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RESUMO

O IPEN desenvolveu e disponibilizou para produgdo rotineira a tecnologia de
fabricacdo de elementos combustiveis tipo dispersdo, para uso em reatores
nucleares de pesquisas. Contudo, o combustivel fabricado no IPEN esta limitado a
concentracdo de urédnio de 3,0 gU/cm3, para dispersées a base de U3Six-Al. O
aumento da concentracdo de urénio nas placas combustiveis é interessante pela
possibilidade de se aumentar a reatividade do nucleo do reator e a vida util do
combustivel. E possivel aumentar-se a concentracdo de uranio no combustivel até o
limite tecnoldgico de 4,8 gU/cm3 para a dispersdo U;Si>-Al, a qual esta bem
qualificada ao redor do mundo. Esse novo combustivel devera ser utilizado no novo
Reator Multiproposito Brasileiro—-RMB. Este trabalho tem por objetivo desenvolver o
processo de fabricagdo do combustivel com alta concentracdo de urénio,
redefinindo-se os procedimentos de fabricagédo atualmente adotados no IPEN. Estéo
descritos os ajustes de processo que deverdo ser realizados.
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INTRODUGAO

A demanda brasileira por radiofarmacos tem crescido continuamente atraves
dos anos, num regime de aproximadamente 10% ao ano. O IPEN tem trabalhado
continuamente para aumentar a produgao de radioisétopos primarios e atender a
essa demanda crescente por radiofarmacos. Isso inclui 0 aumento da poténcia do
reator IEA-R1, de 2 para 5 MW, e do seu regime de utilizagdo, de 64 para 120 horas
semanais. Além disso, tendo em vista a avancada idade do reator, o qual atingiu
mais de 50 anos de operagdo, um novo reator produtor de radioisétopos aparece
como empreendimento prioritario e inadiavel nas discussdes de planejamento na

area nuclear, o Reator Multipropésito Brasileiro — RMB.
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Desde 1988 o IPEN tem fabricado o combustivel para o seu reator de
pesquisas tipo piscina aberta IEA-R1. O atual combustivel produzido hoje no IPEN
permite a incorporacdo de 3 gU/cm3, usando a tecnologia do siliceto de uranio
(UsSiy). Essa concentragéo é suficiente para a operagao do reator de pesquisas IEA-
R1 operando até o nivel de poténcia de 5 MW. Contudo, tal nivel de concentragao
de uranio nao € suficiente para o suprimento eficiente de reatores produtores de
radioisétopos com maiores poténcias, e, portanto, maiores fluxos de néutrons, como
o Reator Multipropdsito Brasileiro — RMB. Outra dificuldade inerente a baixa
concentragdo de uranio no combustivel é a geragdo de grandes quantidades de
combustiveis exauridos pela irradiacao, ditos queimados. Isso ocorre devido a baixa
vida util do combustivel de baixa concentragdo de uranio, exigindo sua substituicdo
frequente.

Com base na experiéncia previamente adquirida pelo IPEN no
desenvolvimento e fabricagdo do combustivel tipo dispersdo, este trabalho visa
promover um ajuste nos atuais procedimentos de fabricagdo, permitindo a
incorporagdo de maiores concentragdes de uranio. Propde-se aumentar a
concentracdo de uranio para 4,8 gU/cm® utilizando-se o UsSi,, e para 3,2 gU/cm®
utilizando-se o U3Og-Al. Essas concentragdes sdo as maximas possiveis de serem

obtidas com o uso do U3Si, e do U3Og adotando-se a tecnologia de dispersoes.

MATERIAIS E METODOS

Os elementos combustiveis utilizados pelo reator IEA-R1 sdo do tipo MTR
(Materials Testing Reactor) e sdo formados pela montagem de um conjunto de
placas combustiveis espagadas entre si, permitindo a passagem de um fluxo de
agua que serve como refrigerante e moderador. As placas combustiveis consistem
de um nucleo, contendo o material fissil, que é totalmente revestido com aluminio.
Elas sao fabricadas adotando-se a tradicional técnica de montagem nucleo, moldura
e revestimentos e posterior laminacao, técnica conhecida internacionalmente com o

» (12) Técnicas de metalurgia do pé sdo utilizadas

nome de “picture frame technique
na fabricacdo dos nucleos das placas combustiveis, denominados briquetes, que
sdo compostos de cermets, ou seja, compdsitos ceramico-metalicos, utilizando pdé
de UsSi, ou U3Og enriquecido a 20% no isétopo 2*°U (material combustivel nuclear),
em conjunto com pé de aluminio (material estrutural da matriz do nucleo). As placas

combustiveis sdo as peg¢as mais importantes do elemento combustivel tipo MTR, o
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qual ndo passa de um conjunto de 18 placas combustiveis paralelas entre si,
montadas rigidamente para formar o conjunto denominado elemento combustivel,

como ilustra a Fig. 1A.

