reator (maior vida
atil). O HFIR 7% (High Flux Isotope Reactor), com poténcia de 100 MW, utilizava
dispersao U3Og-Al com 40 % em peso de U3Os e o ATR " (Advanced Test Reactor),
com 250 MW, utilizava o mesmo tipo de dispers@o com 34 % em peso de U;Og. Além
das dispersdes U;0g-Al, eram comumente utilizadas as dispersdes UAI-Al (com x
aproximadamente igual a 3) e as ligas U-Al, todos os sistemas utilizando uranio

altamente enriquecido. Nesta época, no fim da década de 70, a maxima densidade
de uranio obtida qualificada foi de 1,7 gU/cm®.
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Desde que na década de 70 o urdnio altamente enriquecido era de facil
obtencdo comercial, mesmo os reatores que utilizavam urénio com baixo
enriqguecimento foram gradualmente convertendo seus nulcleos para utilizar
combustiveis altamente enriquecidos. Assim, chegou-se a um total de
aproximadamente 156 reatores de pesquisa em 34 paises utilizando uréanio
altamente enriquecido, resultando numa circulagéo anual de aproximadamente 5000
kg deste material '”. Em 1977 ressurgiu a preocupagéo com o risco de proliferagao
nuclear associada ao extravio deste combustivel durante a fabricagao, transporte e
armazenamento, resultando na restricao pelo governo americano da comercializagéo
de uranio com alto grau de enriquecimento (acima de 90 % em peso de #°U),

produzindo um impacto na disponibilidade e utilizacdo deste combustivel para
reatores de pesquisas.

A partir de 1978, o Departamento de Energia Americano iniciou a promog¢ao
do programa internacional RERTR (Reduced Enrichment Research and Test
Reactors) que visava o desenvolvimento de novos combustiveis para a substituicao

nos reatores de pesquisa do uranio altamente enriquecido (HEU) por uranio com

baixo enriquecimento (LEU), abaixo de 20 % em peso de ?*°U. Isto implicou num
esforgo muito maior do que o verificado até entao, pois os reatores de maior poténcia
e projetados para operar em condigbes limites exigiram desenvolvimento e
qualificacdo de combustiveis com a maxima concentra¢ao de uranio possivel, dentro

de limites impostos pela fabricabilidade e desempenho sob irradiagdo severa e
prolongada.

Neste contexto, os desenvolvimentos basearam-se na elevagao da
concentragdo de uranio dos combustiveis até o limite pratico de 2,3 gU/em® para o
UAL-Al e de 3,2 gU/cm3 para o U;Os-Al, bem como na obtengdo de novos
combustiveis que permitissem a obten¢do da maxima densidade de uranio possivel
utilizando-se as ligas UAIL-Al e U;0s-Al. O desenvolvimento destes novos

combustiveis possibilitariam a conversao para baixo enriquecimento de praticamente
todos os reatores de pesquisa existentes.

= A 2 3
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Altas densidades de uranio na dispersdo somente podem ser conseguidas
através da utilizagcdo de compostos fisseis com alto teor de uranio. A figura 2.2
apresenta o potencial de varios desses compostos. Considerando-se o limite
tecnolégico para utilizagdo da técnica de laminagdo de 45 % em volume para o
material fissil disperso, pode-se observar que os silicetos de uranio e o UsFe sao
compostos promissores. Placas combustiveis a base de dispersées de intermetalicos
de uranio em aluminio podem incorporar quantidades de uranio bastante superiores
as obtidas com a utilizagdo de Us;Os. A utilizagdo do U;Si; ,do UsSi e do UgFe
possibilitam a incorporagdo de concentracées de urénio aproximadas de 5, 7 e 8
gUlcm?, resbectivamente, contra a concentragdo maxima de 3,2 gU/cm?® obtida com a

utilizagéo do U;0g, considerando-se o limite tecnoldgico de 45 % em volume da fase
fissil dispersa acima mencionado.

O problema encontrado na utilizagao destes intermetalicos, com alto teor de
urénio como material fissil na forma de dispersdes em aluminio formando o ntcleo
das placas combustiveis, esta relacionado a sua instabilidade dimensional durante a
operagao, conduzindo a um inchamento das placas combustiveis €, por conseguinte,
a problemas termohidraulicos que comprometem a segurancga do reator. Em meados
de 1988, com base em resultados de testes de irradiagao [ o combustivel a base
da dispersao U;Si,-Al foi qualificado pelo US Nuclear Regulatory Commission e
liberado para comercializagdo para concentragdes de urénio de até 4,8 gU/lcm®,

apresentando um inchamento compativel com o observado no caso das dispersodes
até entao utilizadas 7.

Pesquisas' visando a utilizagdo de intermetalicos como material fissil na
forma de dispersées em aluminio com ainda maiores concentragdes de uranio, tais
como o UsSi, UsSiAl e UsFe, continuaram a ser empreendidas. O UgFe 27, devido a
sua alta concentragdo de uranio \96 % em peso) foi particularmente considerado.
Porém, devido ao alto inchamento observado em testes de irradiacdo destes novos
combustiveis, as pesquisas foram praticamente abandonadas a partir de 1986, fato

reiterado também pelos resultados promissores obtidos com a dispersao U;Si-Al. A
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partir desse instante, 0 emprego destes novos materiais foi considerado inviavel 7 |
pois resultados de testes de irradiacdo demonstraram sua inaceitavel instabilidade
dimensional. Apenas por meio da utilizagcdo do UsSi; como material fissil nas
dispersées em aluminio, ndo foi possivel a conversdo de todos os reatores de
pesquisa e os reatores de alto desempenho ainda dependiam de uma solugéo
tecnoldgica definitiva, voltada ao emprego de uma concentragdo de uranio de 6 a 9
gUlcm3. Num esfor¢o para a conversdo destes reatores, outros combustiveis de alta
densidade tém sido estudados, incluindo-se dispersées a base de  UsSiCu,
UsSits, UsSite, UmsGaisGen, UzsGaieSiis e nitretos de uranio. Adicionalmente,
inovadoras técnicas de fabricagdo tém sido investigadas, baseadas em compactacgéo
isostatica a quente (HIP - Hot Isostatic Pressing), seja aumentando-se a fragdo
volumétrica do UsSi, para além de 50% (o limite tecnoldgico aceito atualmente é de
45%), ou utilizando-se arames de U3Si e/ou UsGa10Siis e/ou UsGasGesp caldeados

em aluminio, numa geometria tal que gere placas com densidades proximas a 9
gU/em® no nucleo combustivel.

Densidade de Uranio
(gU/em3)

10 3

94
8

Fragdo Volumétrica (%)

Figura 2.2 - Densidade de uranio na dispersdo em fungéo da concentracido
da fase fissil dispersa para diferentes compostos de uranio.
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Estudos de compatibilidade entre silicetos de uranio e aluminio 2324,
dispostos na forma de disperséo, detectaram um inchamento decorrente da reagéo
entre os dois componentes. Esta incompatibilidade quimica estd relacionada a
instabilidade dimensional observada nos testes de irradiagdo. O mecanismo proposto
para explicar este comportamento esta baseado na formagéo de produtos de reagao
de menor densidade e de poros produzidos pelo efeito “Kirkendall”. Segundo este
mecanismo, o aluminio da matriz da dispersdo difunde-se preferencialmente pelos
contornos de grao para o interior das particulas de siliceto, formando compostos
U(AI,Si)x de menor densidade e porosidade. Por analogia, o problema de inchamento
observado nos outros sistemas de alta densidade de uranio em testes de irradiagao,
deve estar também relacionado a reagdo do composto fissil com a matriz de aluminio

da dispersdo, segundo um mecanismo similar ao proposto no caso dos silicetos de
uranio.

2.2.2 O uso de cermets U;05-Al e 0 comportamento da dispersao sob
irradiagao

Cermets nucleares ®sao materiais compostos pela conjugagdo de ao
menos dois materiais com propriedades diversas e com fungdes distintas a
desempenhar no combustivel, de modo que possuam determinadas caracteristicas
especificas ao desempenho de suas fungdes. Devem ainda ser materiais
compativeis, sem que ocorram reag¢des quimicas ou metallirgicas entre si quando
postos em contacto, por maiores que sejam as temperaturas de fabricagao ou de
irradiagdo. Devem também resistir as interagdes decorrentes da irradiagéo, que irdo
impor os limites de queima para um determinado combustivel. Porém, a
incompatibilidade é admitida, desde que durante a operagao normal do combustivel
nao sejam atingidas temperaturas acima das quais a incompatibilidade se manifeste

e, além disto, caso estas temperaturas sejam eventual e acidentalmente atingidas, o
fato n&o seja agravado por interagées subsequentes”®” .
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Um cermet U3Os-Al 2 ¢ uma dispersdo uniforme de particulas de U3;Os
numa matriz metalica de aluminio. As caracteristicas frageis e néo plasticas do U3Os
sdao compensadas pela matriz continua de aluminio e a estrutura formada adquire a

plasticidade necessaria ao processo de fabricagao de placas combustiveis.

A alta concentracao de uranio e a boa estabilidade sob irradiagao tornam o
U;Og propicio a utilizagdo como combustivel nuclear. Certas caracteristicas do
aluminio, tais coma a baixa seg¢do de choque de absor¢ao de néutrons térmicos, a
facilidade de ser trabalhado por métodos de metalurgia do p6, a disponibilidade e o
custo relativamente baixo, tornam adequada a sua utilizagdo como material de

matriz. O aluminio possui ainda, propriedades mecanicas adequadas para suportar
as solicitagdes mecanicas provenientes de:

- tensbes térmicas associadas aos gradientes de temperatura;

- tensOes criadas ao redor das particulas dispersas, devidas ao aumento do

seu volume pela acumulo de produtos de fisséo durante a irradiagao;

- tens6es associadas a variagbes na taxa de expansao térmica dos varios
componentes do elemento combustivel;

- tensdes causadas por distor¢cdes nos componentes do nucleo do reator;
- vibragdes causadas pelas flutuagdes do fluxo de refrigerante.

Além disso, o aluminio possui condutividade térmica alta o suficiente para
conferir ao cermet U;Og-Al uma condutividade térmica adequada para sua aplicagao

na maioria dos reatores de pesquisa, mesmo para concentragdes de U3Og no cermet
até 82,5% em peso 7.

Em meados da década de 60, estudos sobre o comportamento pos-
irradiagao de dispersdes contendo 65% em peso de (U3;Og enriquecido a 20%) em

aluminio foram iniciados no Laboratério Nacional de Oak Ridge **. Ensaios foram
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efetuados em mini-placas e em um elemento combustivel completo, a fim de ser
avaliada a estabilidade sob irradiagdo deste tipo de dispersdao. O elemento
combustivel foi irradiado por 6 meses no nucleo ativo do reator de pesquisa de Oak
Ridge (ORR), com taxa de queima de 50%. As dispersdes de U3Og-Al apresentaram
desempenho bastante satisfatorio até densidades de fissdo da ordem de 1,5 a
2.4x10%" fissdes/cm® em temperaturas entre 60 e 120°C 7 Testes pos-irradiagéo

ndo indicaram defeitos estruturais como empolamento ou falhas entre o nucleo e o
revestimento ou trincas na matriz.

Até 1977, respectivamente 25.308 e 54.612 placas combustiveis utilizando
nucleos de cermets UsOs-Al contendo 30,2 e 40,1% em peso de U;Og foram
consumidas pela HFIR. O desempenho destas placas combustiveis, sob condigbes
térmicas e hidraulicas muito mais severas do que aquelas encontradas na maioria
dos reatores de pesquisa, foi altamente satisfatério. O HFIR opera com uma
densidade média de fissdes de 5,3 x 10%° fissdes/cm® (com pico de 1,9 x 10%") e
temperaturas da ordem de 114 a 330°C %,

Os pos de U305 e de aluminio, dispostos na forma de cermets, reagem entre
si com liberagao de calor, num Processo conhecido como reagao termita. Os
produtos desta reacéo, observados por Fleming e Johnson 2% por difratometria de
Raios-X, foram identificados como sendo UO, , compostos intermetalicos de urédnio-
aluminio e Al,O3 . Foi observado que a reagao termita iniciava-se apds a mistura Ter
atingido a temperatura de 649°C, ocorrendo em alguns casos, reagdes violentas,
com temperaturas atingindo 2200°C. Além disto, foi constatado que entre 55% a 75%

em peso de U3;O0g ocorriam as maiores liberagdes de energia.

Em principio, os resultados mostraram-se reticentes a utilizagao dos cermets
de U;0s-Al como combustiveis nucleares, ja que a reag&o termita poderia resultar em
acidentes com perda de refrigerante (LOCA - “Loss of Coolant Accident’),
acarretando em fusdo do combustivel. Contudo, simulagdes das condi¢des reais de
acidente no HFIR realizadas no TREAT ¥ (Transient Reactor Test Facility)
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demonstraram que, em combustiveis com 41% em peso de U;Og, a reagao termita
ndo € uma fonte significativa de calor. Além disto, Pasto, Copeland e Martin 7
verificaram para a mesma faixa de concentragdes de U30g, liberagdes de calor muito
menores do que as observadas por Fleming e Johnson, sendo geralmente pequenas
quando comparadas a energia necessaria para iniciar-se a reagéo. A reagao termita,
portanto, nao inviabilizou a utilizagdo dos cermets de U;Og-Al como combustiveis

nucleares, mesmo aqueles com altas concentragtes de U3Os.

