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INTRODUÇÃO 

0 princ'ipic basic° de operacio dos rea-
tores 	a fissic de deterpnaClos isótoposde U 
(U-233 e U-23',1 através 	neutrons termicos, 
gerando-se a cada çissão Uma quantidade 
energia (aproximadamente 200 MeV), produtostre 
fissão radioativos e 2 a 3 neutrons rápidos. 
A fissão de virios 21:12.1o3s promove a emissão 
de vit-ios neutrons 	s cpie,após moderacio, a. 
provocam novas fissOes. Gera - se assim,uma rea 
g5o em cadeia que controlada, pode ser utili 
zada por exemplo, para geracio de energia(rea 
tores de potencia), testes de ativação e irro-i 
diação de materiais, bem como orodugio de ra: 
dioisótopos para fins medicos:industriais e 
agricolas (reatores de pesquisa). 

Dentre os reatores de pesquisa, encon-
tram-se os reatores tipo piscina, moderados e 
refrigerados a igua leve, tal qual o reator do 
IPEN-CNEN/SP. possui 25 Elementos Combustive-
is, cada qual com 18 placas a base de uma dis-
persao de U308-Al enriquecida a 20% em U-235 
/1/. Os parametros operacionais de reatores ti 
po MTR (material Testing Reactor) como o 
IEA-R1, exigem caracteristicas fisicas e qui-
micas muito bem definidas do pó de U,0, compo 
nente das placas combustiveis. Sio Considera 
dos aspectos relativos ao comportamento docom 
bustivel em operag5o, bem como aqueles relati 
vos 5 fabricag5o do briquete que resultará na 
placa combustivel após laminação. Deste modo, 
o pó de U308 deve satisfazer a alguns requisi 

tos como: 
- concentração de impurezas abaixo de 
mites maximos permissiveis /2/ 

- densidade superior a 8,0g/cm3 /2/ 

- area de superficie inferior a 0,1m2/g 

/2/ 
- tamanho de particula entre 44 e 88 m/2/ 

- alta resistencia 	compressão /3,4/ 

- morfologia das particulas definida para 
facilitar a homogeneizacio dos pós. 

/3,4/. 
Cada um destes requisitos tem sua finali 

dade: Particulas pouco densas e angulosas ten-

dem a 
produzir durante a laminação uma estrutu 

ra texturada. :5,6/; Particulas maiores 	que 

88 m 
apresentam maior probabilidade A fragmen 

tação durante a laminag5o do briquete e a foi 
macio de "white Points" (particulas de U308 

que penetram no Al no final do núcleo): par-
ticulas menores que 44 m comprometem requisi-
tos de estabilidade A irradiacio. '7,. Porem, 

um teor de finos de ate 50% em peso 6 admiti 
do /8/. 

0 metodo atual de obtenção 	do ti 3 0 8 utilizado no IPEN, emprega o diuraratcole de amónio e uranilo (D.U.A.) /6/, que tem co mo inconveniente o fato de ser precipitadoei 
diversas condiçóes de pH, o que faz com que 
ocorra uma variação considerivel de suas pro 
priedades fisicas /9/. Com o intuito de mini 
mizar a falta de reprodutibilidade das cara. 
teristicas do D.U.A., o IPEN procede a umi 
granulag5o do U308 calcinado, para que se te 
nha um maior controle da 'area de superficie-
especifica e da granulometria do produto.Por 
outro lado, o T.C.A.U. é precipitado em con-
dições de pH e concentracio de reagentes bem 
definidas /10/, o que facilita sua reproduti-
bilidade. Alem disto, uma enorme vantagem que 
ele possui em relag5o ao D.U.A., 6 que pode-
ria tornar - se uma materia prima utilizadatan 
to para a fabricação de pastilhas combustivel 
is para reatores tipo PWR, como tambem para a 
fabricação de placas combustiveis para reato-
res tipo MTR, o que resultaria na adogio de 
uma mesma linha de processamento. A figura 1 
apresenta os diagramas relativos aos métodos 
de obtengio do U308. Ela mostra que o método 
2 (investigado) apresenta ainda a vantagem de 
possuir um niimero menor de etapas de processa 
mento, devide a eliminação da etapa de granu-
lacio do U308 calcinado empregada no método 1 
(atualmente adotado). 