(A) (B)

Figura 1 - Detalhes das placas combustiveis montadas no elemento combustivel.

De modo geral, o processo de fabricagado de elementos combustiveis tipo MTR,
sejam do tipo siliceto de uranio (UsSiy) ou 6xido de uranio (UsOg), apresenta duas
etapas principais, a compactagdo dos briquetes, que serdo os nucleos, e a
laminagao das placas combustiveis. Os briquetes sdo montados numa moldura com
duas placas de revestimento formando um “sanduiche”, o qual é posteriormente
laminado para a obteng¢do da placa combustivel. A Fig. 1B ilustra o conjunto pronto
para a laminacdo e a placa combustivel final obtida. Maiores detalhes sobre os
procedimentos basicos de fabricacdo de elementos combustiveis adotados no IPEN,
assim como um histérico de desenvolvimento da tecnologia de fabricagdo desse tipo
de combustivel podem ser obtidos na literatura 4.

Neste trabalho, as composicbes foram definidas com base na maxima
densidade de wurdnio possivel de ser incorporada na dispersdo, definida
internacionalmente como 45 % em volume da fase fissil, de 4,8 gU/cm® no caso do
UsSi e de 3,2 gU/cm?® no caso de U3Os.

A metodologia aplicada foi, numa primeira etapa, produzir placas combustiveis
com a maxima concentracdo de uranio possivel adotando-se exatamente os
mesmos procedimentos adotados atualmente pelo IPEN na fabricacéo rotineira de
elementos combustiveis para o seu reator de pesquisas IEA-R1. Uma vez

conhecidas e estudadas as dificuldades de fabricacdo desse novo tipo de
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combustivel, numa segunda etapa do trabalho serdo efetuados os ajustes
tecnolégicos necessarios nos procedimentos de fabricagdo para que se possa
fabricar o combustivel com alta concentracido de uranio no IPEN. Neste trabalho
estao apresentados os resultados obtidos na primeira etapa, onde as dificuldades na
fabricacdo foram detectadas e estudas, sendo identificadas as causas dos

problemas e as acdes corretivas necessarias.

RESULTADOS E DISCUSSAO

Dos parametros importantes para a qualificacdo de uma placa combustivel,
verificou-se que o comprimento e a largura de todos os nucleos das placas
combustiveis produzidas atenderam & especificacdo vigente . Contudo,
dificuldades emergiram com relagdo a qualidade da homogeneidade na distribuicdo
de uranio no nucleo da placa combustivel, qualidade do caldeamento entre o nucleo
e o revestimento e espessuras do revestimento e nucleo. As especificagbes sao:
espessura do revestimento na zona central do nucleo = 0,33 a 0,46 mm e espessura
do revestimento na zona de defeitos terminais = 0,25 a 0,46 mm.

Os resultados das medigdes da espessura do revestimento mostraram para as
placas de U3Si,-Al valores da espessura do revestimento na zona central do nucleo
com valor igual ao minimo especificado, de 0,33 mm, 0 que ocasiona a rejeicao de
todo o lote de placas combustiveis fabricadas. A razdo deste desvio esta relacionada
a microestrutura dos nucleos das placas combustiveis fabricadas. A especificacao
da granulometria do p6 de Us3Si, para o combustivel a base da dispersao U3Si,-Al é
entre 150 e 44 um, com um maximo de 20% em peso de finos menores do que 44
um. A especificagdo da granulometria do pé de UsOg para o combustivel a base da
dispersado Us;Og-Al é entre 87 e 44 um, também com um maximo de 20% em peso de
finos menores do que 44 um. Nota-se que nos nucleos UsSi>-Al existem particulas
grandes de U3Si>-Al que penetram pelo revestimento, diminuindo a espessura, ou
seja, a camada de aluminio que tem a fungcdo de isolar o nucleo da placa
combustivel. A Fig. 2 ilustra esse fenémeno.

Outro problema observado refere-se a segregacéo do composto de uranio na
face inferior do briquete compactado, principalmente no caso da dispersdo U3;Og-Al.
Observou-se que durante o carregamento do p6 na cavidade da matriz, o material

fissil, mais denso, tende a segregar no fundo da cavidade, causando um aumento
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localizado na concentragdo de uranio, ultrapassando o valor maximo de 45 % em
volume. Nesse caso, o aluminio deixa de atuar como matriz continua na dispersao,
prejudicando gravemente o caldeamento entre o nucleo e o revestimento. A Fig. 3

ilustra esse tipo de defeito.

