
ISSN 0101 90*4

CNENISP

ipen Instituto de P*9qui9*9
Energéticas 9 Nuchtmre9

GOVERNO DO BRASIL

SINTERIZAÇAO De PASTILHAS DE DIÕXIDO DE URÂNIO (UO2) EM

ATMOSFERA OXID ANTE (CO2)

OlMCia Regina Twuílto SANTOS • Humberto 0. RIELLA

ÍPEN-Püb-3S9 . JUMH0/1M3

SAO



JUNHO/1903

SINTERIZAÇÀO DE PASTILHAS DE DIÓXIDO D€ URÂNIO (UOj) EM

ATMOSFERA OX ID ANTE (COj)

Gl»oaa R«?na Tanzillo SANTOS t Homtwrto G. RIELLA

OEPARTAMENTO DO CtCLO DO COMBUSTÍVEL

INSTITUTO DE PISOUISAS ENERGÉTICAS E NUCLEARES

8AO PAULO - BRASIL



S4nt PUBLICAÇÃO IPEN

IN4S C«t»gori«í and Dwcriptor»

B23 10

URANIUM DIOXID£

FUEL PELLETS

SINTERING

CARBON DIOXIDE

ATMOSPHERES

Doc-4691

A(KOv»do p»f» pobdcapfci tm 27/01/93

Not» A r»d»(*o, ortOflrnil», conc»it(M » rsviiío <lnM tio Ô* r»iponMtMli<<9d« tfolfl fotor(«).



SINTERIZACXO DE PASTILHAS t * Dl OXIDO DC URÂNIO CUO 5 CM

ATMOSFERA OXIDANTE CCO D

G l a u c i » R*gina T a n z i l l o SANTOS***,. Huabtr to G. RI ELLA*<*)

COWSSXO NACIONAL DE ENERGIA NUCLEAR/SP

INSTITUTO DE PESQUISAS ENERGÉTICAS E NUCLEARES

Caixa P o s t a l 11O4O - P i n h e i r o *

O5433-O7O - S»o P a u l o - B r a s i l

RESUMO

O trabalho consistiu em estudar o processo

de si nt«r 1 zaçfco de pastilhas de dióxido de urânio CUO ) em

atmosfera oxidante CCO D. Variou-se a temperatura • o t«mpo

de slntenzaçSo objetivando se avaliar a influencia destes

parâmetros na densidade sinterizada e microestrutura do

material Este processo, conhecido como NIKUST, permite qu*

se trabalhe em temperaturas inferiores As utilizadas no

processo convencional, diminuindo assim, o ciclo àm

si nter ização em ate 5OM, JA que e possi vel reduzir p*l*

metade o tempo de si nter i .zaçSo. Deve-s» salientar qu« o

produto final possui as mesmas características do produto do

pi OCPSSO convencioridl .
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ABSTRACT

In this study th* process of sintering of UO -

pellets in oxidaUve atmosphere has been evaluated.

Temperature and time- of study have been varied in order to

determiner th« ii>f luifnct» of thf-stf par < rwl«r s on final density

and microstructure of the material. The NIKUSI process,

allows to work in a t empei átf « range below to those that

have been employed in tht? conventloral process» lowering in

up to SO •'. tiie sintering cycle because i t i s possible to

decrease the time of sintw mu It i s also necessary to

report that the final product has had the same

characteristics as those from comercial process.
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l.IMTRODUÇXD

O dioxido de urânio CUO ) foi c*l*clon*do part

utilizado coao Material combustível por apr«»Titar vantagens

tais como s\./: alto ponto de fusSo; baixa dllataçKo térmica

até 19OO°C. resultando numa boa estabilidade dimensional;

estabilidade química em relação ao refrigerante (água. CO

•outros fluidos!); danos menos consideráveis quando

subiatidos A radiaçío em relaçSo ao combustível metálico;

propicia uma economia considerável no custo do

reprocessamento dos elementos combustíveis além de

apresentar uma estrutura cúbica de face centrada CCFO do

tipo fluorita. Este tipo de estrutura tem a propriedade de

acomodar os Átomos estranhos ao reticulado, por ex. : os

produtos de fissão, sem alteração da estrutura cristalina e.

por conseguinte. sem produzir grandes alterações

dl mensi onal s.

