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RESUMO
Este trabalho objetiva desenvolver um método de obtencdo de pd de U303 a ser
empregado na fabricacdo de elementos combustiveis tipo MTR, tais quais 0s

consumidos pelo Reator IEA-RIm, a partir do tricarbonato de amonio e uranilo (TCAU).

Apos tratamentos de calcinacdo e sinterizacdo em tempos e temperaturas diversos, o
TCAU deu origem a um p6 de U303 com as propriedades necessarias a seu emprego
como combustivel, o que pdde ser comprovado ndo s6é mediante a devida
caracterizacdo deste pd, como também das placas dele constituidas. Destas placas
foram realizadas ceramografias, a partir das quais foram obtidas imagens via
microscopia eletronica, analisadas em termos de distribuicdo plana e volumétrica de
poros e de particulas fisseis, através do analisador microestrutural Quantikov @ .
Conclusbes positivas quanto a aplicabilidade imediata do método proposto sédo
apresentadas, tanto no que diz respeito ao seu reduzido nimero de etapas de
processamento, quanto a padronizacdo da matéria prima a partir da qual poderéo ser
produzidos tanto o UO, utilizado em combustiveis tipo PWR, como também o U30g em

combustiveis tipo MTR.
Palavras-chave: Us0s, combustiveis, T.C.A.U., Quantikov )
INTRODUCAO
Dentre os objetivos do IPEN/CNEN-SP na sua atribuicéo de realizar pesquisas

cientificas e desenvolvimentos tecnoldgicos na area nuclear, destacam-se a producao

de radiois6topos empregados na indudstria, agropecuaria, meio ambiente e na medicina
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nuclear. Durante muitos anos, o reator IEA-R1m dependeu totalmente da importacao
de elementos combustiveis para sua operacdo. Em 1988, foi produzido no
IPEN/CNEN-SP o primeiro elemento combustivel para o reator IEA-R1m. Em 1990,
foram produzidos 4 elementos combustiveis, suficientes para sua operacdo a 2MW,
num regime de 8 horas/dia, 5 dias/semana. A partir dai, supriu-se totalmente as
necessidades do reator e a tecnologia de fabricacdo do combustivel foi comprovada
pela qualificacdo do primeiro elemento combustivel, irradiado até queima média de
36% [?. Reformas em instalacdes produtivas e no reator IEA-R1, o aumento de sua
poténcia de 2 para 5 MW, operando 100 horas continuas por semana e a instalacao de
um novo ciclotron, capacitaram o IPEN a produzir novos insumos para medicina
nuclear no pais, implicando na necessidade da ampliacdo da capacidade produtiva de
elementos combustiveis e na utilizacdo dos compostos com maiores concentracées de
uranio disponiveis na atualidade ©), o U305 e 0 U3Si; . A rota tradicional adotada no
IPEN para a obtencao do U3Og parte da hidrélise do UFg precipitando-se o diuranato de
amonio (DUA). Como o IPEN possui desenvolvido o processo de producéo do UO,
para reatores de poténcia, o qual prevé a reconversdo do UFg a tricarbonato de aménio
e uranilo (TCAU), por razBes econdmicas e estratégicas, estdo previstas a utilizagdo do
TCAU tanto para a obtencédo do U3Og para combustiveis tipo MTR, como do UO,, para

combustiveis PWR, unificando-se as rotas de reconversao do UFg .

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

- concentracao de impurezas abaixo de limites maximos permissiveis
- densidade superior a 8,0g/cm? .

- area de superficie inferior a 0,1m?%g.

- tamanho de particula entre 44 e 88 um.

- elevada resisténcia a compressao.

- morfologia das particulas adequada a perfeita homogeneizacéo dos pos.

Particulas pouco densas e angulosas produzem durante a laminacdo uma
estrutura texturada; particulas maiores que 88um podem originar "hot points” , regides
localizadas com alto teor de urénio; particulas menores que 44um comprometem

requisitos de estabilidadade & irradiagdo; porém, um teor de finos de até 20 % em
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peso é admitido. () Estes requisitos impostos ao p6 de U3Og procuram prever o efeito
de sua fragmentacdo apds as etapas de compactacdo do briquete e de laminacédo da
placa combustivel. Porém, ndo existem na literatura especificacdes para particulas

fisseis como as encontradas nas placas laminadas.