Uma avaliagdo das propriedades de fragmentacdo e alinhamento
(“stringering”) do U303 disperso em aluminio, baseada em critérios como densidade
da particula de U;Og , area de superficie especifica e procedimentos de fabricagao,
permitiiam que se previsse o comportamento das dispersées UzOg-Al sob
irradiagao™ . Segundo este estudo, um elevado grau de alinhamento das particulas
fisseis dispersas, fragmentadas durante a laminagdo da placa combustivel, seria

prejudicial ao desempenho do combustivel sob irradiagdo, conseqiiéncia de:

- Aumento da superficie especifica do 6xido, ocasionando maior reatividade
do mesmo.

- Textura fibrosa da dispersdo laminada, resultando em anisotropia do
nucleo.

- Segregagdo da fase cerdmica, resultando em heterogeneidade na
distribuigao da fase fissil.

A estabilidade sob irradiagdo apresentada pelas dispersdes UsOg-Al foi
verificada quando os produtos de fissdo ou se acumulavam no interior das particulas
combustiveis, ou entdo nas vizinhangas das mesmas, desde que nao houvesse
superposigdo ou contacto entre tais vizinhangas (regides danificadas da matriz de
aluminio). A distancia entre as particulas fisseis para que isto ocorresse, mostrou-se

dependente do tamanho dessas particulas e da fragdo volumétrica por elas ocupada
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na dispersao. Esta distancia mostrou-se tanto maior quanto maior o tamanho de

particulas e quanto menor sua concentragdo em volume na dispersao.

Foram também comprovados os seguintes aspectos com relagédo as
dispersées U;05-Al 152 -

- O inchamento sob irradiagéo é principalmente uma fungéo da densidade de
fisséo e da quantidade inicial de vazios na dispersao antes da irradiacao.

- Como a quantidade de vazios aumenta com o aumento da fragado
volumetrica das particulas fisseis, placas combustiveis com maiores

carregamentos de Us;Og tendem a inchar menos quando irradiadas de
maneira analoga.

- O inchamento induzido pela irradiagio & independente da fragao

volumetrica de particulas combustiveis menores que 44 m.

Com relagao a influéncia do percentual de finos de U304 (particulas menores
que 44 um presentes nas dispersdes de U;Og-Al) sobre a estabilidade sob
irradiagéo do combustivel ¥, pode-se dizer teoricamente que, existe um tamanho
minimo de particulas fisseis para uma determinada fragdo volumétrica, abaixo do
qual ocorre a descontinuidade da matriz nao danificada, Assim, quanto menor o

tamanho de particula, tanto menor sera o percentual dos produtos de fissdo retido
em seu interior, ocasionando maiores danos a matriz de aluminio.

OMISSAD WACIONAL CF ENERGIA NUGLEAR/SP PED
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2.2.3 O processo de fabricagio do combustivel tipo MTR 4

Elementos combustiveis tipo MTR sao aqueles constituidos por um conjunto
de placas combustiveis espagadas entre si, por entre as quais ocorre a passagem de
um fluxo de agua que atua como refrigerante e moderador. O perfeito desempenho

do reator durante sua vida Util bem como de seus componentes, € assegurado
obedecendo-se as seguintes recomendagoes:

- a composicao da quantidade de combustivel no carogo deve ser controlada
rigidamente. Excessos de combustivel resultam em maiores reatividades do

caroco, com sério risco de acidente nuclear; um erro na diregcao oposta reduz
sua vida util.

- a distribuicdo do combustivel no nucleo da placa deve ser uniforme,
evitando-se aquecimentos localizados;

- a ligacao metalurgica entre revestimento, moldura e matriz do nucleo da
placa combustivel deve ser continua, de modo a proteger-se o nucleo da

corrosdo proveniente de seu contacto com o refrigerante e evitar-se a
liberagao de produtos de fissao.

- a uniformidade na espessura do nucleo e do revestimento deve ser mantida
para que se assegure a protecdo contra corrosdo e a necessaria

concentragao uniforme do combustivel em toda area ativa da placa;

- 0 controle da composicao e do processamento de materiais deve ser
rigoroso, a fim de minimizar a presenga de contaminantes que, além de
acelerar a corrosao, contribuem para a absorgao parasitica de néutrons e

aumentam o nivel de radioatividade da agua da piscina do reator.

Sao utilizadas técnicas de metalurgia do pé na fabricagao dos nucleos de
plécas combustiveis que utilizam cermets U3;0g-Al. Os materiais de partida sao o po

de aluminio (material da matriz) e o pé de U303 enriquecido (material combustivel). A
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figura 2.3 apresenta um diagrama do processo de fabricacdo de elementos
combustiveis tipo MTR. A quantidade de mistura necessaria para cada nucleo apds
pesagem e mistura dos pos é carregada numa matriz e compactada hidraulicamente
a frio. Os compactados sdo desgaseificados para remogao de lubrificantes e de
gases adsorvidos. Cada nucleo obtido € montado numa moldura de aluminio
juntamente com duas placas de revestimento, como ilustrado na figura 2.4. Sao
soldadas lateralmente as placas de revestimento e de moldura, a fim de evitar-se o
deslocamento dos componentes do conjunto durante as operagdes iniciais de
laminacgdo. As quatro bordas ndo sdo soldadas em toda sua extensao, permitindo-se
o escape de ar durante o estagio inicial da laminagao. Os conjunto sdo laminados a
quente ap6s a soldagem, promovendo-se a ligagdo metaldrgica de nucleo, moldura e
de placas de revestimento. A ligagao metalurgica ocorre por difusao, resultado do
aquecimento, pressao e deformagao pela laminagdo. Um tratamento de limpeza nas
superficies das placas de moldura e de revestimento antes da montagem do conjunto
€ necessario, devendo estas superficies permanecer limpas até a etapa de
laminagao. Antes do primeiro passe, o conjunto deve ser aquecido a 580°C por pelo
menos 60 minutos e aquecido entre passes por no minimo 5 minutos. Apés a
laminagao a quente, as placas sao aquecidas por 60 minutos a uma temperatura de
500°C e resfriadas ao ar, a fim de aliviar as tensdes criadas nos Gltimos passes da
laminagao a quente e verificar a existéncia de bolhas causadas por eventuais falhas
na ligagao metalurgica entre o nucleo e a moldura com o revestimento (ensaio de
empolamento). As placas sdo a seguir laminadas a frio para atingirem a espessura
final estabelecida com precisdo. As placas que nao estejam suficientemente planas
apoés a laminacédo a frio, devem ser endireitadas para atingirem elevado grau de
aplainamento. Normalmente, isto € realizado em aplainador de rolos em dois passes.
As placas obtidas sdo radiografadas para localizagdo exata do seu nucleo
combustivel e cortadas nas dimensdes requeridas. Através de radiografias, sdo
verificadas a homogeneidade da distribuicdo de U;O0s e a existéncia de trincas
internas ou de defeitos terminais no nucleo. Em seguida, as placas combustiveis séo
limpas por meio de decapagem aicalina e lavadas com agua desmineralizada,

estando prontas para a montagem final do elemento combustivel.
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Figura 2.3 — Diagrama esquematico do processo de fabricagao de elementos
combustiveis tipo MTR.
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MONTASEM SO CONIUNTO PARA LANKMACAC

Figura 2.4 - Esquema de montagem do conjunto a ser laminado.

A montagem das placas que constituem o elemento combustivel é realizada
por fixagdo mecanica em dois suportes laterais providos de dentes. O espagamento
entre as placas deve ser mantido dentro de rigidas tolerancias. Os procedimentos de
fabricagdo de elementos combustiveis tipo placa para alguns tipos de reatores estao
disponiveis i.a literatura "> 7% 3" 3 -0 combustivel do reator IEA-R1m é formado por
um conjunto de 18 placas combustiveis, dispostas paralelamente em suportes
laterais, onde s&o fixadas. O carogo do reator & formado por 25 a 30 desses

elementos, dependendo da configuragdo adotada. O material combustivel
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propriamente dito, esta contido no interior de cada uma das placas, de modo a n&o
ter contato com a agua que é utilizada como refrigerante do carogo, como descrito
anteriormente. O material combustivel adotado é o UsOs, um dos varios oxidos do

uranio. A figura 2.5 apresenta a ilustragdo de um elemento combustivel fabricado no
IPEN.

2.2.4 Os processos de obtengdo do p6 de U3Os

Uma completa revisdo dos métodos de obtengédo de UsO0g até 1988 foi feita
por Leal Neto ¥ . Desde meados de 1988, com a qualificagéo dos combustiveis a
base de dispersdes de UsSi-Al com até 4,8 gU/em® ?7 e com o inicio de sua
comercializacdo internacional, perdeu-se inequivocamente o interesse pelo
desenvolvimento de novos métodos obtenc¢éo de Uz0Os .

Os processos de obtengdo do pé de UsOs adequado ao emprego em
combustiveis do tipo MTR sdo pouco descritos na literatura. Tém-se dados bem
detalhados dos procedimentos utilizados nos Estados Unidos e na Argentina e
algumas informagdes dos processos empregados na Alemanha Ocidental. Os

parametros operacionais de reatores tipo MTR como o IEA-R1, exigem
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caracteristicas fisicas e quimicas muito bem definidas do p6 de U3Og utilizado nas
placas combustiveis, que deve satisfazer a alguns requisitos como:

- concentracéo de impurezas abaixo de limites maximos permissiveis °" .
- densidade superior a 8,0g/cm® [31.45

- area de superficie inferior a 0,1m?/g *"49,
- tamanho de particula entre 44 e 88 m "4,

- elevada resisténcia a compressao B4,

- morfologia das particulas adequada a perfeita homogeneizagéo dos poés.

Particulas pouco densas e angulosas produzem durante a laminagdo uma
estrutura texturada; particulas maiores que 88um podem originar "hot points”,
regides localizadas com alto teor de uranio; particulas menores que 44um
comprometem requisitos de estabilidadade a irradiagéo; alguns autores avalizam o
uso de um teor de finos aproximadamente igual a 25% em peso™® . Outros autores
admitem um teor de finos em torno de 50 % em peso “¥. Estes requisitos impostos
ao p6 de U;0g procuram prever o efeito de sua fragmentagdo apds as etapas de
compactag:éb do briquete e de laminagao da placa combustivel. Porém, ndo existem

na literatura especificagées para particulas fisseis como as encontradas nas placas
laminadas.

Desde o inicio de operagdo do reator Argonauta e ao longo dos anos, 0s
métodos de obtencido de U3;Og foram sensivelmente modificados. No caso do reator
Argonauta, a descrigdo do processo encontrada na literatura € bastante superficial®.
O pé de U30g possuia coloragéo preta, era isento de materiais volateis até 1000 °C,
com distribuicdo granulométrica inferior a 100 mesh. Outros trabalhos desenvolvidos
na ISNSE (International School of Nuclear Science and Engineering) B4 descrevem
o condicionamento do U;0s, que era tratado ao ar a 1000 °C por 4 horas e moido por

12 horas. O p6 de U;0g resultante apresentava distribuicdo granulométrica infurior a
80 mesh.

AT
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Na Argentina e no Brasil, o U;Og utilizado na fabricagdo de elementos
combustiveis era similar ao utilizado pelo reator Argonauta sendo importado dos
EUA. Esses paises, no entanto, também processavam o U;Og natural necessario as
etapas de desenvolvimento. Na Argentina **, o U303 era obtido por calcinagéo ao ar
(900 °C - 2 horas) do UQ; hidratado, previamente moido a 70 mesh. No Brasil®¥, o
U3Os era proveniente do diuranato de amoénio caicinado ao ar (875 °C - 2 horas). A
faixa granulométrica utilizada era inferior a 325 mesh.

O desenvolvimento de reatores de pesquisa e teste de materiais de maiores
performances alterou sensivelmente o processamento do U3;O0g . Além da calcinagao,
introduziu-se a etapa de sinterizagao, como recurso para se obter um éxido de alta
densidade é baixa area de superficie especifica. O processo de obtengdo de U;Os
desenvolvido na planta Y-12 da " Union Carbide Nuclear Company " — EUA - é
descrito minuciosamente pela literatura " 3/ O pé produzido naquela unidade foi
utilizado tanto em reatores de baixa poténcia, como o reator PRNC (5 MW e fluxo de
5,2 x 10'? néutrons/cm®.s a 1 MW) ¥ como em reatores de alta poténcia, como o
ATR (250 MW e fluxo de 2 x 10"® néutrons/cm?®.s) " e o HFIR (100 MW e fluxo de
5,5 x 10" néutrons/cm?s) B . O material de partida era o peroxido de uranio,
precipitado de uma solugao aquosa de nitrato de uranilo com adi¢des de acido nitrico
ou hidréxido de aménio (para ajustar o pH em 2) e peroxido de hidrogénio (H;0,).
Com a calcinagao do peroxido de urénio a 800°C por 6 horas em atmosfera de
nitrogénio, obtinha-se o U3;0g num estado aglomerado. Apés moagem, aproveitava-
se a fragao entre 100 e 325 mesh (HFIR) ou menor do que 80 mesh (PRNC). O pé
obtido nestas condigbes era sinterizado ao ar, a 1350 °C por 4 horas e, em seguida,
a 1400 °C por 2 horas. O material sinterizado era finalmente moido, aproveitando-se
a fragao entre 170 e 325 mesh (HFIR) ou entre 100 e 325 mesh (PRNC).

