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RESUNO

Os autores estudam,-no presente trabalho, o efeito da'distribuigﬁo

granulometrica dos finos na densidade de pastilhas sinterizadas de UO;.

A variagao na distribuigao granulometrica foi donseguida atraves

de moagem, ~mpregando-se para isso moinho de bolas e moinho vibratorio.

Foram preparadas cinco amostras diferentes de pos, com as quais
se confeccionaram pastilhas, que foram sinterizadas a 14009C sob nitrogenio,

por 15 horas.

Os resultados obtidos foram tabelados e e discutida ainda a influ

encia do tamanho da partIcula sobre a densidade final.

* k k k k k k %k *

Trabalho a ser apresentado ao XXXII Congresso Anual da Associagao Brasileira

de Metais, a ser realizado em julho de 1977 em Sao Paulo.

(1) Membro da ABM; Engenheiro Metalurgista; Centro de Metalurgia Nuclear, Ins

tituto de Energia Atomica.



PRELIMINARY REPORT ABOUT THE INFLUENCE OF FINES

UPON 992 PELLETS DENSETY

ABSTRACT

In this paper, the authers stuuy the effect of the fines particle

-

size distribution upon the densities of sintered UOp pellets.

The particle size distribution changes was achieved through spe~

cial ball mill and vibratory mill operations.

Five different samples of powders were prepared with which the
pellets were made and sintered for 15 hours at 14009C in nitrogen. The results
are presented and the influence of the particle size upon the final density

is discussed.



1- INTRODUGAO

Varios sac os fatores que influem na densidade de pastilhas sinteri
zadas de UOp, do tipo empregadas em elementos combustiveis de reatores de po

tencia refrigerados a agua pressurizada (PWR).

Sabe—se(l) que os principais fatores que influem no resultaaco da sip

terizagao sao aqueles relativos a : material, particula e processo.

Analisando-se tais fatores pode-se avaliar a influencia e importan-

cia de cada um. Assim tem-se:

- Relativos ao material: sao as suas propriedades fisicas e quimicas, tais co

mo coeficientes de difusao, coeficiente de viscosicdade, energia livre superfi -

cial, desvio da composigao estequiometrica e reatividade quimica;

- Relatiyos a particula: sao os fatores tamanho e distribuigao granulometrica,

forma e estado da superficie e tamanho medio de particula;

. - —~ - -
- Relativos ao processo: sSao Os processos de preparagao do po, compactagao e

sinterizagao. ™

A presente contribuicdo tecnica tem come objetivo estudar, atraves
de ensaios de sinterizagao, a influ€ncia da fragao granulométrica abaixo de
325 malhas por polegada linear, aqui denominada "finos", na densidade de pas~
tilhas de UO,, ou seja, a influencia de alguns fatores relativos a particula,
decorrentes dec processo de preparaggo do po, sobre o resultado da sinteriza-

cao.

A materia-prima utilizada na fabricacao do po de U0, foi o Diurana
" to de Amonio (DUA), nuclearmente puro, preparado pelo Centro de Eng~nharia

Quimica do Instituto de Energia Atomica.

Este sal apos passar pelos ensaios de recepgao no Centro de Meta —
lurgia Nuclear, & calcinado em forno de mufla a 7509C, por cerca de 10 horas,
obtendo-se como produto o U30g. Este por sua vez e reduzido a U0z em forno

de mufla sob atmosfera de hidrogenio, por 30 minutos.
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para a realizagao das experiencias, o po de U0 foi primeiramente
geco em estufa, a 809C por 4 horas, para a eliminagﬁo da umidade- em seguida
foi determinada a distribuigao granulométrica pelo metodo de peneiramento,vi
brando-se em aparelho ocpropriado as peneiras de 109, 150, 200, 270 e 325 ma-

lhas por polegada linear, por 15 minutos.

Foram separados cinco lotes do po, e suas fragses menores que 44
microns (que passaram na peneira de 325 malhas por polegada linear), sofre
ram, cada uma, tratamentos diferentes para alterar—se a sua distribuigao gr-

anulometrica.

Para isso, foram usados um moinho de bolas de agata e um moinho
vibratorio de carboneto de tungstenlo, empregando—se tempos diferentes para

cada uma das quatro fragoes, enquanto que a quinta nao sofreu tratamento al-

gum.

