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METODOS DE OBTENGAO DE PO DE U,0g
EMPREGADO EM ELEMENTOS COMBUSTIVEIS DO TIPO MTR
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RESUMO

Com o objetivo de se adotar uma linha simples e econdmica
de processamento de pé de Uy0g, trés métodos de obteng3io foram es-
tudados : triturag3o de pastilhas sinterizadas de U;04 (Método-1);

sinterizagdo de granulos de U304 calcinado(Método-2); e sinteriza-
qﬁo de granulos de diuranato de aménio, DUA(Método-3).
0 rendimento granulométrico, as caracteristicas dos pés

obtidos,a extens3o e as dificuldades de processamento foram consi-
derados como parametros de comparagfo dos métodos.
0 Método-2 foi o que produziu os melhores resultados. 0 Mé—

todo-3 também produziu bons resultados, porém com dificuldades de
manuseio do DUA.

PREPARATION METHODS OF USGB POWDER FOR MTR FUEL ELEMENTS

ABSTRACT

Three preparation methods of U304 powder have been studied
with the aim of finding a simple and economic processing route:
grinding of sintered U,;0g4 pellets(Method—-1); sintering of U,0g
calcined granules(Method 2), and sintering of ammonium diuranate
(ADU) granules(Method-3).

Granulometric yield, powder characteristics and processing
steps and difficulties have been taken into account for comparison
purposes. _

Method-2 have been found to give the best results. Method-3

gives also good results, but there were some difficulties with ADU
handllng. '
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I - INTRODUCED E OBJETIVOS

S2o bastante difundidos no mundo os elementos combustiveis
do tipo placa & base de aluminio utilizados em reatores de pesqui-
sa e de teste de materiais. Frequentemente, estes elementas sZo
designados como do tipo MTR (Materials Testing Reactor), uma vez
que foram originalmente projetados para aquele reator¢1 2,

Tem sido um dos propésitos desta instituic®o,ja desde a dé-
cada de sessenta, o desenvolvimento do processo de fabricag8o de
elementos combustiveis do tipo MTR. 0 dominio desta tecnologia
implica numa economia de divisas, devido a nZXo importag®o de ele-
mentos para o reator IEA-R1 (operando no instituto desde 1937), e
torna viavel uma possivel participag®o no mercado exportador.

Uma etapa importante desse processo €& a agbtengfio do compos-
to de uréanio qun, disperso numa matriz de aluminio, formard o nu-
cleo de cada placa combustivel. Dentre os compostos de urdnio nor-
malmente utilizados, optou-se, no IPEN, pelo UzO0g, que vem sendo
empregado como caombustivel de reatores de pesquisa e de teste de
materiais ha mais de trinta anos€¢ 2 2,Apesar de se verificar,a ni-
vel intermnacional, a aplica¢®o de outros compostaos com maior teor
de urénio, o Uz0g4 continua sendo uma alternativa viivel nos casos
onde se deseja obter uma concentra¢fo de uranio de até 3,2g/cm3 na
placa combustivel€ 3 2, ,

Un esforgo consideravel ja foi realizado neste instituto no
que se refere A fabrica¢3o e ao controle de qualidade de placas
combustiveis contendo dispers@es de Uz0g-Al (cermets). No entanto,
ha uma caréncia de trabalhos especificos sobre o processamento de
pds de Ujz0g com caracteristicas adequadas a aplicag3o em questXo.

Visando o processamento de UsO0g de um modo simples e
econdmico, avaliou—-se comparativamente alguns métodos de obtengao
levando-se em conta o0s seguintes aspectos:

- caracterfisticas do pé de U304 obtido;
~ rendimento granulométrico;
- extensl3o e dificuldade do método.

II - TRABALHO EXPERIMENTAL

A matéria prima escolhida para este estudo foi o diuranato
de aménio (DUA), nuclearmente puro.