Na Alemanha Ocidental, os trabalhcs com U3Og foram iniciados ha cerca de
20 anos, como parte do desenvolvimento de combustiveis de baixo enriquecimento e
alta concentragao para reatores de pesquisa e de teste de materiais. As informagdes

disponiveis em literatura sdo de carater bastante geral. No processo inicialmente
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desenvolvido #¥ | a matéria prima era o peréxido de uranio hidratado, precipitado de
uma solugéo de nitrato de uranilo (pH < 2). O perdxido era convertido a U;Og por
calcinagdo ao ar. Em seguida, pastilhas eram compactadas e trituradas, obtendo-se
granulos classificados numa faixa de tamanho definida. Apés isto, os granulos eram
sinterizados ao ar, a 1400 °C. A etapa de granulagéo foi posteriormente suprimida’?.

O U303 obtido da calcinagao do perdxido a 800 °C, era submetido a um tratamento a
1500 °C numa atmosfera de oxigénio.

Simultaneamente, outros processos foram implantados, empregando
diferentes matérias primas como o tricarbonato de aménio e uranilo (TCAUY*¥ e o
UF, ) | com énfase dada a linha de produgdo proveniente do TCAU™". Na
Argentina, o processo empregado na produgao de UsOg Y é basicamente o mesmo
da planta Y-12, com algumas modificagdes. A matéria prima é o DUA, precipitado de
uma solucédo de fluoreto de uranilo resultante da hidrélise do hexafluoreto de uranio.
O DUA ¢ calcinado ao ar, a 800 °C durante 6 horas, obtendo-se um produto
agregado. O U30g entdo & moido e classificado entre 100 e 325 mesh, fragédo esta

que € sinterizada a 1400 °C durante 6 horas. O produto sinterizado é desagregado e
classificado na faixa entre 170 e 325 mesh.

No Brasil, e em particular no IPEN, a linha adotada até 1988 para o
processamento de U3Og, dentro do programa de desenvolvimento de fabricagédo de
combustiveis, era substancialmente diferente da adotada por outros paises. No caso
de se processar UzOg natural, a matéria prima, o diuranato de aménio proveniente do
nitrato de uranilo, era calcinado ao ar, a 750 °C por 3 horas, 0 mesmo acontecendo
com o U304 enriquecido importado. O p6 calcinado era misturado a uma solugdo de
aglomerante, sofrendo posterior secagem. O material aglomerado era pré-
compactado em pastilhas que, apds trituragao, originavam granulos menores do que
20 mesh Nova compactagdo a pressées mais elevadas era entdo realizada,
obtendo-se pastilhas que eram sinterizadas a 1350 °C durante 96 horas, apds uma
etapa de retirada do aglomerante a 350 °C durante cerca de 12 horas. Apos a

sinterizagéo, as pastilhas eram moidas e o p6 obtido classificado na faixa entre 100 e
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325 mesh. Este era um processo complicado e moroso, principalmente na etapa de
moagem das pastilhas sinterizadas. Além disto, o processo nao permitia o
aproveitamento da significativa quantidade de finos gerada (material inferior a 325
mesh). Com o objetivo de simpilificar este processo e possibilitar o aproveitamento
dos finos, reciclando-os no processo ainda no estado calcinado, Leal Neto ¥
introduziu uma importante modificagdo neste processo. Os granulos obtidos da
moagem de pastilhas pré-compactadas a partir do U3Os calcinado eram sinterizados.
Este novo processo permitiu a eliminagdo da etapa de trituragdo de pastilhas
sinterizadas, extremamente penosa, permitindo a reciclagem dos granulos
calcinados inferiores a 325 mesh, mediante nova compactacdo em pastilhas,
trituragdo e classificagdo granulométrica, o que aumentou significativamente o
rendimento do processo. Este novo método de obtengao de U3;0g foi implantado na
linha de produgao de elementos combustiveis do IPEN a partir de 1989, sendo ainda
adotado nos dias de hoje. Conhecendo-se o contexio que envolve a produgao de pd
de U304 apresentado acima, os principais objetivos deste trabalho podem agora ser
melhor esclarecidos:

1 — Desenvolver, propor e validar um novo método de obten¢ao de pé
de U303 que seja ainda mais simples do que o proposto por Leal Neto,
eliminando-se a etapa de granulagiao do po de U;Og calcinado, que seria
simplesmente classificado granulometricamente apos calcinagao, sinterizado e
novamente classificado na faixa de interesse.

2 - Substituir o DUA pelo T.C.A.U, padronizando-se a matéria prima
obtida da reconversiao do UFg, de modo a viabilizar o processamento tanto do

combustiveis tipo MTR, como também do tipo PWR pelo Centro de
Processamento de Combustiveis? do IPEN.

Adicionalmente, uma situagao intermediaria foi considerada, envolvendo a
mera substituicdo da matéria prima, o DUA pelo TCAU, mantendo-se a etapa de

granulacdo utilizada pelo método 1 (convencional). A figura 2.6 ilustra a proposta
deste trabaiho.
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proposto.

Figura 2.6 — Métodos de obtengéo do p6 de U;Og ja utilizados no IPEN, hibrido e
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3 PARTE EXPERIMENTAL

3.1 Matéria prima

O U;0s a ser empregado na fabricacio de placas utilizadas na confecgao
dos elementos combustiveis foi obtido a partir do Tricarbonato de Aménio e
Uranilo (TCAU). O TCAU, um sal de uranio de coloragdo amarela de estrutura
monocristalina, pode ser produzido a partir do Hexafluoreto de Uranio (UFg), ou
entao a partir de uma solugéo de Nitrato de Uranilo - UO2(NO3)s.

No IPEN, o TCAU é proveniente do UFs. Sua producao ¢é realizada numa
unidade piloto instalada na Divisdo de Processos Quimicos do Departamento de

Ciclo do Combustivel, (MCR), a razao aproximada de 29Kg por batelada,
envolvendo as seguintes etapas 7 -

1. evaporagao do UFg

2. reagdo do UFg com aménia, CO, e vapor d'agua, precipitando-se o
TCAU em condigdes controladas de vazio, pH, e temperatura.

A feagéo global pode ser dada por:
UF¢ + 10NH; + 3CO; + 56H20 —» (NH4), UO, (CO3); + 6NH,F 5%

O tamanho e o formato do precipitado de TCAU, dependem da
temperatura de precipitacdo, da velocidade de adicdo do UFs, e do tipo de
agitacao usada durante sua precipitagao *® /. Do mesmo modo, as propriedades
fisicas e quimicas do U;Og proveniente do TCAU dependem fortemente de seus
parametros de precipitagdo. O TCAU utilizado no desenvolvimento deste trabalho
foi produzido sob condigdes padronizadas, originalmente desenvolvidas no IPEN,

visando a. fabricagdo de pastilhas de UO; para combustiveis de reatores de
‘poténcia de agua leve e pressurizada (PWR) 471
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Foram processados dois lotes de T.C.A.U. O primeiro, de 1Kg, aqui
denominado lote experimental, foi utilizado para a determinagao de parametros de
processo, como temperatura de calcinagdo e tempo de sinterizagdo, que
conferissem ao produto final as melhores caracteristicas fisico-quimicas. O
segundo, de 6Kg, denominado lote de comprovagao, foi obtido a partir da melhor
condigdo de obtengdo do lote experimental, visando uma comparagdo com o
processo atual de produgéo de pé de U303 adotado no Departamento do Ciclo do

Combustivel. A massa deste lote € a maxima permitida por razdes de
criticalidade.

3.2 Processamento dos lotes de TCAU
3.2.1 Processamento do lote experimental

Para a obtengdo de um pé de U3Og a partir do método ora proposto que
atendesse o mais adequadamente possivel as especificagées, foram feitos alguns
testes de calcinag@o do TCAU, nos quais foi variada a temperatura de calcinagéo,
mantendo-se constantes os demais parametros de processo, como tempo, massa
calcinada e altura da camada de p6 nos botes de calcinagao.

3.2.1.1 Calcinagao do TCAU a U;0;s (lote experimental)

Partiu-se de um lote de 1kg de TCAU conforme descrito anteriormente.
Nao foi necessaria uma operagéo prévia de secagem, ja que o p6 apresentou-se
com escoabilidade adequada a seu manuseio, com pequenos e discretos torroes,
facilmente desagregados durante o carregamento dos botes de calcinagdo. Foram
utilizados botes de inconel de mesmas dimensées, cada qual utilizado em uma
condicdo de calcinagao e carregado com 300g de TCAU. Uma vez carregado,
cada bote foi posicionado no interior do forno e este aquecido a taxa de 100°C a
hcada 30 min., na regiao de menor gradiente térmico (35°C). A transformagéo do
TCAU em U;0¢ foi efetuada mediante aquecimento ao ar, em forno resistivo tipo
caixa. Trés temperaturas foram testadas, 600, 700 e 800°C, mantendo-se
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constante o tempo do patamar isotérmico (3 horas). Com base na analise
termogravimétrica do TCAU e na difratometria de raios X do U3Og calcinado,
definiu-se a temperatura minima de calcinagdo em 600° C. O tempo de 3 horas
mostrou-se suficiente para a completa transformagéo do TCAU em U30g . Apss
resfriamento ao ar, os pés caicinados foram caracterizados quanto a densidade
aparente, area de superficie especifica, e impurezas presentes.

3.2.1.2 Classificagdao granulométrica do U;Oz calcinado (lote
experimental)

O pds de U303 oriundos de cada calcinagao foram introduzidos em uma
caixa de luvas com umidade relativa de 35% e classificados granulometricamente
por peneiramento vibratorio em lotes de 100g durante 15 minutos. Foram
separadas a fragdo menor que 44um e a compreendida entre 44 e 177um, esta
ultima propicia a sinterizagdo “®. Nao houve retengao de particulas na peneira
com aberturas de 177um (80 mesh).

3.2.1.3 Sinterizagao do U;0g (lote experimental)

Uma vez calcinados e classificados, os pos de U;0g de ambas as faixas
granulométricas, foram sinterizados separadamente em forno resistivo tipo caixa
(dotado de 8 resistores de carbeto de silicio dispostos nas laterais da cdmara em
2 grupos de 4) a 1400°C durante 6h. Esta temperatura foi adotada tendo-se em
vista os resultados obtidos por Leal Neto ¥ os quais demonstraram que pés de
U3Os sinterizados durante 6 e 24h apresentaram pouca diferenga em termos de
caracteristicas fisicas. Foram utilizados 2 botes iguais de alumina, um para cada
faixa granulométrica. Os botes, carregados com uma camada de p6 de 3cm de
espessura, foram posicionados na regiao compreendida pelos resistores, de
menor gradiente térmico (20°C). A taxa de aquecimento até os 650°C foi de
100°C/20n%in e, dai até os 1400°C, foi de 75°C/15min, com controle manual de

temperatura. Decorridas as 6 horas, o forno foi resfriado a uma taxa de



50°C/15min, até os 1100°C. Neste instante, o forno foi desligado e o resfriamento
deu-se de forma natural.

3.21.4 Classificagao granulométrica do U;Og sinterizado
(lote experimental)

Uma vez resfriado a temperatura ambiente, o U3Og sinterizado foi
classificado granulometricamente por peneiramento vibratério durante 15 minutos
em lotes de 100 g, tanto em relagao aos finos de calcinagdo (material abaixo de
44 m), quanto em relagao ao material na faixa de interesse (entre 44 e 177 um).
Neste caso foram utilizadas as peneiras de 44 e 88um, definindo-se fragdes
abaixo de 44pum (finos) e entre 44 e 88um relativas a cada condigdo de
calcinagao. As duas fragdes foram classificadas em separado.

3.2.2 Processamento do lote de comprovagao

A partir da caracterizagdo dos pos de U;Og calcinados e sinterizados do
lote experimental de TCAU, foi possivel determinar a melhor condicdo de

processamento dentre as testadas para o lote de comprovagao, ou seja, o lote de
tamanho caracteristico de producgao.

3.2.2.1 Calcinagao do TCAU (lote de comprovacio)

Para a calcinagado dos 6Kg de TCAU foram utilizados 10 botes de inconel
por operagao, idénticos aos utilizados na calcinacdo do lote experimental, cada
qual também carregado com 300g de TCAU, sendo necessarias portanto 2
calcinagbes. Cada uma destas 2 operagées desenvolveu-se de modo analogo ao
anteriormente descrito, no que diz respeito ao posicionamento de botes e a taxa

de aquecimento. O material proveniente das 2 calcinagées foi homogeneizado por
10 minutos num misturador do tipo ‘V'.

‘OMISSAC NLCICNAL DE ENERGIA NUCLFAR/SP  1BbER
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3.2.2.2 Classificagao granulométrica do U303 calcinado (lote
de comprovagao)

Uma vez recolhido, o material calcinado foi classificado
granulometricamente dentro de caixa de luvas, com umidade relativa mantida em
35%, em lotes de 100 g durante 15 minutos, mediante peneiramento vibratério.
Foram classificados o material menor que 44 um, o compreendido entre 44 e 177
Hm e o maior que 177 ym. Foram efetuadas 32 operagdes de peneiramento, com
lavagem das peneiras a cada 2 operagdes em tanque provido de ultra-som,
seguida de secagem em estufa aquecida a 80°C durante 1 hora.