Exeerimental. 0 T.C.A.U. utilizado para 

a obtengao do U300, fornecido pelo departamen 
to de Quimica do YPEN, foi obtido a partir de 
uma solução de nitrato de uranila em meio 

aquoso contendo bicarbonato de amOnio '10/. 
As condiçOes de precipitação desse sal de url 
nio, (que é um monocristal amarelo) foram mui: 
to bem controladas, para reprodutibilidade de 
seu tamanho - de sua morfologia. Recebido 0 

em lote, procedeu-se A sua transformação 
U.,0, mediante calcinagio ao ar, durant0,31dhi° 
rgs'de patamar a 600, 700 e 8000C por corns_ 
gio. A quantidade calcinada foi de If5g, 
uma camada de 2,5cm de espessura. Apos 	r! . 

friamento dentro do próprio forno, 
foi classificado granulometricamente em lo 
de 100g durante 15 minutos, 
rar o material entre 44 e 177 m (faixa 
cinagiol e o abaixo de 44 m (finos colle),c% 1 

o mater:is 

8000C por 30 horaS e classificados n 
Os pós de 1.110q calcina:ofsi: :easse-:f;:;' 

Góes entre (44 e 177 m) e abaixo de 44 mfor30 
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sinterizados am separado num forno tipo caixa  
com 8 resistores de carbeto de silicio dispos  
tos lateralmente em 2 grupos de 4, por 14000C  
de patamar durante 6h, a fim de se aumentar a  
densidade das particular. Foram utilizados bo  
ter de alumina, carregados com uma camada de  
3,5cm de espessura, • posicionados dentro do  
limite definido pelos resistores, com um gra-
diente térmico de 350C. nesta região. Após  
resfriamento natural abaixo de 11000C, o  
0,0 foi classificado granulometricament• em 
le tis de 1009 por 15 minutos tanto para a sin  
terizaçio de finos de calcinaçio (abaixo de  
44 m), como para a de faixa de calcinado (en  
tre 44 e 177 ml, resultando nas frações mi-
tre  (44 e 88 m) • abaixo de 44 m.  

Caracterização dos pós de U O gg  Após as 
etapas de calcinaçio • de sinterigaçio, proco  
deu-se à caracterização fisica • química do  
u 0 . Utilizou-se o mitodo •ap•etrogrifico pá 
râ  é determinação de impurezas, comparando-se  
os teores obtidos com os miximos admisuiveis  
especificados. /2/. Para a identificação do  
material processado, utilizou-se a difraçio  
de raios X. A irea de superfície do t1,0 11   foi 
determinada pelo mitodo de adsorçio gadoa •  
utilizando-se nitroginio, com equipamento mag  
ca STROHLEIN INSTRUMENTS (método R.O.T.). A  
avaliaçio morfológica das partículas foi rea-
lizada por microscopia eletrbnica de varredu-
ra. A d•nsidad• des particular d• U lO foi d terminada por porosimetria de mercili ó , que  o método mais adequado para este fim devido ì  
necessidade de se avaliar sua fraç ão de po-

ros aberto s  a d• poros fechadna /11/, Fm cBes  
suiores de porosidade fechada são desejadas ps ra uma maior capacidade de retenção de produ- tos de fissão.  
sPres•ntac r̂¡» gg t̂^

aĉos * ós a¡tas 
 tabela 1 

 t^0nntrado s no  (? 30 calcinado a f000C, 	no 
Ca l cinado a fi noC • sinterisado a 14000C  

¡ ar toares  re s mixtmr,t, admissfveis /2/. Rla mos 
tr  queos teores ennnntrados encontram- ee An dos limites erpecifieados.  

1 - Teores de impuretas no 0 1011  calei  
nado e no CI 300  sinterisado.  