Foram empregadas trés linhas de trabalho, conforme aobserva-
do na figura 1. No Método-1, qQue tem por base o que vinha sendo
adotado no IPEN, o pé de Uz0g & resultante da triturag3o de pasti-
lhas sinterizadas. Nos Métodos 2 e 3,obtém—-se o pé de Ujz0g median-
te a desagrega¢fo de grénuleos sinterizados de modo livre, portan-—
to, sem conformag¢®o prévia. AR diferenga ¢ que, no Método~-2, sinte-
riza~se granulos de Uj0g proveniente da calcinag3io do DUA, e no
Método-3,granulos de DUA sXo diretamente sinterizados. Procedimen-
|to semelhante ao Método-2 foi adotado anteriromente na Alemanha
Ocidental¢ 4 7, A adog¢Zo do Método-3, neste estudo, justifica-se
pela maior sinterabilidade do DUA em relag3io ao Uj0g.

0O DUA, como recebido, foi previamente secado e moido,visan-
do uma calcina¢2o mais uniforme e eficiente. Ela foi realizada ao
ar, a 600°C por trés horas.

A granula¢do, por meio de compactag¢®o e tritura¢ao, foi em-
pregada com diferentes propésitos nos trés métodos. No Método-i,
ela tem por objetivo o aumento da densidade a verde das pastilhas.
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TRITURAGAO
DE PASTILHAS

CLASSIFICAGAO
GRANULOMETRICA

{44 a 88um)

DESAGREGAGAO
DE GRANULOS

CLASSIFICAGCAD

GRANULOMETRICA

(44088um)

, .
METODO -1 METODO -2 METODO -3
DUA DUA DUA
- SECAGEM SECAGEM SECAGEM
DESAGREGACAQ DESAGREGAGAO DESAGREGAGKD
(< 84Dum) (< 840 um) (<840 um)
CALCINAGAO CALCINAGAO
PRE-COMPACTAGAO PRE-COMPACTACAQ PRE-COMPACTAGAO |
TRITURAGAO TRITURACAO TRITURAGAD
(< 1497'm) (<106 um ) (< 108 um)
CLASSIFICACAO CLASSIFICACAD
GRANULOME TRICA GRANULOMETRICA
(44 a 105 um ) (44 a 105 pm)
COMPAGTAGAO
SINTERIZAGCAO SINTERIZACAO SINTERIZAGAO

DESAGREGACAO
DE GRANULOS

CLASSIFICAGAO
GRANULOMETRICA

(44 a 88um)

PO DE UsOg PROVENIENTE

‘DA TRITURAGAO OE
PASTILHAS SINTERIZADAS

PG DE UzOg PROVENIENTE
DA SINTERIZAGAO DE
6RANULOS DE U30g CALGINADO | |

PO DE Uz0g PROVENIENTE
. DA SINTERIZAGAO DE
GRANULOS DE DUA

|

FIGURA 1 -~ Etapas de processamento dos métodos estudados
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Nos Métodos 2 e 3, a granulag¢3o possibilita um controle morfaolégi-
co e granulométrico dos granulos, antes da sinterizag3ao, 0 Qque é
conveniente do ponto de vista de caracteristicas do pé f1na1 e de
rendimento granulométrico do processo.

Granulos e pastilhas foram sinterizados ao ar, a 1400°C du-
rante 6 horas. A sinterizag¢Zo ¢ de especial importancia para a ob-
tencZo de um péd de U30g com baixa area de superficie especifica e
de elevada densidade.

Uma descrig¢io mais detal hada dos procedimentos
experimentais aqui empregados poderi ser encontrada na ref. 5.

Uma vez obtidos os trés péds de Uz04 sinterizado, na faixa
granulométrica especificada (entre 44um e 88um), calculou-se 0s
rendimentos granulométricos das opera¢Ses envolvidas nos trés mé-
todos. Em seguida, procedeu-se a uma extensa caracterizag¢fio fisica,
e guimica dos pés¢ 5 2, da gqual apresentaremos apenas os itens de
maior relevancia,ou seJa a Area de superficie especifica, a anali-
se par microscopia &tica e eletrénica de varredura, @ a densidade.

III - RESULTADAS E DISCUSSAO
I1I1.1 - Rendimento Granulométrico

Na tabela I, sZo apresentados os rendimentos granulométri-
cos das etapas de classifica¢®o apés a granulag®o e a fragmentag3o
de pastilhas e granulos sinterizados.