O processo de fabricaçlo do combustível nuclear é

realizado em etapas que devem ser estudadas individualmente

nXo somente sob o ponto de vista de reduçSo de custos mas.

sobretudo sob o aspecto de segurança. No caso dos reatores

tipo PWR /2./ que utilizam como elemento combustível

pastilhas de UO , uma das fases mais importantes do processo

é a sinterlzaçXo.

Vários estudos de slnterizaçBo tem sido realizados

utilizando-se diferentes atmosferas visando avaliar o

comportamento do UO n* sinterizaçSo ---3,4,5/, Para

exemplificar apresentamos na figura 1 a justaposição de duas

curvas de denslficaçSo obtidas por dllatowetria nas

atmosferas de H e CO , Observa-se que o po de UO sinteriza
Z 2 - I I ,

na atmosfera redatora »m uma- temperatura de 17550 C enquanto

que na atmosfera oxida oi» e le atinge a mesma densif icaçMo em

uma temperatura sensivelmente mais baixa C11OO CD.

Com base no exposto, o objetivo dest* trabalho é O

estudo da sinter izaçsío d* pastilhas de UO sob atmosfera

oxidante CCO), comparando-se os resultados de densificaçlb
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• as carftciarlsiicas «lcroestrutur ais obtidas COM AS

características obtidas através da slnterlzaçSo sob

ataosfera redutora.
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FIGURA 1- l>niificav*o do UO sinUrizado sob atmosfera

(•dutoi a oxidantw

Z. PROCEDI*GMTO EXPERIMENTAL

trabalho utilizou-s* o pó dt U0 obtido da

reduçXo dir«ta do TCAU Ctricarbonato d* amonla uranilo) sob

hidroy*nio Efct» pó foi caracterizado f lsico-qulmicament*,

apr*s«ritando-&« o& r«&ultados ria tabela 1.

A segui r o pó de UO foi compactado em pastilhas

cilíndricas uti 1 i zando-»>tf uma prensa hidráulica de açXo

•imples e matriz flutuante lubr ificada com óleo.
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A «Lapa sogulnto c o n s i s t i u da rorl lzacl ío do c i c l o

d» s lnt*rizacSo qu*> «stA r*pr*s«mtado pela f igura 8 * qu*

cons i s to noaqt—cl —nt o sob atmosfera oxidant*? m

velocidade d* 300 resfri t o sob ateosfera d» H

TABELA 1: CARACTERIZAÇÃO PISIOO-QUIMXCA DO Põ DE

Iwawi»»» Mctéllcaa

Cd < 0 , 1 Mn < J>

» 4 MQ 10

P < 1» Pb < 1

Fe 14 Cri < 1

Cr < S Bi < 2

Mi 4 V» < 3

Mo < 2 •» < 1

Sn < 10 Al < 14

St 1»

Cu 21

•4ewtsifAjM^S) m l % a

«widada

partícula
I M )

ralação 0/U

• « % >

»r«» (te auparf.

1,7 1 0,1

9,79 9,01

5

2,1» t 0,01

07.» * 0,01

»,2 * 0,10

o

4> w
O

CO, "' V»'

d f •>n l * r i / »ç»o ( h )

PI6URA 2- Ciclo d* Binterizaçffo onn almosf*r* oxidant*
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Neste estudo for»» utilizadas rtovt condições;

lh
1100°C ( 2h iaoo°C

3h

l h
P.-Z 1300 C

-3h

- l h

- 3 h

Os rer.ultados de denslficacXo «pós a sinterizacCo

estSo apresentados rta figura 3.

0bí»rva-i» qu* *s pastilhas cW UO cintcrizâdas é.