Resultados de caracterisaçio fisica do  
U 08  calcinado sio apresentados na tabela 2. 
Eia nos mostra que com o &la m•nt° da te mpera-
tura de calcinaçio. houve ume diainuiCaO da  
irra de superfície especifica do pó, tosa am-
emento do teor de finos e da densidade aparem  
te alim de uma diainuicio da porosidade to-
tal. Todos esses efeitos. sio indicativos de  
que houve uma aniquilação de po-cs e de trìn  
cas nas particulas de U,3O Tais ;c. res e trio  
cas podem ser observadoã f a fig•.:_ a _ e siõ  
devidos à brusca liberação da am nua contida  
nas particulas de T.C.A.U., durante a calci-
nação. A figura 3 apresenta o aspecto das  
particulas de TCAU seve a preser-ca desses po-
ros • trincas.  

•te K.a.-.e,a ca.. +Cie At  

irra de superficie  
especifica -BETImatg) 3.2 1.3 0,9  

Classificacio granu-
lomitrica (%)+80%-+o  
-325N.1+1774m,-177+  
.1 4u.. -.sr..t 0/'2f2e 0 ,  50/42 0/4ef6C  

Densidade aparente  
(q/cm') (porosiae-
tria) 3.00 3.68 4.22  

Densidade aparente  
:c 	•1 41 	!:Z 50.24 

Densidade teórica  
(41 

Porosidade total(%) 64,28 56.20 45 4.76  

Track de poros  
abertos (%) 90 	_. t$.96 91.90  

Frick) de poros fe-
chados I%)  ■ .-. 1.;4 i•le  

Fraçio volumétrica  
poros abertos (4) 63.14 n o t -.  t: 	- , 
Fraçic volumitrica  
poros fechados I4) 0,50 :t- i.03  

taseta t - aeewtssas nr,rctset+apie ► oae+ 
	016441101•.e•  



Resultados dee caracterizacio fisi 
ca do U 30 sinterizado a 14009C. 

A tabela 3.  Aprosenta os resultados do 
caracterizacio frsica do (.110„ sinterizado. 
Ela nos mostra que o porcefitaal d* finos d* 
sinterizacio 4 independent* guar da temperatu 
ra de calcinacio, como tambim do toor iniciar 
de finos gored° na calcinagio. Os finos de 
sinterizacio, cu3o percentual situa-se em toL 
no dos 32%, encontram-me abaixo dos SO% esti-
pulados por reenomados consultores da ire& nu-
clear rminidos em GEESTRATCM, Alaminha, em do 
cumento emitido pela Agincia Internacional de 
Emergia Atômica. /11/. 0 tesor de finos gerado 
pelo m4todo 1 situa-se em torno dos 21% /6/, 
aparentemente preferivel 40 relacio fe0 gorado 
pelo mitodo 2 aqui proposto. Ponta, dev*-so 
considerar qua a fragio de poros abortos do 
pó proveniente do TCAU 6 nula, enquanto que a 
do pó provonients do 0.U.A. situa-se em torno 
dos 3S%, o quo sugars que Ss particulas do 
U,O, provenientes do TCAU possums uma Astor 
risistincia 	fragmentacio na laminaao dies 
placas combustiveis, gerando d*sta mod°, uma 
manor quantidade di* finos nests stapa do pro-
cassamento. Este raciocinio 4 roforcado, medi 
ante a comparaclo dos results4os obtidos de 
porosidade • da comprimento da n6eleo de duas 
places combustiveis utilf/an4o o U10$ obtido 
pelo mdtodo provost°, coo A mAdis se 27 Pla- cas obtides pelo mitodo I, 	partir do VUA. 

tabele 4. rornece wises resultados, boo 
come os valores espeocifittados /12,1//, 

De *cord° cos owls teasels, esho me pode 
*firmer qua o mhtodo propoaco, por apresentar 
um miler toot de flews de sinterizacho, *Pre- 

Tabela 3. 
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If YOf RATUIlla C•I.C.1.4•CAO 	VC 1 