3.2.2.3 Sinterizagao do U;0g (lote de comprovagao)

Foram conduzidas 2 operagdes de sinterizagdo para a quantidade de
U30g calcinado e classificado granulometricamente. Na primeira, foi sinterizado o
material na faixa de interesse (entre 44 e 177um), divididos em 2 botes planos de
alumina, de base quadrada (lado igual a 15 cm), com altura de carregamento
maxima igual a 3cm. Na segunda, foram sinterizados o material restante na faixa
entre 44 e 177 um e os finos de calcinagdao (menor do que 44 pm) dis postos nos
mesmos 2 botes de alumina empregados na sinterizagdo anterior. Todas as
demais condigdes de sinterizagdo empregadas no lote experimental, como taxa
de aquecimento, tempo de sinterizagdo, temperatura de tratamento e taxa de

resfriamento, foram mantidas no lote de comprovacgéo, incluindo-se o mesmo
forno de sinterizacgao.

3.2.2.4 Classificagao granulométrica do U30g sinterizado (lote
de comprovagao)

Todo o U3Os proveniente das duas sinterizagoes foi classificado, mediante
peneiramento em lotes de 250g durante 60min., a fim de separar-se o material
menor que 44um, o compreendido entre 44 e 88um e o maior que 88um. Para

esta quantidade de material, 60 minutos de peneiramento foram suficientes para a
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obtencdo dos mesmos resultados obtidos em classificagédo de 100g do mesmo

material peneirado por 15min. Foram peneirados 12 lotes dentro de caixa de luvas
com umidade relativa igual a 35%. Os resultados desta classificagdo encontram-
se dispostos na tabela 3.1 . Observa-se que a partir de 60 minutos nao ha mais
variagao dgas quantidades de po classificadas.

Tabela 3.1 - evolugao temporal da classificagdo granulométrica de U;0g
sinterizado proveniente do TCAU (método 2, lote de comprovagao)

Quantidade de Material
Peneirado/Tempo de Peneiramento

100 g/15 min

MATERIAL NA FAIXA(g - %)

Maior que
88 ym

0

Entre 44 e
88 um

719 - 71%

Menor que
44um

299 - 29%

250 g/15 min

30g - 12%

183g - 73%

379 - 15%

250 g/30 min

139 - 5%

190g - 76%

479 - 19%

250 g/45 min

59 - 2%

1809 - 72%

65g - 26%

250 g/ 60 min

0

1789 - 71%

729 - 29%

250 g/ 75 min

0

3.3 Fabricagao de placas combustiveis

1789 - 71%

72g - 29%

Com o objetivo de se verificar a viabilidade de adogdo do método aqui

proposto na produgao rotineira de combustiveis, do lote de comprovagao foi

extraido o U;Og empregado na fabricagdo de 9 placas combustiveis, em trés

condi¢des de especial interesse:

- UsOg entre (44 e 88)um acrescido de 20% de finos (<44um)

normalmente gerados pelo método 1 (convencional), originando as placas 01, 02

e 03/95.

- UsOg entre (44 e 88)um acrescido de 29% de finos (<44um),
quantidade gerada pelo método 2 (proposto), originando as placas 04, 05 e 06/95.
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- U30s entre (44 e 88)um, sem qualquer acréscimo de finos, buscando-se

avaliar o grau de fragmentagdo das particulas de UsOg apés a laminagéo,
originando as placas 07, 08 e 09/95.

Além destas trés condigées, uma condicdo adicional de

fabricagéo a partir do lote de comprovagao foi efetuada, acrescentando-se ao
meétodo proposto entre sua etapa de calcinagdo e de sinterizagdo, uma
granulagdo do U;0g proveniente do TCAU, compreendendo as etapas de pré-
compactagao, trituragdo e classificagdo granulométrica realizadas exatamente
como no método convencional. Segundo este método, j4 mencionado em 2.2.4,
doravante chamado de método hibrido, foram fabricadas 3 placas

combustiveis, segundo a condigao:

- UsOg entre (44 e 88)um, com 20% de finos (<44um) normalmente
gerados pelo método 1 (convencional), buscando-se avaliar a importancia da

granulagao no tamanho e na morfologia das particulas desse pé, originando as
placas 10, 11 e 12/95.

As condi¢des de fabricagdo destas placas foram as mesmas adotadas no
procedimento padronizado de produgao de combustiveis contendo 1,9 gUlem?. De
cada uma das condigdes acima, escolheu-se 1 placa da qual foram extraidos
convenientemente 4 corpos de prova para analise metalografica, comparando-se
os resultados obtidos aqueles de 1 placa convencional (placa 432, fabricada com
uranio enriquecido, precipitado de uma solugdo de nitrato de uranilo)

representativa de um lote qualificado, que ja se encontra em operagao no Reator
IEA-R1m.

3.3.1 Mistura e compactagio dos pés de U305 e de Aluminio

Foram fabricados 12 briguetes de U;0g-Al, com 1,9 gU/cm3, dos quais se
- originaram’ as placas nas condigbes anteriormente descritas. As composigées de
cada briquete compactado, em termos de massa das faixas granulométricas de

cada um dos pés envolvidos (UsOg e Aluminio), encontram-se na tabela 3.2.



Tabela 3.2 - Composicao dos briquetes geradores das placas em estudo

Briquete mU;0s (9)
N° D < 44pm||(44<D<88)pm

11,70
11,70
11,70
16,97
16,97
16,97
0
0

Utilizou-se na mistura com o pé de U30s , 0 pd de aluminio de pureza
comercial tipo 1100, com particulas menores que 44um. Apds pesagem em
balanga Mettler (sensibilidade de 0,01g) dos p6s de U;Og e de Al previamente
secos em estufa a 80°C por 2h em potes de vidro, procedeu-se a mistura das 12

cargas em homogeneizador assemelhado a uma “roda gigante”, girando a 36 rpm
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durante 2h. Homogeneizadas, as misturas foram armazenadas em estufa a 80°C,

durante um periodo n&o superior a 24 horas. Uma vez homogeneizadas e secas,

cada mistura foi cuidadosamente carregada em matriz flutuante e compactada

hidraulicamente a 3,9.10° Mpa , originando-se os 12 briquetes.



40

3.3.2 Desgaseificacao de briquetes

Com o intuito de remogdo de eventuais gases adsorvidos e de
lubrificantes usados em sua compactagado, os briquetes foram desgaseificados a
vacuo numa retorta aquecida a 540°C durante 3 horas, atingindo-se pressdes da

ordem de 10™ torr. Uma vez desgaseificados, os 12 briquetes foram armazenados
em dessecador e mantidos a pressdo de 10" torr.

3.3.3 Montagem de conjuntos para laminagao

Cada conjunto a ser laminado é constituido por um nucleo (briquete de
U30g-Al') montado por interferéncia em uma moldura, ambos envolvidos por duas
placas de revestimento, todas de aluminio tipo 1050. Faz-se um sanduiche com
as placas de revestimento envolvendo a moidura e o nucleo (briquete) nela
inserido, soldando-se o conjunto em dez pontos distintos, quatro ao longo da
largura e seis ao longo do comprimento, utilizando-se soldagem T.1.G. Os lados
do conjunto n&o sdo inteiramente soldados, para que o ar presente em seu

interior possa escapar nos primeiros passes de laminagao.

3.3.4 Laminagio dos conjuntos em placas combustiveis

Apos soldagem, cada conjunto é laminado a quente, em laminador da
marca Stanat-Mann, (cilindros com 127 mm de diametro e 203 mm de
comprimento), ocorrendo o caldeamento entre a moldura e o nicleo com as
placas de revestimento. Efetuou-se um tratamento superficial prévio de limpeza
guimica alcalina de molduras e revestimentos (decapagem), para que o
caldeamento ocorresse com perfeicdo. Foram efetuados dez passes de
laminagdo a quente, com 25% de redugdo nos 2 primeiros passes € 15% nos
demais. Antes do primeiro passe, os conjuntos foram aquecidos a 580°C por uma
hora e mantidos a 580°C por 15 min. entre os demais passes. Ap6s o ultimo
passe de laminagao a quente, realizou-se um ensaio chamado de empolamento.

O ensaio consiste no aquecimento das placas laminadas a 500°C durante uma

Bl L I R TR o S <R Yok SRR R .A..'-Agrq— Kalal ey
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hora, seguido de resfriamento ao ar, a fim de que fossem aliviadas eventuais
tensdes residuais. O objetivo do ensaio € o de averiguar a ocorréncia de
eventuais ‘blisters’ (bolhas) provenientes de um caldeamento imperfeito entre
moldura, nicleo e placas de revestimento. Uma vez realizado o ensaio de
empolamento, procedeu-se a uma laminagdo a frio de cada uma das placas,
visando cénferir as mesmas a necessaria resisténcia mecanica decorrente do
encruamento, além da espessura final desejada.

3.4 Preparagao de amostras para metalografia

3.4.1 Corte metalografico

Das 12 placas laminadas descritas em 3.3, foram escolhidas para analise
metalografica placas representativas de cada uma das condi¢des: 01/95 (20%
finos), 05/95 (29% finos) e 07/95 (0% de finos) obtidas pelo método 2
(proposto), bem como a placa 11/95 (20% finos) obtida pelo método hibrido. De
cada uma dessas placas, foram extraidas convenientemente 4 amostras nas
regides de interesse (B, C, E, G), segundo o esquema mostrado na figura 3.1. Os
resultados destas placas foram comparados aqueles de uma placa confeccionada
com UiOg produzido pelo método 1 (convencional), a de nimero 432,
representativa de um lote qualificado, também contendo 1,9 gU/cm® e que ja se
encontra em operagao no Reator IEA-R1m. Cabe ressaltar que a metalografia, um
ensaio destrutivo, é utilizada no controle da produgdo atualmente por

amostragem, a base de 1 placa por lote de 20 placas laminadas.

IDENTIFICAGAO

Figura 3.1 - Plano de corte de uma placa combustivel — regiées B, C, E, G.
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Apobs a localizagdo do nucleo através de sua radiografia, efetuou-se a
tragagem das regides para corte com riscador nas 4 placas escolhidas. Foi feito
em cada placa um pré-corte com guilhotina, sendo obtidas amostras retangulares
de dimensées (10 x 20)mm. Cada um destes corpos de prova foi cortado ao meio

na diregdo longitudinal empregando-se cortadeira de precisdo com disco
diamantado.

3.4.2 Embutimento das amostras

Optou-se pelo embutimento em resina de cura a frio. Misturaram-se
quantidades determinadas de resina liquida e catalizador de endurecimento,
suficientes para o embutimento de 2 amostras. Cada amostra foi fixada por
presihas dentro de um molde plastico cilindrico. Buscou-se posicionar
simetricamente a amostra no centro do molde plastico, a fim de manter a simetria
de polimento. Uma vez preparada, a resina foi imediatamente vertida dentro dos

moldes, evitando-se sua cura precoce. Apdés 30 minutos, cada amostra foi
desmoldada e identificada.

3.4.3 Impregnacgao dos corpos de prova

Para realizagdo de andlise de imagens das placas combustiveis via
metalografia quantitativa, € de suma importdncia que possamos identificar e
quantificar duas fases distintas dispersas na matriz de aluminio: as particulas de
UsOs e a porosidade do nucleo laminado. Os poros constituem-se em vazios
alongados na dire¢ado de laminagao, decorrentes do arraste e/ou da fragmentagéao
de particulas de U3;Og na matriz de aluminio durante a laminagao. Deste modo,
torna-se necessario minimizar o arrancamento das particulas de U3;0g durante o
polimento das amostras, sob pena de se superestimar a porosidade. Isto foi
conseguido mediante impregnacdo das amostras com resina, que em seu estado
liquido preenche e preserva a porosidade inicial, melhorando apds a cura a

aderéncia das particulas de U;Og na matriz e consequentemente diminuindo a
ocorréncia de arrancamento durante o polimento.
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Antes da impregnagao, as amostras foram lavadas em agua com auxilio
de ultra-som por ndo mais que 1 minuto (para evitar-se a cavitagao) e secas com
alcool. Apds secagem, 4 amostras extraidas de uma mesma placa foram
introduzidas na campanula de impregnagao onde foi feito vacuo da ordem de 10™
torr. Apés 5 minutos nessa condigao, iniciou-se também sob vacuo o gotejamento
de resina liquida sobre as faces a serem polidas de cada amostra, evitando-se a
presenca de bolhas apoés solidificagdo da mesma. Apds todo o gotejamento, o
vacuo foi mantido por mais 10 minutos antes de ser interrompido. As amostras

permaneceram na campanula por 48 horas para a cura total da resina.