1100 C apr«s«nta* unta Maior d*nsificaçSo, enquanto qu* para

as ÍMparaturas Miortts C12O0 • 1300°0 ocorr» UM atnor

d*nsif icaçKo. Ao analisariMos o •f»ito do t*«po d*

sint*rlzaçXo sobr* a dvnsidade das pastilhas sint*rizadas

verificamos que para a temperatura d» 110O C «st* *f*ito *

d*&pr«rziv«l «r que as estruturas d* poros • grXoB

àpr*s«ntani-s* hoMúgAi)«AS Para as t*np«r aturas d» 1200 •

13OO C a densificaç^o * menor quanto Maior for o t*apo d»

sinterlzaçXo. Isto pod« s*r «xplicado pela estrutura

h*i*rogén«a observada, com sw>slv*l variação de porosidade

do centro para * borda da pastilha sinterizada, inclusive

com o aparecimento o*r míc.oti lncas, como pode ser observado

na figura A.

Observa-se que as densidades cbtidas após a

sinterizaçXo sob CO a 1100°C si tua-s* na faixa das

densidades obtidas após a sinterizaçXo em atmosfera redutora

C04H a QOíí da densidade teórica do UO D.
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FIGURA 4- Micrografia óptica da pastilha slnterizada

1300°C

2.1 Analise Microestrutural

A figura 9 apresenta a Justaposição dos resultados

de distribuição de diâmetros de grãos para a temperatura de

1100 C nos tempos de lh»Sh e 3h, onde observamos que A

medida que o tempo aumenta ocorre um pequeno alargamento na

dletribuiçKo do tamanho de grlos. Ã faixa de distribuiçKo de

dl «metros de grSos para pastilhas de U0 recomendada na

literatura situa-se entre 3

Ma figura 6 apresentamos a JustaposiçSo da

distribuição de diâmetro de grsos para as temperaturas de

1100, 1800 e 1300°C em lh de C0̂  onde observou-se um

alargamento pronunciado da distribuição com o aumento da

temperatura, com tendência ao aparecimento de uma cctrutura

bi modal.
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FIGURA 5 - Dís t r de tamanho d* grZos na
temperatura d* 1100°C nos tempos d* lh,2h • 3h
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A seguir apresentamos na figura 7 a dlstribuiçlo

«te diâmetros d» poros obtidas à 1100°C para lh, 2h • 3h. Na

figura 8 apresentamos a distribuição d* diâmetros d» poros

obtidas para 11OO. 1200°C • 1300°C para lh. A faixa de

dlstribulçSo de diâmetro de poros para past i lhas de UO
recomendada na l i teratura s i tua - se entre 1-1O^m /S/. No caso
de 11OO C ClhCO^/lhH^ verificamos que o tamanho médio de
poro encontra-se na faixa de l-2*jm. Observamos que a
distribuiçXo de poros também aumenta com a temperatura de
• in ter i zaç lo

r-

ri .> 1 h Hi')

II/

1

li
li I

i o
... f.

1 ( 1 . D

FIGHJRA 7- Dis tr ibuiçXo d« tamanho d* poros para

1100oCClh.2h,3hD
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3.CONCLUSÕES

OB resultados obti Jos demosntram a aplicabllidade

do ciclo oxidante de sinterizaçMo na obtençXo d* pastilha»

d* UO com características adequadas para a utilizaçffo nos

reatores PWR.

A utilização da temperatura de 11OO C resultou em

densidades sintetizadas compatíveis com as densidades

«interízadas do processo convencional. Nesta temperAtura, a

distribuição dos diâmetros d* poros é compatível com a

r ecomendada.

O valor médio de diâmetro d« gríos obtidos

encontram-se ligeiramente abaixo da faixa recomendada,

contudo isto pode ser facilmente corrigido pelo aumento do

tempo de sinterizaçío;

Este processo possibilita sensível economia atrves

da utilização de insumos mais baratos e do sensível aumento

da produtividade resultante da grande dimlnuiçXo do ciclo de

sinterizaçío.
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