(B)

Figura 2 — Microestrutura do nucleo das placas combustiveis de alta concentragao.
(A) — UsSip-Al (esquerda), U3Og-Al (direita). (B) — particulas de U3Si, penetrando o

revestimento, diminuindo sua espessura efetiva.

Figura 3 — Micrografia ilustrando falha de caldeamento entre nucleo e
revestimento, causada pelo acumulo de particulas de U3Og numa das faces do
briquete U3Og-Al.
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Finalmente, quando a fragdo volumétrica do composto fissil, seja UsSi, ou
U3Og, € elevada ao seu maximo, surgem dificuldades com relagdo a homogeneidade
da distribuigdo do uranio no nucleo da placa combustivel. Essa homogeneidade é
avaliada por meio de inspecéo visual em radiografias, as quais sdo comparadas com
radiografias padréo, que representam as aparéncias de uma homogeneidade
minima exigida e do nivel de homogeneidade tradicionalmente obtida no historico de
fabricacao.

A Fig. 4 apresenta radiografias de placas combustiveis com alta concentragao
de uranio, evidenciando insuficiente homogeneidade na distribuicdo de uranio.
Observa-se que em ambos os casos, U3Si-Al e U3Og-Al, a homogeneidade é
significativamente inferior ao padrdo obtido no caso das placas de baixa
concentracdo atualmente fabricadas, sendo inclusive inferior a minima

homogeneidade aceitavel.

(C)

Figura 4 — Radiografias ilustrando a homogeneidade da distribuicdo de uranio no
nucleo de placas combustiveis. A- padrdo minimo de aceitabilidade. B- nivel de
homogeneidade tradicionalmente obtido. C- alta concentragédo U3Si,-Al. D- alta

concentracao U3Og-Al.
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Analisando-se os resultados apresentados, observa-se que as dificuldades com
relacdo a qualidade do caldeamento, homogeneidade da distribuigdo de uranio e
espessura minima do revestimento da placa combustivel, sdo decorrentes da maior
fracdo volumétrica dos compostos de urdnio presente no nucleo da placa
combustivel, seja de dispersao de Us3Si,-Al ou de U3Os-Al. O problema de
segregacao durante a alimentagdo da cavidade da matriz causa diminuigdo na
qualidade do caldeamento e na homogeneidade da distribuicdo de uranio. Também,
a presencga de maior quantidade de particulas na superficie do briquete, causa a
interpenetracdo de particulas de UsSi; de grande didmetro no revestimento,
diminuindo sua espessura efetiva. Por outro lado, ao contrario do que se poderia
esperar, os defeitos terminais (dog-boning) mantiveram-se dentro dos limites
aceitaveis.

Ultrapassar tais dificuldades é o proximo passo deste trabalho, o que
possivelmente podera ser realizado por meio do ajuste do procedimento de
alimentagao da cavidade da matriz de compactagao e ajuste da granulometria do pé
de UsSis.

CONCLUSOES

Conclui-se deste trabalho que os procedimentos atualmente adotados pelo
IPEN para a fabricacdo de placas combustiveis com baixa concentracdo de uranio
nao podem ser diretamente aplicados para a fabricagao de placas combustiveis com
alta concentracdo de uranio. Para a produgdo de placas combustiveis de alta
concentragdo de uranio sera necessaria a realizagdo de ajustes no procedimento de
alimentacdo da cavidade da matriz de compactacdo e no tamanho maximo das

particulas de U3Si,.
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FABRICATION PROCEDURES FOR MANUFACTURING HIGH URANIUM
CONCENTRATION DISPERSION FUEL ELEMENTS

ABSTRACT

IPEN developed and made available for routine production the technology for
manufacturing dispersion type fuel elements for use in research reactors. However,
the fuel produced at IPEN is limited to the uranium concentration of 3.0 gU/cm® by
using the Uj;Si,-Al dispersion. Increasing the uranium concentration of the fuel is
interesting by the possibility of increasing the reactor core reactivity and lifetime of
the fuel. It is possible to increase the concentration of uranium in the fuel up to the
technological limit of 4.8 gU/cm3 for the UsSi,-Al dispersion, which is well placed
around the world. This new fuel will be applicable in the new Brazilian-Multipurpose
Reactor RMB. This study aimed to develop the manufacturing process of high
uranium concentration fuel, redefining the procedures currently used in the
manufacture of IPEN. This paper describes the main procedures adjustments that
will be necessary.

Key-words: nuclear fuel, dispersions, fuel plates, U3Si-Al
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