3.4.4 Polimento dos corpos de prova

Objetivando-se obter imagens com a requerida qualidade para a analise

metalografica, cada corpo de prova impregnado com resina foi submetido a
seguinte sequéncia de etapas de polimento:

- Retirada de resina em lixadeira manual, utilizando-se papéis abrasivos
de carbeto de silicio com granulometrias de 220, 400 e 600 mesh, aiternando-se
sistematicamente a diregdo de 90° entre cada lixamento. Lavagem cuidadosa

entre as etapas com algodao, agua e detergente e secagem com alcool, algodao
e jato de ar quente;

- Polimento automatico a 120 rpm em feltro umedecido com querosene e
impregnado com pasta de diamante. Uso sequiencial das pastas de 6pm, 3um e
1um durante 2horas, com emprego de um disco de feltro diferente para cada
pasta. Lavagem e secagem entre polimentos como ja descrito, evitando-se

transportar particulas de diamante para os feltros subsequentes.

- Polimento automatico em feltro imerso em solugdo aquosa de silica
coloidal por 3 minutos, lavagem e secagem.
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Durante o polimento automatico, entre cada uma de suas etapas, a
amostra foi observada em microscopio optico, avaliando-se a qualidade do

polimento. Foi observado o procedimento adequado ao manuseio de material
radioativo estabelecido para esta situagao.

3.5 Métodos de caracterizagao fisico-quimica de pés

3.5.1 Termogravimetria do TCAU

A "analise termogravimétrica foi utilizada para a determinagdo da
temperatura de transformacao do TCAU em U30s. As analises foram realizadas
ao ar, com fluxo de 41 cm®/ min e taxa de aquecimento de 10°C/min em médulo

analisador termogravimétrico Perkin-Elmer do Departamento de Engenharia
Quimica do Ipen.
3.5.2 Determinagao do teor de impurezas do U;03

As impurezas metalicas foram determinadas por espectrografia
semiquantitativa de emissao. Foi utilizado o espectrégrafo Jarrel-Ash do Ipen.

3.5.3 Difratometria de Raios-X

Esta técnica foi utilizada na caracterizagdo do U3;Og processado a partir do
TCAU. Foi utilizado um tubo de cobre (K, = 0,154178nm) . Esta andlise foi

realizada em difratémetro de marca Rigaku-Denki, modelo Geiger Flex.
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3.5.4 Area de Superficie Especifica do U;Os

O meétodo normalmente utilizado para a determinagdo da area de
superficie especifica de uma amostra particulada é baseado na adsorgéo fisica de
um gas, geralmente o nitrogénio, pelas particulas da amostra mantida a
temperatura aproximada de —190 °C. Nessas condigdes, assume-se que uma
monocamada uniforme de moléculas do gas seja adsorvida pelas particulas da
amostra. Calcula-se entdo a area de superficie especifica com base no volume de
gas da monocamada e na area coberta por uma unica molécula do gas. Utilizou-
se um equipamento da marca Stréhlein Instruments modelo Areameter Il. O

menor valor confiavel capaz de ser medido pelo aparelho com nitrogénio é igual a
0,1m?/g.

3.56.5 Microscopia Eletronica de Varredura

O exame da morfologia das particulas de TCAU, U303 calcinado e U304
sinterizado foi realizado em microscépio eletrénico de varredura do Departamento
de Engenharia Elétrica da USP e, a seguir, em outro equipamento do Ipen, da
marca Cambridge Scientific Instruments Limited, modelo Stereoscan S4. Cada

amostra foi dispersa a seco em porta-amostra circular de aluminio e recoberta
com ouro.

3.5.6 Porosimetria de Mercturio

A determinagdo da densidade aparente de pds de U;Og é extremamente
importante do ponto de vista de sua capacidade de retencao de produtos de
fissdo, por considerar ndo apenas a porosidade fechada das particulas, aquelas
sem comunicagao com o0 meio exterior, mas também a aberta, incapaz de reter
tais produtos. Apesar da picnometria com Hélio ser uma técnica automatizada e
rapida, seus resultados nao tém se mostrado reprodutiveis para aplicagées com
UsOg . Sendo assim, a porosimetria de mercurio foi a técnica utilizada para a

determinagdo da densidade aparente dos pds de U3Og, por apresentar maior
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confiabilidade de resultados na medicdo da porosidade aberta. Leal Neto™”
descreve em detalhes o principio do método. O porosimetro utilizado foi o
Autopore Il 9220 da marca Micromeritics. O pé a ser analisado € colocado num
recipiente’ chamado penetrometro, com fungédo analoga a de um picnémetro,
preenchido com mercurio (de elevada tenséo superficial e, portanto, de baixa
molhabilidade) e submetido a dois estagios de pressdo: o de baixa e o de alta
pressdo. No primeiro estagio (até 10 psia), ocorre o preenchimento pelo merctirio
dos vazios interparticulares e no segundo (até 60.000 psia), ocorre o
preenchimento pelo mercurio dos poros abertos das particulas. Para cada
pressdo aplicada, calcula-se o didmetro médio do poro que sofreu penetragéo,

supondo-se que o mesmo tenha forma cilindrica. Seu didmetro pode ser calculado
pela expressao de Washburn :

D=-(1/p) .40 .cosb (1)

sendo D o diametro do cilindro equivalente preenchido com mercurio, de tensao
superficial o e angulo de contacto 8§ com o material ensaiado. O poro de menor
didmetro mensuravel é de 0,003um, correspondente a pressdo maxima de

intrusdo de 60.000 psia. A figura 3.2 apresenta curvas tipicas de intrusdo (mm

de Hg/g da amostra) acumulada e incremental, a partir das quais pode ser
calculada a densidade aparente de um pé.
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Figura 3.2 - Curvas tipicas de intrusdo (mm de Hg/g da amostra) acumulada e

incremental, U,Og sinterizado.
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- D, a densidade (g/cm® obtida no instante da penetragéo inicial de

mercurio a 10 psia;

- DA a densidade aparente das particulas (g/cm®), igual a razao entre sua

massa e seu volume aparente (volume da parte sdlida + volume de poros

fechados + volume de poros abertos);

- D¢ a densidade final (g/cm®) obtida com penetragdo maxima de mercrio

a 60.000 psia, relativa apenas ao volume da parte sélida e dos poros fechados,

ja que os poros abertos encontram-se preenchidos com mercirio @ maxima

intrusao;
D, foi calculado pela seguinte expressao:

Ws

D, = Wpsm —Ws — W,
vp— (TR

Ym

onde
Ws = massa da amostra (g);
Vp = volume do penetrdmetro usado como picnémetro (cm?);

Wpsm = massa da amostra, penetrdmetro e mercurio intruso até 10 psia (g);
Wp = massa do penetrémetro, (9);

Ym = densidade do mercurio, a temperatura de analise, g/cm?;

Da foi entdo calculado:

1

Dp= ——
A" DI -Va

onde:

(2)

)

Va = volume especifico acumulado de Hg penetrado no 1° patamar da curva de

intruso (cm® Hglg de amostra). O inicio do 1° patamar representa o término do
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primeiro estagio de intrusdo, quando passam a inexistir espagos vazios entre as
particulas.

Dr pode ser calculado como Da , porém substituindo-se Va por Vf, que é o
volume especifico maximo de mercurio penetrado no 2° patamar da curva de
intrusdo (cm® Hg/g de amostra), que ocorre com a maxima pressao de intrusdo

(60.000 psia) e representa o inicio da intrusao de mercurio na porosidade aberta
das particulas .

3.6 Métodos de caracterizagio fisica de placas combustiveis

3.6.1 Densidade de ntcleos das placas laminadas

Procedeu-se a determinagao das densidades dos nlcleos das 12 placas
laminadas nas condi¢cdes de interesse descritas em 3.3, utilizando-se o método
hidrostatico de Arquimedes. As placas foram imersas uma a uma em agua contida

num tanque com controle de temperatura. O volume do nacleo laminado é dado
por:

_ Mp-Mi Mp-M

v Da Dal “

onde:

Vn= volume do nucleo laminado, cm?.
Mp= massa da placa, g.

Mi= massa da placa imersa em agua, g.

Da= densidade da 4gua a temperatura de ensaio, glem’.
Mn= massa do ntcleo, a.

Dal= densidade do aluminio, g/cm?®.

A densidade do nucleo laminado é dada por: Dn = _A;I_n (glcm®) (5)
: n
, . . . Dn
A porosidade do nucleo laminado é dada por; Pn=1 - D—X1oo (%) (6)
t

Dt = densidade tedrica da dispersdo U;0g-Al (para 1,9gUscm®) = 4,34gU/cm® .
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3.6.2 Radiografia das placas combustiveis

As 12 placas combustiveis laminadas em seu estado bruto, foram
radiografadas individualmente numa dada condigéo, visando-se localizar o nucleo
com a precisdo necessaria para corte das mesmas. Uma vez cortadas, foram
radiografadas numa outra condigdo, com maior qualidade, empregando-se um |
filme radiografico extra-lento, utilizado inclusive no campo da aviagéo. Esta
condigao radiografica possibilita a analise da homogeneidade com que o U;Og se
distribui na matriz de aluminio, bem como da eventual preseng¢a de trincas no
nticleo laminado e de defeitos terminais como contaminagdo por particulas de
U30g que escapam do nucleo durante a laminagdo. Uma vez aprovadas, as
placas sdo submetidas a radiografia final, a fim de ser efetuado o definitivo
controle dimensional que antecede a montagem do elemento combustivel,
envolvendo medidas de comprimento e de largura de ndcleos e de placas. Com o
intuito de nao se laminar um briquete defeituoso em termos de trincas e/ou de
heterogeneidades das particulas de U3;Og na matriz de aluminio, radiografa-se o
briquete apdés sua compactagdo, minimizando-se a incidéncia de placas
defeituosas, com economia das etapas posteriores a laminagao. As condigdes de

radiografia de briquetes e placas combustiveis encontram-se dispostas na tabela
3.3.

Tabela 3.3 - Condi¢des de radiografia de briquetes e placas combustiveis

DISTANCIA
OBJETO |TIPO DE TEMPO FOCO-FILME | TENSAO | CORRENTE
FILME | EXPOSIGAO(s) (cm) (KV) (mA)

BRIQUETE
PLACA
(Defeito D2 70 70 100 4.5

Contam.)

D4 300

70

105

PLACA
(Localizagao
[Final)
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3.6.3 Andlise de imagens da metalografia das placas
laminadas

As imagens obtidas da metalografia das placas (01, 05, 07)/95, (método
proposto, respectivamente com 20, 29 e 0% de finos) e 11/95 (método
hibrido, 20% de finos), foram utilizadas visando-se quantificar o grau de
fragmentacdo das particulas de U3;Og dispersas na matriz de aluminio apos

laminagdo em cada uma dessas placas e compara-lo ao ocorrido na placa 432
(método convencional, 20% de finos).

A distribuicdo volumétrica de tamanho de particulas de um nucleo
laminado, mais adequada a sua perfeita caracterizagdo do que sua distribuicdo

superficial de tamanhos, é obtida a partir de resultados de se¢des bidimensionais
de amostras, utilizando-se o método de Saltykov /" .

Basicamente, este método através de corregdes estereométricas,
transforma informagoes do espago bidimensional em tridimensional. Sup&e-se um
sistema composto por esferas de raio unitario, distribuidas uniformemente no
espaco. Essas esferas sdo cortadas por um plano aleatério, sendo cada circulo
da intersecdo contado e classificado em classes de tamanho de diametro
segundo uma série geométrica. Calculam-se as probabilidades de ocorréncia das
segOes de corte correspondentes a cada classe de tamanho. Estes valores de
probabilidades s&o utilizados no calculo das distribuicdbes de tamanho de
microestruturas reais. A distribuicdo volumétrica de tamanho de particulas foi
obtida utilizando-se o analisador microestrutural Quantikov {1], provido de médulos
para processamento digital de imagens, quantificagdo geométrica, geragdo de
graficos e planilhas, dentre outros. Seu moédulo principal (Quantikov-Main),
responsavel pela quantificagdo geométrica, implemehta o método de Saltykov,
podendo assumir morfologia de particulas, poros e gracs baseada no diametro de
sua esfera equivalente ou em sua maxima largura. O sistema Quantikov [ foi
desenvolvido por seu criador na plataforma Windows™ . Como ja descrito em
3.4.1, das placas 01, 05 e 07/95 (método proposto, com 20, 29, e 0% de finos
respectivamente), 11/95 (método hibrido, com 20% finos), bem como da 432

(método convencional, 20% finos), foram extraidos 4 corpos de prova
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retangulares (B, C, E, G) , perfazendo um total de 20 amostras. Cada uma delas
foi observada em um microscoépio 6ptico da marca Olimpus modelo AH3-UMA,
provido de analisador de imagens bidimensionais Leica. Foram geradas 6
imagens de cada amostra, totalizando 120 imagens digitalizadas. Uma vez
gravadas, essas 120 imagens plenas contendo poros e particulas de U;Os
dispersas na matriz de aluminio, foram processadas digitalmente e
desmembradas em 240 outras imagens, metade das quais contendo apenas
particulas e o restante, apenas a porosidade, gragas aos recursos disponiveis no
analisador microestrutural Quantikov . A titulo de melhor compreensdo, as

figuras 3.3, 3.4 e 3.5 apresentam 3 imagens dentre as 360, por exemplo, da placa
01/95 relativas a regiao B4, sendo:

- 1 imagem plena, contendo particulas e poros (01/95-B4), figura 3.3.

- 2 imagens parciais, contendo somente particulas ( b 01/95-B4 ) e
(c 01/95-B4) contendo somente poros), figuras 3.4 e 3.5.