O objetivo deste trabalho, além de verificar a viabilidade técnica da utilizacdo
do TCAU para a obtencdo do U3;Og como especificado, € comparar as distribuicfes
volumétricas de tamanho de particulas e poros em placas combustiveis fabricadas
segundo o método convencional e o método ora proposto.

MATERIAIS E METODOS DE ANALISE

Processamento do p6. O TCAU (um sal de uranio cuja particula € o proprio

cristalito ®) utilizado no desenvolvimento deste trabalho foi produzido pela Divisdo de
Processos Quimicos (MCR) do IPEN, a partir do UFs.® . As figuras 1 e 2 apresentam
respectivamente a microscopia eletrénica de varredura do p6 de T.C.A.U. e os métodos
de obtencao de pds de U3Og convencional (1) e proposto (2).
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Figura 1. Microscopia eletrénica de varredura de p6 de T.C.A.U.

A calcinagédo do T.C.A.U. a U30g foi efetuada ao ar, em botes de inconel
utilizando-se forno resistivo. Trés temperaturas foram testadas, 600, 700 e 800°C
durante 3 horas. Com base na andlise termogravimétrica do T.C.A.U. @, definiu-se a
temperatura minima de calcinacdo de 600° C. O tempo de 3 horas é suficiente para a

completa transformacéo do T.C.A.U. em Us0s® . Apés resfriamento ao ar, os pés



Anais do 43° Congresso Brasileiro de Ceramica 40004
2 a5 de junho de 1999 - Floriandpolis — S.C.

calcinados foram caracterizados quanto a densidade, area de superficie especifica e
impurezas presentes.
METODOQ 1 (CONVENCIONAL) METODO 2 (PROPOS;EO)
DUA T.CAU.
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Figura 2. Métodos de Obtencao do U3Og Convencional (1) e Proposto (2)

Os po6s de Uz0Og calcinados foram classificados granulometricamente nas
fracbes menor que 44um e entre 44 e 177um, propicia a sinterizacao e sinterizados ao
ar a 1400°C durante 6h P . Resfriado no interior do forno & temperatura ambiente, o
U3;Og sinterizado foi classificado granulometricamente, nas fragbes abaixo de 44um
(finos) e entre 44 e 88um e caracterizados quanto a densidade, area de superficie

especifica e impurezas presentes.

Fabricacdo de placas combustiveis Foram fabricadas 3 placas combustiveis

com o U3Og obtido pelo método proposto, em 3 condigdes : a) UsOg entre (44 e 88) um,
com 20% de finos (<44um) normalmente gerados pelo método convencional; b) UsOsg
na faixa entre (44 e 88)um, acrescido do teor de finos (<44um) gerado pelo método
proposto definido a seguir e c) U3Og na faixa (44 e 88) um, sem finos, para avaliar o
grau de fragmentacdo das particulas de UzOs apds a laminacdo, originando
respectivamente as placas 01, 02 e 03/99. As condi¢des de fabricacdo destas placas

foram as adotadas no procedimento padronizado de producdo de combustiveis
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contendo 1,9 gU/cm?® P,

De cada uma dessas placas foram extraidos 4 corpos de
prova (B, C, E, G) para analise ceramografica, segundo o plano de corte apresentado

na figura 3.
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Figura 3. Plano de corte metalografico de uma placa combustivel — regiées B, C, E, G.

Andlise de imagens As imagens obtidas a partir da ceramografia das placas

combustiveis investigadas, foram utilizadas para identificar e quantificar a presenca de
duas fases distintas dispersas na matriz de aluminio: as particulas de U3zOg e a
porosidade do nucleo laminado, através de suas distribuicdes volumétricas de
tamanho, obtidas em analisador microestrutural Quantikov!!, segundo o método de
Saltikov. Os resultados obtidos foram comparados aqueles de 1 placa convencional
(432) representativa de um lote qualificado, que se encontra em operacdao no Reator
IEA-R1. Assim, cada corpo de prova (B, C, E, G) foi observado em microscépio
eletrénico, sendo capturadas 6 imagens por corpo de prova, totalizando 24 imagens por

placa, processadas digitalmente em tal analisador.