A seguir, cada uma das cinco fragoes menores que 325 malhas por
polegada linear teve a sua distribuigao granulométrica determinada por sedi-
mentagao, utilizando-se para isso uma balanga marca "sartorius", que regis -
tra a massa das particulas que se sedimentam em um determinado meio fluido
sobre o prato da balanga em fungao do tempo requerido para a sedimentagio.
Para um determinado tempo de sedimentagao, a massa de po depositada corres ~
pondera a particulas de diZmetro maior ou igual ao diametro calculado a par—
tir da le’ de Stokes, levando-se em conta a viscosidade do 1iquido de sedi -
mentagao, a densidade da amostra, a demnsidade do 1iquido, a altura da coluna
de 1iquido, a aceleragao da gravidade e o tempo de sedimentagao. O 1iquido
de sedimentacao usado foi a agua, sendo a escolha baseada na densidade do ma

terial utilizado e na faixa de diametros que se quis estudar.

Com a distribuigao granulometrica ¢ possivel se calcular o diame-
tro medio das particulas. Para isso, foi definido para o presente estudo o
diametro medio como sendo aquele que mantem 2 mesma relagso de superficiel
volume do que a somatoria das particulas do po. Esse dizmetro e calculado

por:
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TARL onde:
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ARi e a porcentagem em massa de particulas contidas em cada intervalo, e

dpi € o didmetro médio de cada intervalo, definido como média aritmética dos

diametros limites do fnpervalot®

Com a finalidade de se verificar a concordancia entre este método
de determinagao de diametro médio e aquele normalmente usado na linha de Con
trole de Qualidade de pos do CMN, foi feita, também esta determinagao pelo me
todo Fis_her, que se baseia na perda de carga de um fluxo de ar que atraves—

ga uma massa de po.

Para a observacgao direta da forma, tamanho e aspectos superficiais

das particulas, utilizou-se microscopia eletronica de varredura.

Apos esses ensaios, as fragaes menores que 325 malhas por polegada
linear foram novamente misturadas com o restante do po de cada um dos cinco
lotes, que foram devidamente homogeneizados(3), e determinadas as densidades

aparentes solta, batida e limite de cada lote.

Focam entao compactadas cinco series de pastilhas em prensa manual,
com matriz flutuante de diZmetro 11,8mm, as pastilhas mantendo a relagao altu
ra/diametro igual a 1,5, evitando—se assim gradientes de densidade ao lomngo

das pastilhas.

Foi usada uma unica pressao de compactagao, assim como as condigoes
de sinterizagao foram as mesmas para todas as pastilhas, de modo que a unica

variavel do processo foi a distribuigao granulomeétrica dos finos.

Apos o controle dimensional a verde, as pastilhas foram sinteriza
das em formo elatrico com resistencia Globar, de mufla de alumina a 1.4009C,
gob atmosfera de nitrogenio, por 15 horas. O aquecimentofoi feito a velocida-
de de 1209C/h até 12009C, e a 659C/h de 120C9C a 140C7C.
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As pastilhas assim obtidas tiveram a sua densidade determinada pe

lo metodo hidrostatico.

3- RESULTAGOS E DISCUSSA0

A analise granulométrica por peneiramento do po empregrado apre-

sentou o seguinte resultado:

TABELA I

Distribuicao GCranulometrica do Po
g 8 Se

Fragao Granulometrica Porcentagem Retida
(malhas/polegada linear) )
+100 0,2
—1'100 + 150 18,0
- 1Bg | % 200 26,2
=200 + 270 27,9
- 270 + 325 13,6
- 1325 _ 14,1
TOTAL 100,0

Portanto, a massa de po manipulada corresponde a apenas 14,1%

da massa total do po.

A Fig. 1, mostra as curvas de distribuigao granulométrica das
cinco amostras. Deve-se motar que o maior diametro marcado (11,lum) corres
sonde ao limite de sensibilidade da medida para o liquido de sedimentagao

usado, no caso a agua.
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Nota-se também que as amostras 2 e 3, que foram moidas, apresentam
curvas localizadas acima da curva da amostra 5, que nao sofreu tratamento al-
gum, quando era de se esperar que estivessem abaixo ainda da curva da amostta
-1, pois foram moidas por mais tempo. Isto e devido a um processo de aglomera-
¢ao, que tende a ocorrer a medida que as ﬁartfculas gse tornam mais finas, de-
vido a predominancia das forgas externas resultantes do processo de moagem 80

bre as forgas que tendem a ~ompe-1las (4) .

0s resultados das determinagoes das densidades aparentes solta, ba
tida e limite dos pos, assim como da densidade a verde das pastilhas, estao

reunidos na tabela II.

