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"CONTRIBUIÇÃO AO ESTUDO DA FABRICAÇÃO DE PASTILHAS DE U O 2 " m

Nestor Fogaça Filho12'. Erberto Francisco Gentile13*.

Maiceto Bteda Mourão14'. Tharcnio D de Souza Santos*6* e

Heliton Mona Haydt'6'

RESUMO

Oi autores p-ocuam estabe-ece uma ác-e de compa ações paametncas. eferentes. a pos de UOj provenientes
de duas O"gens dtstmta* ou seja d uanato de amòn.o e t-.ca bonato de amor" o e u arvio tabr-cadas no Instituto da
Energia Aiómxa

É ressaltada a •mponánc.a e'e ente a tac idade de compactação dos pos. bem como necessidade de obtenção
de micoestrutura homogênea, larro no que di2 «pe.io a dn<<bu>ção de poios como no tamanho de g<ão

A fim de estabelece; os parâmetros de comparação lotam efetuados todos os ensaios recomendados para
controle de p'odutos na i.nha de 'ab-icaçio de elementos cembust-ves paa eatO'es nucleares de potência, destacando
o ensaio de '«vnte ração ap1 cado para obseva- a «tab. i-zação d mensonat das pastilhas

1 - INTRODUÇÃO

A Coordenadona de Metaiuig-a Nuclear do Instituto de Energia Atômica vem dispendendo, nos

últimos anos, um esforço enotme no sentido de acompanha' o desenvolvimento da tecnologia de

fabricação de elementos combustíveis para leauves tipoPWR. de acordo com o programa nuclear

brasileiro Dentio desse objetivo a Cocdenadona vem realizando uma série de experiências na área de

cerâmica nuclear, com a produção de pastilhas yntenzadas de oxidos de urânio a partir dos sais

diuranato de amorno e tf'carbonato de amorno e u-aniio nuclearmente puros, preparados pela

Coordenador ia de Engenhai >a Química do mesmo Instituto

O presente estudo de s<nterab'i<dade de pós de U0< surgiu não $6 pela necessidade de se

comparar pastilhas obtidas de diferentes pos entre si. mas também de confronta los com pastilhas

produzidas no extertoi, numa tentativa de determinar a linha mais adequada a ser adotada pela industria

nacional

(1) Trabalho apresentado ao XXXi Cong-evo Anua' da Associação B'èi'6'è de Metais. Balo Horizonte. MG, de 04 a
10 de julho de 1976

(2) Memb'0 da ABM. Engenhco Merau guia, Pesquisado' June: Coo'denadu'ia da Metalurgia Nuclear, Instituto de
Energia Atômica São Paulo SP

(3> Memb'0 da ABM. Meslie em Engenha 'a lEngenr.a a Meia'u g cal. Supe v.jo- de agrupamento, Coordenadona de
Metalurgia Nuciea- ini'.'tu'o de fcne gia Atõm ca

(41 Membro da ABM. Engunherando em Meiaiu'g<a: boU>s<a Coc danado "a de Meialu-gia Nuclear, Instituto de
Ene>gia Atom'Ca São PJU'O SP

(SI Memb'0 Honour.o da ABM. P o'e>so> Ca;eda'co Departamento de Engenharia Metalúrgica Escola Politécnica
USP; Coordenado' Gerai Coo-denado' a de Me'aiu-g<a Nuclear, Instiuto d» Energia Atômica. São Paulo SP

161 Membro da ABM. Douto1 em Engenhada IEngenha 'a Me-a'u'gxal Coordenado' de Á'»a. Coordenadona de
Metalurgia Nudea1 'EA SP



2 - MATERIAIS E MÉTODOS

Para a produção das pastilhas de UO,. que devem seguir as especificações usadas para os
reatores de potência tipo PWR ("pressurized water reactor") foram utilizadas matérias-primas
provenientes de dois processos distintos, desenvolvidos pela Coordenadoria cfe Engenharia Química.

0 primeiro deles é o diuranato de amorno (DUA), obtido naquela Coordenadoria'31 de longa
data, o qual tem sido largamente comentado nos trabalhos publicados pela CMN16-71.