DISCUSSAO DE RESULTADOS

by

Caracterizacdo dos pos de Us;Os Os teores de impurezas relativos a condigdo de

processamento mais critica quanto a contaminacdo, o U3Og calcinado a 800°C e
posteriormente sinterizado a 1400°C, encontraram-se abaixo dos maximos

MO Resultados de caracterizacdo fisica do Us0g calcinado s&o

especificados
apresentados na tabela 1. Ela nos mostra que com o aumento da temperatura de
calcinacéo, houve uma diminuicdo da area de superficie especifica, do teor de material

na faixa entre 44 a 177 um adequada a sinterizacdo e um aumento da densidade
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aparente do pé, indicativos de uma menor reatividade do p6 a ser sinterizado e de um
menor rendimento granulométrico entre 44 a 88 um apds a sinterizagdo. Resultados de
caracterizacao fisica do U30g sinterizado sdo apresentados na tabela 2. Ela nos mostra
gue o percentual de finos de sinterizacdo € independente da temperatura de calcinacéo
e do teor inicial de finos gerado na calcinacdo. O percentual obtido de finos de
sinterizacdo, em torno de 29%, é ligeiramente superior ao obtido segundo o método
convencional, de 21% !, porém inferior aos 50% encontrados na literatura ™! . Todas

as condi¢8es fornecem p6s com area de superficie especifica inferior a 0,1 m%g.

Tabela 1. Caracterizacao fisica do U3Og calcinado

Temperatura de calcinagao (°C)
Parametros de processo 500 =00 800
Area sup. esp.
(m%g) B.E.T. 3,2 1,3 0,9
Rendimento
granulométrico(%) 0 72 28 0 58 42 0 40 60
+177pm || (-177+44pm) | -44pm
Densidade aparente (g/cm®) 3,36 3,71 3,95
(porosimetria Hg)

Tabela 2. Caracterizacao fisica do U3Og sinterizado

Temperatura de calcinagao (°C)
Paréametros de processo 500 =00 800
Area sup. esp.
(m%g) B.E.T. <0,1 <0,1 <0,1
Rendimento
granulométrico(%) 0 71 29 0 70 30 0 69 31
+88um || (-88+44pm) -44pm
Densidade aparente (g/cm®) 8,22 8,29 8,30
(porosimetria Hg)

Com base na analise desses resultados, adotou-se calcinar o pé a 600°C e
sinteriza-lo a 1400°C. As figuras 4 e 5 apresentam as microscopias eletrénicas de
varredura respectivamente de p6s de U3Og calcinado a 600°C e sinterizado a 1400°C.
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Figura 4. M.E.V. U30g Calc. 600°C-3h Figura 5. M.E.V. U30g Sint. 1400°C-6h

Caracterizacdo das placas combustiveis As placas 01, 02 e 03/99 produzidas

segundo o método proposto foram caracterizadas normalmente conforme procedimento
usual adotado na fabricacdo de elementos combustiveis. A analise feita a seguir,
enfatiza apenas as distribuicbes volumétricas de tamanho das particulas de U3Og
dispersas na matriz de aluminio e da porosidade da mesma apds a laminagédo. Os
valores de intercepto linear médio (A), representativo da medida no espago do tamanho
médio de particulas (em termos de diametro equivalente) e de poros (em termos de
largura equivalente), obtido mediante processamento das imagens no analisador
microestrutural Quantikov!, encontram-se nas tabelas 3 e 4 respectivamente. Estes
valores representam a meédia das curvas de distribuicdo volumétrica de tamanho de