TABELA II

Densidades Aparentes do PO e da Pastilha a Verde

-

‘Densidade (g/em3)
Amostra

solta batida 1imite verde
1 S 2,2 2,4 5,09
2 1.5 2.2 e 5,13
3 1,6 20 2,4 5,15
4 A 1,9 2.3 5,04
5 1’3 1,8 2’2 5303

De acordo com Niahioka(S), deveria haver uma maior variagao nas
densidades aparentes solta, batida e limite com o tempo de moagem, 0 que nao
ocorreu. Isto provavelmente e devido orque no presente estudo, apenas a fra-
¢ao que passou na peneira de 325 malhas por polegada linear foi moida, o que
nao altera significativamente o arranjo final das particulas, apos a mistu-

ra e homogeneizagao dessa fragao com o restante do material.



A tabela III resume os resultados de diametro medio (calculado e

Fis_her) e densidade h.drostatica das pastilhas sinterizadas.

TABELA III

Tamanho Medio QE_Partfcula E_Densidade gg_Pastilha §interizada

‘ (*)
Tamanho Medio de Particula (um) Densidade Ps x 100
Amostra Pt
i (g/em3)
calculado Fisg_her
) 1,72 0,64 10,76 T
2 4,71 0,75 ~ 10,60 96,7
3 4,35 3 0,70 10,50 95,8
4 2,53 0,65 10,69 97,5
5 4,06 0,68 10,65 97,1
(*) Densidade teorica (pt) do U0y -........ . 10,96g/cm3

Comparando—se 08 resultados da tabela III com as curvas da Fig. 1,
ve-se que a densidede final decresce 3 medida que a curva se coloca mais aci-
ma, isto e, a medida que diminui a quantidade de particulas menores que um de
terminado diametro. Isto era de se esperar ja que com a moagem, aumentou— se
a superficie especifica do po, bem como o numero de contatos entre particulas

devido a diminuigao do seu tamanho medio(6) .

Entretanto, comparando—se os valores dos dismetros medios para as
amostras 2 e 3, era de se esperar uma maior densidade final das pastilhas ob-
tidas com a amostra 3, fato que nao ocorreu; neste caso, portanto, O fator
preponderante no resultado final, foi a distribuigao granulomitrica de parqi

culas.



Nota-se que, tanto o diametro medio calculado como o medido pelo
método Fig_her apresentaram a mesma sequéncia de valores relativos para as
cinco amostras, inclusive nas amostras 2 e 3, 0 que indica ser o metodo Fis

cher um bom indicador qualitativo de diametro medio de particulas.

As micrografias eletronicas de varreduva, feitas empregando-se
tecnica de dispersao do po em {aminas, mostram (Figs. 2, 3 e 4) a ocorrencia
de aglomeragao na amostra 2, e as diferengas de tamanho e forma das particu-
las entre a amostra 5, nao moida, e a amostra 1, que foi moida por 4 horas

_ em moinho de bolas.

4- CONCLUSOES

— P -

1- Durante o processo de moagem, aumentando-se o tempo de operagao,
ocorre um fenomeno de aglomeragdo das particulas; sendo este efeito mais pro-

nunciado nos moinhos dé bola do que em moinho vibratorio.

2- A alteragao da distribuigao granulometrica da fragao menor que
325 malhas por polegada linear, por moagem, nao alterou significativamente as

densidades aparentes do po mem a densidade a verde das pastilhas compactadas.

3- A densidade final das pastilhas gsinterizadas e afetada pela mu-

danga na distribuigao granulometrica dos finos.

4- As curvas de distribuigao granulometrica de finos sao melhores
indicadores relativos de densidade final de pastilhas do que medidas de diame

tro medio desses finos.

5- Podesse alterar o comportamento de uma massa de po, manipulando

gse apenas uma fragao desta massa (neste trabalho 14,17).
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Fig. 1

Exg. 2

Fig. 3

Fig. 4

DE FIGURAS

Curvas de distribuigao granulometrica da fracao menor que 325 malhas

por polegada linear, das 5 amostras.

.

Micrografia elatronica de varredura de po de UO2 da amostra numero 5

Aumento 650 X.

Micrografia eletronica de varredura, mostrando a fragmentagao dos gra

nulos de UOy, apos moagem, da amostra l. Aumento 650 X.

Micrografia eletronica de varredura, mostrando a aglomeragao ocorrida

com tempo maior de moagem, da amostra 2. Aumento 650 X.
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