Na granula¢Zo, obteve-se um maior rendimento no Método-2 do
que no Método-3. Deve-se mencionar que o U,0g e o DUA se comporta-
ram distintamente durante a classificag3o. A classificag¢3o do U304
foi relativamente facil, pois nZo houve aglomera¢®o excessiva nas
peneiras. JA no caso do DUA,a classifica¢®o foi extremamente difi-
cultosa devido A& forte aglomerag¢Xo, sendo necessario desobstruir
periodicamente as aberturas das peneiras. Em raz3o disso, o rendi-
mento do Método-3, além de ser menor, deve estar superestimado.

Na etapa de fragmentag¢3o, o menor rendimento do Método—-1 em
relagZo aos Métodos 2 e 3 & atribuido, primeiramente, ao fato de
que 0s granulos,naqueles dois métodos,foram classificados antes da
sinteriza¢%o, e em segundo lugar, ao maior grau de cominui¢®o das
pastilhas sinterizadas.

0 rendimento global foi expresso pela porcentagem da massa
de pé sinterizado, na faixa granulométrica de interesse,em relac¢3o
a massa de pé inicial. 0 melhor rendimento foi obtido com o
Método-2. '

)

TABELA I - Rendimentos granulométricos (%) obtidos nas varias
etapas de processamento dos Métodos 1, 2 e 3.

P& Granulacg®o Fragmentag3o Global Finos
(Origem) (44um<@<1i0Sum) (44um<@<88um) (44.um<@<B88um) (G<44um)
Meétodo-1 —-——— ’ 28.95 28.5 _ 71.5
Métado-2 58.3 82.6 48.2 10.1
Método-3 53.4 ! 78.3 41.8 11.6
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Para se ter uma idéia mais clara da diferenga entre os mé-
todos, @ porcentagem de finos sinterizados foi calculada de modo
global. Nos Métodos 2 e 3, houve praticamente a mesma gerag¢3o de
finos, enquanto que. no Método-1i, a porcentagem de finos foi
extremamente elevada. “

I11.2 - Caracterizag@o dos Pés de Uj0g4

Irr.2.1 - Area de superficie especifica

A Area de superficie especi{ifica ¢ uma medida da estabilida-
de termodinamica de um pd. Devido a reatividade do aluminio com o
U30gs reguer—-se um pé inerte, ou seja, de baixa area 'de superfi-
cle especifica. A sua determina¢3o foli realizada por adsor¢ido de
nitrogénio, segundo o método volumétrico€ 6 2,0bteve—-se resultados
inferiores a 0,1mé/g, abaixo da faixa de trabalho do equipamento
utilizado, indistintamente, com todos os pés.

I11.2.2 - Microscopia eletrénica e 6tica

Na obtenc3o de placas combustiveis,as dispersdes de Uj04-Al
530 submetidas a uma intensa deformag¢sio mecénica(laminag¢3o). Nesse
processo, as particulas de Uyz0g sofrem esforgos de compress3o e de
trag3o, podendo fragmentar-se, prejudicando, principalmente, a.es-
tabilidade a irradiac¢3o do combustivel e suas propriedades mecani-
cas¢ 7 2, Para que a fragmentac®o seja minorizada,do ponto de vista
morfoldégico, as particulas devem ser idealmente esféricas e super-—
ficialmente lisas.

Nas micrografias obtidas por microscopia eletrénica de var-
redura(figura 2), podemos apreciar a morfologia das particulas dos
pés de Us0g. Nota-se que a superficie das particulas provenientes
do Método-1 & bem mais rugosa e intrincada do ‘que as particulas
provenientes do Método—-2. Isso era esperado, uma vez que, No pri-
meiro caso, a superficie das particulas ¢ resultante de multiplas
fraturas ocorridas na triturag®o de pastilhas, enquanto que, no
segundo caso, a superficie & praticamente bruta de sinterizag3o,
apresentado algumas fraturas de pescogos formados entre granulos
Entre os pés provenientes dos Métodos 2 e 3 ha uma semelhanga maor-
folégica, sendo dificil sua distingZo.