particulas e poros dispostas nas figuras de 5 a 12. De acordo com a tabela 3, as placas
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432 (método convencional), 01, 02 e 03/99 ( método proposto, com 20, 29 e 0 % de
finos) possuem particulas de UsOg com Apa (didmetros equivalentes ) estatisticamente
iguais, em torno de 9 um, inferiores aos 44um especificados para o po de U3;Og antes
da laminacdo, sugerindo ocorrer uma fragmentacdo semelhante, que independe da
morfologia inicial das particulas . Observa-se também que o tamanho médio das
particulas de U3Og nas placas independe do seu teor inicial de finos (<44um). De
acordo com a tabela 4, as placas acima mencionadas possuem porosidades similares,
com Apo (larguras equivalentes) em torno de 90um. As curvas de distribuicbes
volumétricas de tamanhos de particulas e de poros das referidas placas, dispostas nas
figuras de 6 a 13, sugerem que, na auséncia de um tratamento estatistico mais
aprofundado, ndo h& diferenca significativa quer entre os métodos convencional e
proposto, bem como entre as diversas composi¢coes em termos de finos inicialmente

presentes. Para tanto, basta a simples superposi¢cédo das respectivas curvas.

Tabela 3. Valores de interceptos lineares médios para particulas (Apa) € respectivos

desvios (opa) de placas combustiveis

PLACA 432 01/99 02/99 03/99
™ 10,085 9,716 9,075 9,040
Gpa 1,903 1,454 1,029 0,827

(Apa) MAX 11,988 11,170 10,104 9,867

(Apa) miN 8,182 8,262 8,046 8,213

Tabela 4. Valores de interceptos lineares médios (Apo) € respectivos desvios (cpo) para

porosidade de placas combustiveis

PLACA 432 01/99 02/99 03/99
Ao 99,487 82,171 87,163 102,061
o 44,928 24,083 22,325 18,476

(Apo) MAX 144,415 106,254 109,488 120,537

(Apo) Mi 54,559 58,088 64,838 83,585
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Figura 6. Distribuicdo espacial de tamanho de particulas
Placa 432. 24 regides
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Figura 8. Distribuicdo espacial de tamanho de particulas
Placa 01/99 24 regides
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Figura 7. Distribuicdo espacial de tamanho de poros
Placa 432. 24 regides
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Figura 9. Distribuicdo espacial de tamanho de poros
Placa 01/99 24 regides
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Figura 10. Distribuicédo espacial de tamanho de particulas Figura 11. Distribuicdo espacial de tamanho de poros
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CONCLUSOES

O pd6 de U303 obtido a partir do Tricarbonato de Amonio e Uranilo segundo o
método proposto, atendeu as especificagcbes exigidas para emprego em reatores
M.T.R.

A condicdo de processamento preferivel dentre as testadas é a de calcinacéo a
600° C e sinterizacdo a 1400°C, pois € a que envolve menor gasto energético, propicia
maior vida util ao forno de calcinagéo, além de conferir ao pé sinterizado um maior
rendimento granulométrico na faixa de interesse (entre 44 e 88 pum) e uma maior
reatividade do po a ser sinterizado.

O método proposto apresenta um significativo menor nimero de etapas de
processamento face ao convencional, ja que dispensa a granulacédo do U3Og calcinado,
além de viabilizar a padronizacdo da matéria prima para obtencdo do UO, utilizado em
combustiveis P.W.R. e do U30g em combustiveis M.T.R.

A fragmentacao das particulas fisseis na placa laminada independe do método
de obtencéo do U3Og e de seu teor inicial de finos, razdo pela qual o método proposto,
gue gera um teor de finos de 29%, n&do pode ser considerado inferior ao convencional,
que gera 20%. Além disso, especificacdes internacionais!® permitem o emprego de até
50% de finos.

Diante dos resultados obtidos, o método proposto mostrou-se viavel a

aplicacdo imediata na producédo de elementos combustiveis tipo M.T.R.
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ABSTRACT

This work describes a method of obtaining U3Og powder for MTR type fuel elements by
AUC calcination and sintering at specific conditions. The obtained U3;Og 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. Ceramographic tests were carried out in those fuel plates and the
corresponding digital images analyzed in terms of U3Og particle and pore size volume
distribution, by using the Quantikov System for microstructural analysis. The main
conclusions show the immediate applicability of the method, due to the reduced number
of processing steps, and the standardization of the starting material -AUC- that can be
used to produce both UO, and U3zOg powder for PWR and MTR type fuel, respectively.

Key words: U30s, fuel, AUC, Quantikov @