Figura 3.3 — Placa (1/95, regidao B4, imagem plena, contendo particulas de U;0g
e poros, dispersos na matriz de aluminio. Aumento: 550X
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Figura 3.4 — Placa 01/95, regiao B4; imagem parcial, contendo apenas particulas
de U;0g dispersas na matriz de aluminio. Aumento: 550X

Figura 3.5 — Placa 01/95, regido B4, imagem parcial, contendo apenas poros
dispersos na matriz de aluminio. Aumento: 550X

3.6.4 Medidas de espessura de revestimento de nucleos

As medidas de espessura de revestimento dos nucleos das placas 01/95,
05/95 e 07/95 obtidas pelo método proposto, da placa 11/95 ootida pelo método
hibrido bem como da 432 obtida pelo método 1 (convencional), foram realizadas
em suas regides B, C, E e G, utilizando-se o0 mesmo equipamento para captura

das 120 imagens plenas, um microscépio optico Olimpus modelo AH3-UMA, com
analisador de imagens bidimensionais Leica.
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4. DISCUSSAO DE RESULTADOS
4.1 Obtengao do pé de U304
4.1.1 Caracterizagao do p6 de TCAU

O pé de TCAU utilizado neste trabalho foi fornecido com tamanho de
particulas entre cerca de 2 e 100pum, com tamanho médio igual a 45um 77 . A
morfologia das particulas de TCAU pode ser observada na micrografia eletrénica

de varredura da figura 4.1. As particulas sé@o facetadas, e apresentam alguma
regularidade de forma.

Figura 4.1 — Micrografia eletrénica de varredura do pd de TCAU.

A figura 4.2 apresenta o resultado da analise termogravimétrica do p6 de
TCAU. A perda de massa ocorrida em torno de 600°C esta relacionada 2
formagao do U;Og, razéo pela qual esta temperatura foi escolhida como a minima
para os testes de calcinagao, fato também comprovado pelo resultado da difragao

de raios x do p6 calcinado a 600°C durante 3h , apresentada na figura 4.3.
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Figura 4.3 — Difragao de Raios-X do pé de U3Og calcinado a 600°C - 3h.
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4.1.2 Caracterizacao do po de U303 calcinado e do sinterizado
4.1.2.1 Determinacgao do teor de impurezas

A tabela 4.1 apresenta resuitados de teores de impurezas no U3Os
calcinado a 800°C - condig¢édo de calcinagao que apresentou os maiores teores de
contaminantes- e no U;Og sinterizado, frente aos teores maximos permissiveis. A
semelhancga dos teores de impurezas dos dois casos indica que o processamento
do U30g sinterizado é adequado, por nao apresentar aumento desses teores em
relacdo ao pd calcinado, além de possuir valores abaixo dos limites maximos
especificados. O unico aumento significativo observado ocorreu com o Ferro,
porém sem violagdo da especificagdo 6.

Tabela 4.1 - Teores de impurezas no U303 caicinado e sinterizado

CONCENTRACAO (ng/gu)
T T Us0s UsOs |  Teor
ELEMENTO Calcinado Sinterizado maximo
(800°C/3h) | (1400°C/eh) | Especificado

cd’ 03 03 <1

B 0.1 0.1 2

P <55 <55 250

Fe 25 120 250

Cr 20 14 200

Ni 2 6 200

Mo 2 <2 250

Zn <10 <10 250
Si 90 90 250 |
Al 60 60 250 |
Mg + Ca 20 20 200 |
Mn 5 250 |

Pb 1 1 250

Sn 8 10 250
Y <3 <3 250 |
| Cu 2 5 250 |
|

4.1.2.2 Difratometria do pé de U;0;5 sinterizado
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Figura 4.4-Difratograma do U3Og calcinado a 600°C-3h, sinterizado a 1400°C-6h.
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Figura 4.5-Difratograma do U305 calcinado a 700°C-3h, sinterizado a 1400°C-6h.
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Figura 4.6-Difratograma do U304 calcinado a 800°C-3h, sinterizado a 1400°C-6h.
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As figuras 4.4, 45 e 4.6 apresentam respectivamente os difratogramas
do U;0s calcinado a 600, 700, e 800°C-3h e sinterizado a 1400°C-6h. Sao
diagramas tipicos que comprovam a existéncia exclusiva do U;0s . Em todos os
difratogramas pode ser observada a presenga de um pico adicional atribuido a
fase 5 do U;Os, a semelhanca do encontrado por Leal Neto 7. A ocorréncia
desta fase, entretanto, ndo acarreta problemas quanto ao desempenho do U3Og
como combustivel nuclear, uma vez que placas combustiveis fabricadas com o

UsOs proveniente do método 1, contendo também esta fase, tém sido
normalmente irradiadas com sucesso.

4.1.2.3 Area de superficie especifica do U;0g

A tabela 4.2 apresenta resultados de area de superficie especifica para os

p6s de U30g obtidos segundo os métodos proposto e convencional.

Tabela 4.2 - Area de superficie especifica do pé de U;0s calcinado e sinterizado -

métodos proposto e convencional

Area de superficie Us;Ogde TCAU

U308 de DUA

especifica (m*g)

Calcinado 600°C-3h 4,21 8,14

Calcinado 700°C-3h 4,01 7,91

Calcinado 800°C-3h 3,98 6,80

Calcinado 600°C-3h e <0,1 <0,1
sinterizado 1400°C-6h

A analise dos resultados mostra que os pds sinterizados provenientes quer

do DUA como do TCAU possuem valores inferiores a 0,1 m2/g, atendendo as
especificagdes vigentes para o p6 de U;Og €l Podemos também observar que,

para as mesmas temperaturas de calcinagao, o U;0g proveniente do DUA é muito



mais ativo que o proveniente do TCAU. Qualguer que seja o metodo de obtencéao
do Us;Ogs , a atividade do p6é diminui com o aumento da temperatura de

calcinacao, o que, do ponto de vista deste método de caracterizagao, € prejudicial
a sua sinterizagao.

4.1.2.4 Microscopia eletronica de varredura do U;Og

As micrografias abaixo referem-se aos pés de U;Og de TCAU calcinados
nas temperaturas investigadas e sinterizados, e ao U3Og de DUA calcinado a
600°C e sinterizado a 1400°C , segundo o método convencional.

LSI-USP

Figura 4.7 - M.E.V. U305 de TCAU calcinado 600°C-3h
(ndo classificado).



459101
TN,

Figura 4.8 - M.E.V. U305 de TCAU calcinado 700°C-3h
(néo classificado).

+81 LSI-USP 4~
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Figura 4.9 - M.E.V. U305 de TCAU calcinado 800°C-3h
(n&o classificado).
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Figura 4.10 - M.E.V. U305 de TCAU calcinado 600°C-3h, sinterizado 1400°C-6h
(nao classificado).

Figura 4.11 - M.E.V. U3Og de TCAU calcinado 700°C-3h, sinterizado 1400°C-6h
(n&o classificado).
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Figura 4.12 - M.E.V. U304 de TCAU calcinado 800°C-3h, sinterizado 1400°C-6h
(nao classificado).
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Figura 4.13 - M.E.V. U304 de DUA calcinado 600°C-3h, sinterizado 1400°C 24h
(néo classificado).
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Figura 4.12 - M.E.V. U305 de TCAU calcinado 800°C-3h, sinterizado 1400°C-6h
(nao classificado).
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Figura 4.13 - M.E.V. U304 de DUA calcinado 600°C-3h, sinterizado 1400°C-24h
(ndo classificado). )



62

De acordo com as figuras 4.7, 4.8 e 4.9, o aumento da temperatura de
calcinagdo provocou uma diminuigdo de poros e trincas nas particulas, o que
poéde ser comprovado com a diminui¢cdo de suas areas de superficie especificas,
conforme resultados apresentados na tabela 4.2. Ja as figuras 4.10, 4.11 e 4.12
mostram que as particulas sinterizadas sdo na verdade constituidas por particulas
menores, sinterizadas umas as outras formando pescogos. Por outro lado, as
particulas sinterizadas provenientes do DUA (método convencional, figura 4.13),
sdo mais arredondadas, fato decorrente da etapa de granulagdo e da propria
maior atividade do U3Og de DUA calcinado que o de TCAU (tabela 4.2). A titulo de
comparagao, sinterizou-se por 24 horas ao invés de 6, uma dada quantidade de
pd de U30g calcinado a 600°C-3 h proveniente do TCAU. A micrografia relativa a
esta condigao e apresentada na figura 4.14. Observa-se que nao houve qualquer

alteragao na morfologia e no tamanho das particulas sinterizadas.

Podemos observar também que, de acordo com as figuras 4.10, 4.11 e

412, otamanho final das particulas sinterizadas de U;Og provenientes do TCAU
independe da temperatura de calcinagao.

Figura 4.14 - M.E.V. U30g de TCAU caicinado 600°C-3h, sinterizado 1400°C-24h.
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4.1.2.5 Porosimetria de mercurio

Das planilhas de cada ensaio, foram calculadas as respectivas densidades
dos pos de U30g calcinados e sinterizados, de acordo com a tabela 4.3.

Tabela 4.3 - Valores extraidos das planilhas de ensaios de porosimetria de
mercurio para calculo de densidades dos pés de U;0g calcinados e sinterizados

Condigao Vf(cm Hg/

9
amostra)

600°C/3h
700°C/3h
800°C/3h
600°C/3h-
1400°C/6h
700°C/3h-
1400°C/6h
800°C/3h-
1400°C/6h

4,1530
4,0340

111,6080
113,4050

68,3320 13,5438
68,3320 13,5438
4,1030 4,1230 114,1060 | 68,3070 13,5462 0,0012 0,1306 ll

8,0470 5,2050 136,8970 | 73,5060 13,5462 0,0175 0,0181 \‘

11,0270 5,2050 135,4020 | 73,4610 13,5462 0,0107 0,0109 ‘|

11,0560

134,9350

73,4710 13,5462

Substituindo-se os valores acima nas equagdes (1) e (2) do topico 3.5.6 ,
teremos calculados os valores de Da e Dg, conforme tabela 4 .4.

Tabela 4.4 - Valores de Da e Dr, em g/cm®

600°C/3h
700°C/3h
800°C/3h

600°C/3h-1400°C/6h
700°C/3h-1400°C/6h
800°C/3h-1400°C/6h

AN EA M AAeRe PE R RTRETA MG D AR R
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As tabelas 4.5 e 4.6 apresentam os resultados obtidos de porosimetria de
pos de U;Og calcinados e sinterizados.

Tabela 4.5 — Resultados de porosimetria do UzOg calcinado

5 Temperatura de calcmagao (°C)
Parametros

Densidade aparente(g/cm )

densidade aparente

(%)

densidade teorica
Porosidade total (%)

Fracao poros abertos (%)

Fracao poros fechados (%)

F.V.P.A (%) =Pror xF.P.A.

F.V.P.F. (%) = Prorx F.P.F.

De acordo com a tabela 4.5, o0 aumento da temperatura de calcinagéao do

U;Og provoca um aumento de sua densidade aparente e uma redugao de sua

porosidade total. Porém, a redugdo desta porosidade envolve a evolugéo
simultdnea das porosidades aberta e fechada, que ndao sao exclusivamente
crescentes ou decrescentes. Ja a tabela 4.6 apresenta para valores crescentes de
temperaturas de calcinagao, pos sinterizados com maiores valores de densidades
aparentes e de porosidade fechada, além de menores valores de porosidade total
e de porosidade aberta. Em outras palavras, 0 aumento da temperatura de
calcinagao confere ao po sinterizado um aumento de sua densidade aparente e
de sua porosidade fechada, com a consequente redu¢cao de sua porosidade
aberta, o due, sob o ponto de vista desta técnica de caracterizagao, favorece a
sinterizacédo. Estes resultados ndo sao conflitantes com os de area de superficie
especifica ja discutidos e apresentados na tabela 4.2. Temperaturas maiores de
calcinagao produzem pds com menores resultados de B.E.T., ja que devem

propiciar com maior intensidade o inicio do processo de sinterizagao do p6 ainda
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durante sua calcinacdo. Este fato poderia ser comprovado com um ensaio de
dilatometria do T.C.A.U.,, indisponivel durante a realizagdo deste trabaiho. Logo,

os pds calcinados a temperaturas mais altas atingem maiores valores de
densificagao.

Tabela 4.6 — ReSuItados de porosimetria do U30g sinterizado

Temperatura de calcinagao (°C)

Parametros

Densidade aparente(g/cm~)

densidade aparente

(%)

densidade teorica

Porosidade total (%)

Fracao poros abertos (%)

Fracao poros fechados (%)

F.V.P.A. (%) = Pror x F.P.A.

F.V.P.F. (%) = Prorx F.P.F.

