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FREITAS, C.T., NOGUEIRA; R.A., BORGO, H;, TOMASI, R. (Centro de Metalurgia
Nuclear-Instituto de Energia Atomica, Sao Paulo, Brasil)DeterminagEo de he-

terogeneidades e solubilidade solida em combustiveis nucleares UOzThOQ para
reatores HTGR e PWR.

Combustiveis nucleares constituidos por oxidos de uranio e torio tem
grande importancia para aplicagao em reatores de alta temperatura resfria-
dos por gs (HTGR) e, mais recentemente naqueles do tipo Angra (PWR), arre-
fecidos por agua pressurizada. (Refs.1,2). Os metodos de fabricagzo de
tais combustiveis podem conduzir a solugoes solidas urania—toria ou a mis-
turas heterogeneas desses materiais. Enquanto a solubilidade solida pode
ser_constatada por metodos classicos de difratometria de raios X, a verifi
cacao do grau de heterogeneldade de misturas de oxidos apresenta problemas
para cuja solugao a mlcroscopla e microsonda eletronlcas est1o0 em condicoes
de dar contrlbulgoes aprec1avels. Dois processos sao frequentemente utili-
zados para produzir combustiveis de UO,-ThO,. O primeiro consiste em com
pactar_pos de uranio e torio, seguindo~se oii aplicando-se ao mesmo tempo
(compactagao a quente ) um tratamento termico a altas temperaturas ( sinte-
rizacao ). Dependendo princialmente do tipo de pos e das condigoes de sin-
terizagao, obtem-se combustiveis com diferentes graus de heterogeneidade,
podendo-se mesmo alcangar solubilidade solida total. O segundo processo de-
nomina-se sol-gel (Ref.l) e normalmente produz solucoes solidas, mas nao e
sempre viavel, economicamente. A micrografia I (eletromica de varreduras ,
eletrons secundarios) corresponde a uma amostra heterogenea de UQ 207
Th02, produ21da por compactagao € 51nterlza§ao— As heterogeneldades presen-
tes nao sao perfeitamente dlscernlvels. A Fig.2 apresenta as heterogenelda-
des como vistas mediante microscopio Steroscan, expectrometro de semi- fo-
calizagao, utilizando raios X emitidos, com a juste para a linha Met do
Th. As zonas claras correspondem a regioes ricas em Th. A linha vertical
indica posicao de varredura para nalise espectrometrica semi-quantitativa ,
por meio do espectrograma correspondente, A fig. 3 mostra 1magem obtida nas
mesmas condicoes da figura anterior, mas neste caso a amostra é uma mlcro—
esfera obtida pelo processo sol- gel senddb constituida por uma solucao so-
lida UO,-ThO,. Usando como referencia os espectrogramas e as micrografias
eletronicas (%btldas por eletrons secundarios e emlssao de raios X) corres-
pondentes as solucoes solidas de amostras sol-gel, e possivel determinar
seml—quantltatlvamente o grau de heterogeneidade de misturas UO =ThO se-
ja por confronto de 1magens como as mostradas nas fig.2 e 3, seJa pe%a apli
cagao das formulas usuais (Ref.3) de espectrometrla sem1—quant1tat1va. A
f1g 4 e de reglao 1dent1ca a da fig.1l so que foi obtida usando emissao de
raios X; podemos notar regioes claras, ricas em torio. E' possivel estabele
cer correspondencia com as zonas claras e escuras da fig-1.
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Fig.l —'UOZ—ZOZThOZ cémpacta-
do e sinterizado a 16009C. Mi
crografia eletronica da varre
dura por emissao de eletroms

secundarios. As zonas  menos

porosas sao ricas em U0, . Au-

mento 1150 x.

Eig.2 — Mesma amostra da Fig.l
obtida por M.E.V. e espectrame
tro de semi-focalizacao, ajus—
tado para linha ML do Th. Zo-
nas claras sao ricas em torio.
A linha vertical indica posi-

gao de varredura para analise

semi—quantitativa.
240 x.

Aumento

Fig.3 — Micro esfera cohsti-
tuida por solugao solida UO,-

207ThO, . Obtida nas mesmas
condigbes correspondentes a
figura 2. Aumento 200 x.

Fig.4 - Micrografia da mesma
regiao da fig.l, obtida por
emissao de raios X. As  re-
gioes claras correspondem a
zonas ricas em torio. Aumen-—
to 1150 x.
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Determination of heterogeneities and solid solubility in

ud,-Tho

2 2Anuclear fuels for HTGR and PWR reactors.

ARBSTRACT

The utilization of a SEM,with attached semi-focusing
spectrometer,is demonstrated for the study of heterogeneities
and solid solubility in UDZ-ThD2 nuclear fuels. Using X-ray
sample emission, with the spectrometer adjusted for the MCYI
Th line, it is possible to distinguish clearly U02 rich
heterogeneities, of the order of 4/Lm, from those with ThD2
predominance, as small as D,%ﬂm. AR reliable identification of
zrones corresponding to solid solutions is possible comparing
them with those in SEM micrographs of UDZ-ThO2 sampleslmade
by the sol-gel process.

RESUMO

Demonstra-se a aplicagao de microscépio eletronico de var-
redura com espectrametro de semi-focalizagao acoplado, no
estudo de heterogeneidades e solubilidade splida em combusti-
veis nucleares contendo UU2 e ThUZ. Utilizando raics-X emiti-
dos pela amostra, com o espectrometro ajustado para a linha '
Ma& do Th, & poséfvel claramente distinguir heterogeneidades
‘ricas em UD,, da qrd?m de 4 um, e Ga ordem de D,E'ﬂm para -
aquelas com predominancia de Tth. A identificegao de zonas
correspondentes a solucgoes solidas @ poss{vel mediante compa-
ragao com micrografias eletronicas de amostras de UDZ-ThOZ,‘

obtidas pelo processo sol gel.