Particulas mais densas s%o, geralmente, mais resistentes a
fragmenta¢®o¢ 8 2,Por meio da ceramografia(fig.2), avalibu-se qua-
litativamente a porosidade das particulas. Pode—se observar que as
‘|particulas de melhor aspecto provém do Método-2, por terem menor
porosidade e por n3o evidenciarem trincas grosseiras. 0 mesmo n3o
se pode dizer do pé do Método-1, uma vez que as particulas parecem
ser menos integras e resistentes, sofrendo arrancamentos durante o
polimento. J& com o Método~3, as particulas parecem ser mais poro-
sas do que as particulas do Métodeo-2,n3o evidenciando também trin-
cas internas. '

II1.2.3 -~ Densidade

A técnica utilizada foi a porosimetria de mercdrio. Mediu-
~se a densidade aparente (D,) , ou seja, a raz3o entre a massa das
particulas e o seu volume, incluindo tanto a porosidade aberta
quanto a fechada® 9 2,e a densidade final(Dy),assim denominada por
considerar o volume de poros nZo preenchidos por mercurio, a pres-—
s&0 maxima de intrusZo (413,7 MPa). Os detalhes do procedimento

empregado na determina¢io das densidades podem ser verificados na
referéncia 5. : ‘
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FIGURA 2 - Microscopia eletrénica de varredura(coluna a esquerda)
e otica (coluna & direita) dos péds de Ujz0g sinterizado
© (44um<@<88um): a) Método-1; b) Método-2; c) Método-3.

barra = 100um.
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A densidade aparente é de especial importancia no caso em
quest3io, uma vez que se deseja um pé de Uz0g com baixa porogidade
total. Entre pés de Uj;04 de mesma densidade aparente, aquele de
menor porosidade aberta serd preferivel por propiciar maior reten-
¢Zo de produtos de fissZo e por apresentar uma menor area de su-
perficie especi{fica. Portanto, faz-se necessario uma anAlise con-
Junta da densidade aparente e final, o que permitird avaliar a po-
rosidade aberta ou, pelo menos,a porosidade acessivel ao mercudrio.
Uma densidade elevada pode resultar de um pé com baixa porosidade
total (aberta e fechada) ou com elevada porosidade aberta, o que
serd distinguido mediante a analise da densidade aparente.

Na tabela II,s3o apresentadas as densidades dos pés obtidos
segundo os, trés métodos. Os Métodos 2 e 3 propiciaram pés com
maior densidade aparente, especialmente o Método-2. No Método-1, a
menor densidade aparente em combina¢3o com a maior densidade final
significa a ocorréncia de maior porosidade aberta. 0 pé do Método-
2, além de ser o de densidade maior, ¢ o que tem menor porosidade
aberta, uma vez que os valores das densidades aparente e final sao
os mais préximos.

TABELA Il -~ Densidades dos pés de Uz0g sinterizado
obtidas por porosimetria de mercario.

P& D ¥ X
{origem) (g/cm3) (g/cm3)
Método-1 7 .84 8.31
Método-2 8.09 8.29
Método-3 7.99 8.26

¥ 0Os valores de D‘Qe de DF estao numa faixa de varlacao
de ¥0.02 e *0.04 g/cm3, respectivamente.

II1.3 - Extens%io e Dificuldade dos Métodos

Como se depreende da figura 1, o Método-3 ¢ o que tem menor
ndmero de etapas de processamento, uma vez que nZo h& calcinagldo
|do DUA. Entretanto, o manuseio do DUA durante a granula¢Zo e clas-
sificag3o,demonstrou ser inconveniente devxdo a problemas de aglo-
meragio e aderéncia.

Os Métodos 1 e 2 tém o mesmo numero de operagdes, porém o
Método-1 envolve a triturag®o de pastilhas sinterizadas,mais labo-
riosa que a desagregac¢fio de granulos sinterizados empregada no
Método-2. ‘

IV - CONCLUSGES

0 Método—-2, dentre os éstudados, é 0 mals adequado para a
obteng®o de U304, pois combina:

a) boas caracteristicas finais do pé, como maior densidade aparen-
te, baixa 4rea de superficie especifica (semelhante aos
demais), e morfologia das particulas arredondada (semelhante ao
pPé do Método- 3 e mais conveniente do que o pé do Método~l),
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b) menores dificuldades de manuseio de granulos no estado calci-
nado (vantagem em rela¢so ao Método-3), bem como maior
facilidade de processamento (vantagem em rela¢3o ao Método—-1);

c) melhor rendimento global (48%) e menor gerag¢fo de finos (10%4);

A sinteriza¢Zo direta do DUA demonstrou ser promissora, po-
rém as dificuldades de manuseio sugerem que outra forma de
granulag¢do, ou mesmo de precipita¢fo, deve ser estudada.
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