4.1.2.6 Rendimentos granulométricos do U;O3 calcinado e
sinterizado

As tabelas 4.7 e 4.8 fornecem os resultados de rendimentos
granulométricos do p6 de U3;0Og calcinado e de U;Og sinterizado. A analise das
tabelas 4.7 e 4.8 demonstra que o teor de finos gerado na sinterizacao
praticamente independe da temperatura de calcinagédo e do teor de finos gerado
apos esta etapa. A preocupacdo com o teor de finos de sinterizagao justifica-se,
dada aos altos custos decorrentes do processo de reciclagem de um material ja
sinterizado e que, para seu reaproveitamento, depende de dissolugdo em HNO; e

posterior precipitagao a partir de uma solugao de Nitrato de Uranilo /7.
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Tabela 4.7 - Rendimento granulométrico U;Og calcinado, lote experimental

Rendimento Granulométrico (%) para

Temperatura de )
Calcinagio (° C) tamanho de particula

Maior que177 ym | Entre 177 e 44 um | Menor que 44 um

Tabela 4.8- Rendimento granulométrico U;Os sinterizado, lote experimental

Rendimento Granulométrico (%) para

Temperatura de

Calcinagio (° C) tamanho de particula

Maior que 88 um Entre 44 e 88um Menor que 44 um

Embora os resultados de porosimetria conduzam a calcinagéo do T.C.A.U.
a 800°C/3h , a calcinagao a 600°C/3h ja fornece um p6 de UsOg com densidade
aparente superior aos 8,0 g/lcm® especificados ?"*%. O adicional de porosidade

fechada que se obtém com a calcinagao a 800 °C, nio reverte a escolha dessa

condicdo. Considerando-se os demais métodos de caracterizagdo de pos
anteriormente discutidos, a escolha da condigao otimizada de obtengéo do pé de
U305 € a de calcinagdo a 600°C-3h e de sinterizagdo a 1400 °C-6h, a que, além
de atender aos requisitos dispostos em 2.2.4 e as especificagdes para o p6 de
UsOs 7, provoca menor desgaste dos fornos de calcinagdo e de sinterizacéo,
consome menos energia, evita o trabalho em turnos, além de conferir ao produto

um rendimento granulométrico na faixa de interesse ligeiramente superior ap6s
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sinterizacdo (tabela 4.8). O teor de finos obtido pelo método proposto apds
sinterizagdo, em torno de 28% , & maior do que o obtido pelo método
convencional, de 20%. Porém, o método proposto dispensa a etapa de

granulagéao, o que representa uma enorme vantagem em termos de custos a ela
associados.

Definida a condicdo mais adequada, processou-se o lote de comprovagao,
partindo-se de 6 Kg de TCAU. O p6é6 de U;Og calcinado, classificado
granulometricamente, forneceu 2,46Kg de pdé na faixa (entre 44 e 177um),
0,75Kg de finos, (menor que 44um), e 0,04Kg de material recuperado via pincel
de dentro da caixa de luvas. Nao houve material retido na malha 80 mesh

(particulas maiores que 177um ), conforme apresentado na tabela 4.9.

Tabela 4.9 - Rendimento granulométrico U3;Og calcinado 600°C-3h, lote de

comprovagao

MATERIAL MASSA (Kg) RENDIMENTO (%)
MAIOR QUE 177 um (+80#) -

ENTRE 177E 44 um (-80#+325#) 2,46 76

MENOR QUE 44 pum (-325#) 0,75 23
PERDAS 0.04 1

Os resultados obtidos de rendimentos granulométricos do U;Os calcinado
do lote de comprovagéo (tabela 4.9) sao ligeiramente diferentes daqueles obtidos
do lote experimental (tabela 4.7). O teor de finos do lote de comprovacgao (23%),
inferior ao do lote experimental (28%), é justificado com base numa possivel
maior aglomerag¢ao de suas particulas durante os 32 peneiramentos, por maiores
que tenham sido os cuidados nas secagens das peneiras apos a lavagem das
mesmas. Os resultados obtidos de rendimentos granulométricos do U3;Os

sinterizado do lote de comprovagao (tabela 4.10) praticamente reproduzem os
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resultados referentes ao lote experimental (tabela 4.8), o qual apresentou 28% de
finos (particulas menores que 44um) frente aos 29% apresentados pelo lote de

comprovagao.

Tabela 4.10 —Rendimento granulométrico U3;Og calcinado a 600°C-3h e

sinterizado a 1400°C-6h, lote de comprovacgao

~ MATERIAL MASSA (Kg) | RENDIMENTO (%)
MAIOR QUE 88pm (+170#) - -
ENTRE 88E 44 um (-170#+325#) 2,28 71
MENOR QUE 44 pm (-325%) 0,93 29
PERDAS ; 3

4.2 Caracterizagao da dispersao apds laminagao

4.2.1 Radiografia de localizagao/final do nucleo.

Figura 4.15 -Radiografia da placa 01/95 - condi¢ao localizagao / final do nucleo.



69

A figura 4.15 apresenta a radiografia da placa 01/95 na condigéo
localizagao/final do nucleo, sendo este mostrado na regido central, mais clara.
Esta condicdo nio evidencia defeitos como trincas ou “white points”. A condigao
que possibilita esta evidéncia, defeito/contaminagdo, nao péde ser reproduzida
neste trabalho pois ndo houve contraste suficiente entre as regiées do nucleo e de
aluminio (moldura/revestimento). Porém, todas as placas foram aprovadas
segundo o critério usualmente adotado na produgéo rotineira.

4.2.2 Controle dimensional e densidades hidrostaticas de
nucleos

A tabela 4.11 apresenta os resultados de controle dimensional e de
porosidade de nucleos das 12 placas, das quais 9 obtidas pelo método 2,
(proposto).e 3 pelo método hibrido, comparados aos de uma placa obtida pelo
meétodo 1 (convencional), a de n° 432. Valores de espessura média de

revestimento sao apresentados apenas para as placas destruidas para
metalografia, em destaque na tabela 4.11.

Os resultados de comprimento de nucleo das 9 placas obtidas segundo o
método proposto, (01/95, 02/95, ..., 09/95) situam-se praticamente no centro do
intervalo de aceitagao; os resultados das 3 placas obtidas segundo o método
hibrido, (10795, 11/95, 12/95 ) situam-se % acima do centro do intervalo de
aceitacdo; o resultado da placa 432 obtida pelo método convencional situa-se
praticamente no limite inferior do intervalo de aceitagdo. Verifica-se nas placas
produzidaé a partir do T.C.AU. uma tendéncia a apresentarem maiores
alongamentos quando comparadas a placa 432 produzida a partir do DUA.
Porém, todos os resultados de alongamento mostram-se perfeitamente aceitaveis
no processo de fabrica¢ao, atendendo as especificagdes.

As espessuras medias de revestimento de todas as 13 placas em suas
regibes central e terminal além de estarem dentro de seus intervalos de
aceitagéo, nao apresentam qualquer tendéncia.

B LSRRIl 2 Shch SO
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A variacéo observada nos valores de porosidade residual relativos aos

nucleos das 13 placas investigadas é inerente ao processo de fabricagdo, sendo
normalmente esperados valores entre 7 e 8% .

O laminador utilizado, embora atendendo satisfatoriamente a
desenvolvimentos e a producgao rotineira, € desprovido da precisdo necessaria
para possibilitar alguma correlagdo entre os valores obtidos de espessura de
revestimento, comprimento e porosidade dos nucleos laminados, principalmente

apos o passe de laminagao a frio, quando a evolugdo desses parametros néao se
apresenta tao evidente.

Tabela 4.11 — Medidas de controle dimensional e de porosidade de nucleos das

placas investigadas

ESPESSURA MEDIA DO
PLACA N°- (%) REVESTIMENTO (mm)
de finos Regiio terminal

COMPRIMEN-
TO NUCLEO
(mm)

POROSIDADE
RESIDUAL
(% VOLUME)

01/85_20% 0,33 0,29 601,5 718
02/95_20% : - 599,5 7,64
03/95 20% : - 599,0 7.64
04/95_29% : - 599,0 7,41
05/95_29% 0,35 0,29 599,5 718
06/95 29% : : 596,0 7,20
07/95_ 0% 0,35 0,29 597,5 7,69
08/95_ 0% . - 601,5 7,64
09/95 0% . : 602,9 7,71
10/95_20% : 2 604,0 7,39
11795_20% 0,34 0,29 605,5 7,23
12/95 20% : - 605,0 7,43
432 20% 0,35 0,29 590,5 7,41

VALOR TIPICO | 0,34%0,01 0,2810,02 600 £10 7,50£0,50

4.2.3 Distribuicoes volumétricas de diametro de particulas

A seguir, é feita a analise das distribuicdes volumétricas de tamanho em

termos de diametro das particulas de U;O¢ dispersas na matriz de aluminio apos
a laminagao.
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As curvas de distribuicdo volumétrica de tamanhos de particulas das placas
432 (método convencional, 20% finos), 01/95, 05/95, 07/95 (método proposto,
20, 29 e 0% finos, respectivamente) e 11/95 (método hibrido; 20% finos)
plotadas na figura 4.15, foram construidas segundo planilhas geradas a partir do

analisador microestrutural Quantikov [/ e estdo compiladas na tabela 4.12.

Tabela 4.12 — Planilha extraida do processamento de imagens em analisador

microestrutural Quantikov /"

PLACA432 || PLACAG1/95 || PLACAG05/95

PLACA 07/85 PLACA 11/95

T L N L I Kol X K X G
68,7 1,47 48,1 1,45 44,18 3,568 45,41 1,66 53,28 3,03
54,57 13,76 38,21 16,14 35,09 17,95 36,07 16,97 42,32 11,96
43,34 15,73 30,35 18,64 27,88 19,27 28,65 18,93 33,62 14,48
34,43 14,61 24,11 17,31 22,14 16,78 22,76 17,19 26,7 14,92
27,35 12,5 19,15 14,18 17,59 12,92 18,08 13,85 21,21 13,72
21,72 10,12 15,21 10,57 13,97 9,25 14,36 10,29 16,85 11,42
17,26 7,99 12,08 7.4 11,1 6,43 11,41 7,13 13,38 8,75
13,71 6,2 9,6 4,99 8,82 4,49 9,06 4,81 10,63 6,33
10,89 4,72 7,62 3,31 7 3,17 7,2 3,21 8,44 4,43
8,65 3,57 6,06 2,19 5,56 22 5,72 2,17 6,71 3,13
6,87 2,7 4,81 1,42 4,42 1,46 4,54 1,43 5,33 2,23
5,46 2,03 3,82 0,88 3,51 0,91 3,61 0,9 4,23 1,61
4,33 1,48 3,04 0,51 2,79 0,53 2,87 0,52 3,36 1,16
3,44 1,03 2,41 0,29 2,21 0,31 2,28 0,29 2,67 0,85
2,73 0,69 1,91 0,16 1,76 0,18 1,81 0,16 2,12 0,63
2,17 0,46 1,52 0,12 1,4 0,14 1,44 0,12 1,68 0,43
1,73 0,29 1,21 0,13 1,11 0.13 1,14 0,12 1,34 0,29
1,37 0,19 0,96 0,15 0,88 0.14 0,91 0,13 1,06 0,22
1,09 0,15 0,76 0,15 0,7 0,14 0,72 0,12 0,84 0,22
0,86 0,17 - - - - - - 0,67 0,22
2,69 0,16 - - - - - - - -

Curvas de distribuigbes Gaussianas foram ajustadas as curvas de
distribuicéo dispostas na figura 4.16. Os didmetros médios obtidos para cada uma
das distribuigdes encontram-se dispostos na tabela 4.13.
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Placa 432 - Método 1, 20% finos

Placa 01/95 - Método 2, 20% finos
., Placa 05/95 - Método 2, 29% finos
Placa 07/95 - Método 2, 0% finos

Placa 11/95 - Método hibrido,
20% finos

fragao volumétrica diferencial (%)

T T T T
60 80

didmetro (micra)

Figura 4.16 - Distribui¢cdes volumétricas de tamanho de particulas de placas

combustiveis fabricadas segundo os métodos convencional, proposto e hibrido.

Tabela 4.13 — Diametros médios de particulas (Saltykov ) — placas 432, 01/95,
05/95, 07/95 e 11/95

DIAMETRO MEDIO
(MICRA)
432 - METODO CONVENCIONAL (D.U.A.) - 20% FINOS 39,09

01/95 - METODO PROPOSTO (T.C.A.U.) - 20% FINOS 28,33
05/95 - METODO PROPOSTO (T.C.A.U.) - 29% FINOS 27,48
07/95 - METODO PROPOSTO (T.C.A.U.) - 0% FINOS 27,16
11/95 - METODO HIBRIDO (T.C.A.U.) - 20% FINOS 29,84

PLACA - CARACTERISTICAS
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A analise da figura 4.16 reflete um comportamento muito proximo entre as
curvas relativas as placas 01/95, 05/95 e 07/95 obtidas pelo método 2, proposto,
em termos de tamanho médio de particulas e de sua dispersao em torno da
média e um comportamento nao tao proximo entre este grupo de curvas e a curva
relativa a placa 432 obtida pelo método 1, convencional. A curva relativa a placa

11/95 (método hibrido) apresentou comportamento intermediario entre os
métodos convencional e proposto.