, 
amlbeem.E04414 600 700 800 

Area de superficie 
especiflca -BET 
tea 	91 0,1 

, , 
0,1 0,1 

Classificacio gra 
nulomitrica I%) 
+1704/-170+325a/ 
-32% P813qm!-8814m 
+ 4400-444mi. 0/6733 0/68/32 0/68/32 

Densidade aparen 
te (g!cm3) (por; 
simetria) 8,20 

. 
8,24 8,25 

- 
Densidade aparen 
te 	 AO 

97,62 98,10 98,21 Densidade teorica 

Porosidade total(%) 2,38 1,90 1,79 

, 
Fracio de poros 
abertos 	(%) 0 0 0 

Fragio de poros 
fechados 	(%) 100 100 100 

Fração volumétrica 
de poros abertosl%) 

=P 	x F.P.A tOt. 
. 

0 0 0 

, 

Fracio volumetrica 
de poros fechados 
0" 	' Ptot.x FPF 2,38 

1 
1,90 

.. 
1,79 

- 

Of NM Oa ef "'MINT ir&I OS , OA OE f 1. 1 144"1"."" 
ot tticti o 6.1.4 

NMI' DMX 1160CA 

Método 1 
(media 21 
place(S) 

92,851'0,96 7,20t.(;,11 
-.. 

606,04v 

Metodo 2 
placa G7 92,25 7,75 597,0 

Metodo 2 
placa G8 93,20 

__- 

6,80 

___ 

l■ 	 
602,0 

600,13!104 
Especifi 
cado 

TABELA 4. Resultados de porosidade e de compri 
mento de niicleo de placas combusti-- 
veis a partir de D.U.A. e a partir 
de T.C.A.U. 

sente um pior desempenho frente if laminaçio, 
uma vez que os resultados de porosidade e de 
comprimento do nficleo em ambos os métodos sio 
semelhantes. Somente uma anilise metalográfica 
com o uso de analisador e imagens comprovari o 
teor de finos presente na placa combustivel 
nos dois mitodos após laminação. 

A tabela 3 ainda nos Rostra que toda a 
a porosidade aberta do pó sinterizado foi ani 
quilada nas 3 condiçóes de calcinação, enquan 
to que a porosidade fechada diminuiu com o au 
mento da temperatura de calcinacio dos P68 
sinterizados, densificando o pó quase que ao 
limite do valor teórico. A figura 4 apresenta 
o aspecto das particulas de U308 sinterizado. 

Conclus6es:  

Os diferentes tipos de pós de (NO, ata-
lisados atendem is especificacóes exi4iaas ;a 
ra materiais combustiveis tipo MI. 

A condicio de processamento do pó 
rizado preferivel i a de calcinação a 6000C, 
(por aspectos económicos) em relaçio is 	de 
calcinagao por 700 e 8009C. Alim disto, e a 
condigio que apresenta maior porosidade fecha 
da, ideal para a retenclo de produtos de fis-
sio. A calcinacio do T.C.A.U. nas diversas 
condicaoes, nio influenciou a quantidade de fl 
nos gerados na sinterizacio. 

0 método aqui proposto, 4 muito praxis: 
&or tanto do ponto de vista de um reduzido 
moro d* *taps' de processamento, quanto em ri 
loci° padronizacao de matiria prima a sei 
utilizada tanto em elementos combuatives 
po MTR como em PWR. Cabe no entanto, ressal-
tar-se a necessidads de um estudo mais alaP° 
no sentido do so vorificar o comportamento do 
p6 da Ups na etapa de laminacio en cowers-
cio cos o t; 30$ proweniernte do D.U.A., a fie 
de se avaliaz a integridad* das particulas 
diante anélis* metalogrifica. 

ABSTRACT 

This paper describes the developement, 
rfarrised out st IPEO-019411/SP in order tootaats 
the AUC powder to be employed in the MIR mpg_ 
fuelmaking, by AUC calcination. Tbe mein per° 
meters of th• sinterized powder like density. 
size end specific aurfacs of the perticleamns 
analysed as function of AUr calcination mar" 
ratura. 
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