As curvas relativas as placas 01/95, 05/95 e 07/95 obtidas pelo método 2,
proposto, apresentam menores didmetros médios de particulas, além de
menores dispersées em torno desses didmetros, quando comparadas as
curvas relativas as placas 11/95 (método hibrido) e, principalmente, 432
(método 1, convencional). Tais comportamentos podem ser explicados pela
morfologia das particulas sinterizadas antes da laminagdo, obtidas segundo
cada um dos trés métodos. Cada particula sinterizada de U;0s de TCAU obtida
segundo o método proposto, é constituida por 2 ou mais particulas menores e
de tamanhos muito proximos, unidas entre si por pescogos, conforme
apresentado na figura 4.10. As particulas sinterizadas de U;O0g de DUA obtidas
segundo o método convencional, sao arredondadas e desprovidas de tais
pescogos, conforme apresentado na figura 4.13. Esforcos de laminagao
aplicados as particulas de U305 de TCAU (método proposto) devem rompé-las
preferencialmente na regiao desses pescogos. Este fato justifica o porqué das
particulas fragmentadas resultantes apresentarem distribuigdo de tamanho com
menor desvio, ja que antes da fragmentagdo, quando ainda eram ligadas por

pescogos, elas possuiam didmetros muito proximos entre si.

Esforcos de laminagdo aplicados as particulas de U;O; de DUA,
arredondaaas e desprovidas de pescogos, devem fragmenta-las aleatoriamente,
de mareira que possuam uma maior dispersdao de didmetros em torno do
diametro médio. As figuras 4.17 a 4.21 apresentam as imagens digitalizadas da
metalografia das & placas investigadas, onde sdo mostradas as particulas de

U;0g fragmentadas apés a laminagao, dispersas na matriz de aluminio. Nelas,
podemos verificar que:
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- Ao serem fragmentadas, as particulas de U;Os de DUA, apresentam-se

em média maiores que as particulas de U;03 de TCAU obtidas pelos métodos

proposto e hibrido, em concordancia com a figura 4.76.

- Ao serem fragmentadas, as particulas de U;Os de TCAU obtidas pelo
método proposto nao o fazem tdo intensa e aleatoriamente como as de U;Os
de TCAU e, principalmente, como as de U;0g de DUA.

- Ao serem fragmentadas, as particulas de U;0; de TCAU obtidas pelo
método proposto preservam a mesma morfologia apresentada por aquelas

particulas unidas por pescogos antes da laminagdo, as quais ja nos referimos,
dispostas na figura 4.10.

De acordo com a figura 4.16, verifica-se que o teor inicial de finos ( 20, 29
e 0% ) presentes nas placas 01/95, 05/95 e 07/95 obtidas segundo o método
proposto, nao altera suas distribuigdes volumétricas de tamanho de particulas
ap6s a laminagao, em concordancia com as figuras 4.18, 4.19 e 4.20. Estas
distribuicdes mostram- se apenas dependentes do método segundo o qual foi

obtido o p6 de U3Os , que determina a morfologia inicial das particulas deste pé.

Figura 4.17 — Imagem de metalografia, placa 432, regido G5. Aspecto das

particulas de U3;Og de DUA fragmentadas ap6s laminagdo. Aumento:550X
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Figura 4.18 — Imagem de metalografia, placa 01/95, regido G5. Aspecto

das particulas de U;0g de TCAU fragmentadas apés laminagao. Aumento:550X

Figura 4.19 — Imagem de metalografia, placa 05/95, regiao G5. Aspecto
das particulas de U;Og de TCAU fragmentadas apo6s laminagao. Aumento:550X
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Figura 4.20 — Imagem de metalografia, placa 07/95, regido G5. Aspecto
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das particulas de U305 de TCAU fragmentadas ap6s laminagao. Aumento:550X

Figura 4.21 — Imagem de metalografia, placa 11/95, regido G5. Aspecto
das particulas de UsOg de TCAU fragmentadas apés laminagao. Aumento:550X

As diferengas até agora observadas entre os métodos de obtengao de
U3O0g convencional, proposto e hibrido mediante andlise de suas respectivas

curvas de distribuicdo de tamanho e de suas micrografias, sdo submetidas a partir
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de agora a um tratamento estatistico. Tal abordagem ird no entanto, apenas
fornecer subsidios que, somados aos demais resultados de caracterizagéo,
permitirdo que se decida ou nao pela adequacao do método proposto. Assim,
foram comparadas estatisticamente as 5 curvas de distribuicdo de tamanho de
particulas apresentadas na figura 4.16. Empregou-se o0 método conhecido por
Anélise de Varidncia que testa a hipotese de que as distribuigcdes possuem
todas a mesma média ou, em nosso caso. de que as 5 placas possuem todas o
mesmo diametro médio de particulas no espago apoés laminagao. Os resultados
de calculo sado apresentados numa tabela chamada de ANOVA™“® (Analisis of

Variance)."Para a construgdo da tabela de ANOVA, com base na tabela 4.12,
foram calculados os seguintes valores:

e Tamanho médio de particulas considerando-se todas as placas
(média global dos 5 tratamentos):

o D:=30,38pum.

e Soma dos quadrados dos desvios de tamanhos de particulas em
cada placa (soma dos quadrados dos erros dentro de cada tratamento):

n m
e SQER= Z Z (Dj; - D,-)" = 53.336,14 um®.  (7)
i=1j=1

onde n é o numero de observag¢des dentro de cada tratamento e m o nimero de
tratamentos.

e Soma dos quadrados dos desvios de tamanhos médios de

particulas de cada placa em relagdo a todas (soma de quadrados entre
tratamentos):

m
e SQTR=n.Y (Dj- Dg)* = 99,14 pm’. (8)
j=1
e graus de liberdade (V1 e V,) relativos respectivamente ao

numero de tratamentos (m=5) e ao numero total N de observagées em todos os
tratamentos ( N = 21+19+19+19+20) = 98 observacgdes. Assim:
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e V,=m-1=4 (9)

e V,=N-m=93 (10)

Podemos entdo, construir a tabela de ANOVA, de acordo com a tabela 4.13:

Tabela 4.13. Tabela de ANOVA - placas 432, 01/95, 05/95, 07/95 e 11/95

FONTE DE SOMA DE | GRAUS DE | VARIANCIADO | RAZAOF
VARIACAO QUADRADOS| LIBERDADE |QUADRADO MEDIO 0,04
ENTRE TRATAMENTOS| 99,14 5-1=4 24,79
(SQTR)
DENTRO DOS 53.336,14 | 98-5=093 573,51
TRATAMENTOS (SQER)
TOTAL 53.435,28 97

As razdes entre as somas dos quadrados e seus correspondentes graus
de liberdade (SQTR/V; e SQER/V,; fornecem os valores de varidncia
entre tratamentos e variancia dentro dos tratamentos respectivamente. Por

fim, determina-se a Razdo F, igual a razao entre estas duas variancias. O valor

de F resultante, &€ comparado a valores tabelados de F critico, para um dado
nivel de confianca e para os graus de liberdade V; e V. Nestas condi¢des, caso

F resultante seja menor que F critico tabelado, aceita-se a hip6tese que as

distribuigcdes possuem todas a mesma média.

Em nosso caso, F resultante (0,04) € menor F critico tabelado (2,49) para
um nivel de confianga de 95% e, deste modo, aceita-se a hip6tese de que as 5

placas possueri o mesmo tamanho médio de particulas no espago apos
laminagao.

Assim, apesar de ser observado na figura 4.16 que a curva relativa a placa
432 obtida pelo método 1 (convencional) apresente tamanho meédio de

particulas maior que o de todas as demais placas, sejam elas obtidas pelo
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método 2 (proposto) ou pelo hibrido, estatisticamente nao existe diferenca entre
esses valores.

Como ja foi dito, esta analise do ponto de vista estatistico representa
apenas um acessorio a decisao final de aceitagdo do método proposto que, como
pudemos verificar, atendeu a todos os requisitos impostos pelas especificagdes

vigentes, tanto para o p6 de U3;Og obtido, como também para as placas
combustiveis fabricadas com este p6.

Mesmo deixando-se de lado o resuitado obtido do tratamento estatistico, o
menor tamanho médio de particulas de U3;Og nas placas obtidas pelo método
proposto face as obtidas pelos métodos hibrido e convencional, nao deve
representar argumento para desqualifica-lo, ja que ndo ha na literatura trabalhos

que indiquem a existéncia de especificagdo para tamanho de particulas fisseis
apo6s a laminacgao das placas.

O maior teor de finos obtido pelo método proposto (29%) frente ao
convencional (20%), também ndo o desqualificam, ja que trabalhos
internacionais™® avalizam o emprego de teores em torno de 50%, como

decorréncia da especificidade do processo de fabricagao e dos custos envolvidos
nas etapas de reciclagem.
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5. CONCLUSOES

51 O pd de U303 obtido a partir do Tricarbonato de Aménio e Uranilo
segundo o método proposto, atendeu plenamente as especificagoes exigidas para
seu emprego em combustiveis para reatores M.T.R.

5.2 A condi¢cdo de processamento preferivel dentre as testadas é a de
calcinagéo. a 600° C-3h e sinterizagdo a 1400° C-6h, pois além de satisfazer as
especificagbes , € a que envolve menor gasto energético, evita trabalho em
regime de turnos, propicia maior vida atil aos fornos de calcinagéo e de
sinterizacdo, além de conferir ao p6 sinterizado um maior rendimento
granulométrico na faixa de interesse (entre 44 e 88 pm). A sinterizagdo por 24

horas nao alterou a morfologia nem o tamanho das particulas do pé de UszOg .

5.3 A distribuigao volumétrica das particulas fisseis apés a laminagéo das
5 placas obtidas segundo os métodos convencional, proposto e hibrido, do ponto

de vista estatistico, mostrou-se independente quer do método de obtengao,
como de seu teor inicial de finos.

5.4 Apesar das curvas de distribuicdo de tamanho de particulas e das
respectivas micrografias refletirem um menor tamanho médio de particulas de
U;0s nas placas obtidas pelo método proposto, este método néo pode ser por
isto desqualificado, uma vez que nao existem especificagdes para tamanho de
particulas fisseis como as encontradas nas placas laminadas.

5.5 . O teor inicial de finos presente na dispersao anterior a laminagao nao
altera a distribuigdo de tamanho de particulas na placa laminada. Esta distribuigao
mostra- se apenas dependente do método segundo o qual foi obtido o p6 de
UsQOg , que determina a morfologia inicial das particulas deste pé.
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SUGESTOES PARA TRABALHOS FUTUROS

1 Apesar da indicagao na literatura em trabalhos internacionais de que um
teor inicial de finos de até 50% é tolerado, sugere-se um teste de irradiagdo de
uma placa produzida segundo o método proposto com os 29 % de finos inerentes
ao processo, a fim de comprovarmos seu desempenho sob irradiagéo e,
inequivocamente, a adequagao do método proposto.

2 Sugere-se a fabricagdo de placas combustiveis segundo o método
proposto, com teores de finos variando entre 0 e100% e o estudo comparativo de
suas distribuicdes volumétricas de tamanho de particulas, buscando-se

determinar o limite para o qual ainda é valida a observagao de que o teor inicial de
finos néo altera tais distribuigdes.

3 Como a sinterizagao por 24 horas mostrou-se ineficaz para alterar o
tamanho e a morfologia das particulas do pod processado segundo o método
proposto, sugere-se realizar uma sinterizagdo a temperaturas maiores que

1400°C, comparando-se a distribuicdo volumétrica de particulas obtida com a
relativa ao método convencional.

4 Sugere-se a continuidade do estudo das distribuigdes volumétricas de
tamanho de poros dos nucleos laminados, em condi¢cdes analogas as abordadas
neste trabalho relativamente a particulas, visando-se avaliar o comportamento

dos nucleos laminados do ponto de vista de retencédo de produtos de fisséo.
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CONSIDERAGOES FINAIS
1 - Pode-se afirmar que a contribuicio mais significante prestada por este
trabalho estad relacionada a aplicagdo do meétodo de Saltykov na determinagao das
distribuicdes volumétricas de didametro de particulas, mediante emprego do analisador
microestrutural Quantikov (. O tratamento estatistico de ANOVA aplicado “passo a

passo”, pode constituir-se em importante ferramenta a quem dele precise, nas mais
diversas areas de atuagao.

2 - Quanto ao futuro do U;QOg utilizado em combustiveis tipo placa, pode-se
afirmar que a continuidade ou ndo do emprego do U;O4 para a fabricagdo de elementos
combustiveis no IPEN é uma questao de cunho estratégico, de algada gerencial, que nos
foge a decisdo e ao conhecimento. Mesmo ndo sendo objetivo do trabalho ater-se a esta

questdo, com o intuito de melhor posicionar o quao promissor ainda podera ser o

emprego do U;Os, apresentam-se na tabela abaixo os paises que, com certeza, até
setembro de 1995 utilizavam este tipo de combustivel.

PAIS POTENCIA

(MW)

REATOR *U | d U (gU/em’) FABRICANTE

ARGELIA NUR 1 19,7 3,0 CNEA - ARGENTINA
IEA-R1m |2 = 5] 20,0 1,9 IPEN-CNEN/SP -
BRASIL BRASIL

ARGONAUTA| 2.10° 19.91 123 IPEN-CNEN/SP -
BRASIL

INDONESIA || GA SIWABESSY 30 197 | 2,96 FEP! - INDONESIA
MPR

10

PERU RP-10

2,3 NUKEM -
ALEMANHA

1.01 TEXAS INSTRUMENTS -
EUA

- BABCOCK & WILCOX -
USA

0,64 BABCOCK & WILCOX -
USA

0,8 BABCOCK & WILCOX -
USA

OMISSAQ NAGIONEAL 7T F ILFEGIA WUYCLEAR/SP  PFE
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