O segundo sal, o tricarbonato de amònio e uranilo obtido mais recentemente naquela
Coordenadoria, em escala de laboratório, tem cor amarelo-esverdeado, apresentando um caráter mais
cristalino que o DUA

As micrografias eletrônicas de varredura, figuras 1 e 2, apresentam com facilidade a diferença
estrutural dos dois pós, realçando as formas cristalinas do UO2 de ATCU.

Figura 1 - Micrografia eletrônica de UOj proveniente de DUA, obtida por microscopia eletrônica de
varredura. Aumento: 1000 X

Deve-se chamar atenção para o fato de que mesmo durante o processamento posterior, até
atingir-se o estágio de pó de UOj , as formas dos cristalitos e aglomerados são conservadas.

O UO] utilizado para a confecção das pastilhas é, então, preparado através de calcinação,
seguida de redução, do diuranato de amônio IDUA) ou tricarbonato de amònio e uranilo (ATCU)
nuclearmente puros. Esses UO2, obtidos na forma de pó, apresentam as propriedades características após
o processamento metalúrgico conforme as tabelas I e II

O processo16) empregado na preparação das pastilhas de UOj é idêntico para ambos os pós de
UO], ou seja: calcinação em forno de mufla, h temperatura entre 700 e 75O°C por cerca de 10 h ;
redução do U ( O ( a UOj , em forno de mufla, â 75O°C por 30 minutos, através de hi.rogênio;
compactação do UO] em prensas manuais ou mecânicas de dupla ação; sinterização das pastilhas em



forno elétrico de muf!?, com sesisténcia de molibdènio. sob atmosfera de hidrogênio, à temperatura de
1675°C e intervalos de tempos variáveis desde 1 até 6 h ; retificação das pastilhas para acerto do
diâmetro final em retificas tipo "centerless"

Figura 2 — Micrografia eletrônica de UO2 proveniente de ATCU, por microscopia eletrônica de
varredura Aumento. 1000 X

Paralelamente ao processo de fabricação das pastilhas de UO2 existe uma série de controles, por

meio de ensaios, com a finalidade de garantir que a qualidade do produto esteja dentro das estreitas

especificações exigidas pela tecnologia de fabricação de elementos combustíveis nucleares.

MATERIAL

UO2

(DUA)

UOj

(ATCU-2)

UOj

(ATCU3)

Relação

0/U

2,058

Tabela I

Propriedades Características dos Pós

2,120

2,082

Densidade (g/cm-)

Solta Batida Limite

2,2 2,7

1,8 2,2

1.6 1,9

2,8

2,4

2,0

Sup Esp. Diâmetro
BET Médio

(m2/g) in)

1,0

1,3

1,8

1,10

2,27

1,80



O controle normal nos pos de UO2 e efetuado através de ensaios de densidades, relação O/U.
superfície específica (processo BET) e diâmetro médio de partícula (método Fischer), além da análise
granulométnca. efetuada por peneiramento e complementada pela balança de sedimentação Esses ensaios
seguem todo o processamento do pó até a confecção da pastilha, a qual sofre um novo controle de
maneira a uniformizar o produto obtido na operação de compactação

Tabela II

Distribuição Granulométrica dos Pós de UO,

Classes
Granulométricas

W

+ 149
- 149 + 105
- 1 0 5 + 74
- 74 + 5 3
- 53 + 4 4
- 4 4 + 1 1
-11+8
- 8 + 6,5
- 6,5 + 5,6
- 5,6 + 4,5
- 4,5 + 3,2
- 3,2 + 2,6
- 2,6 + 2,3
- 2,3+ 2,0

TOTAL

UOj (DUA-N)

0,9
7,0

15,1
24,8

6,2
10,5
8,5
5,5
3,7
2,4

7,9

1,9
2,4
3,0

100,0

Porcentagem Retida (%)

UOj (ATCU-2)

8,0
9,0

13,0
13,7

5,1
11,8
18,2
6,6
3,7

2.9
4,3

1,5
1,5
0,7

100,0

UO2 (ATCU-3)

0,3
10,0
24,0
19,0
6,0

16,0
5,5
3,0
1,5
2,0
1,6
1,0
0,6
0,5

100,0

Seguem-se, então, os ensaios necessários para qualificar o produto final, ou seja, a pastilha de
UOj sinterizada Normalmente os ensaios dessa fase são. densidade geométrica e hidrostática, ensaios
dimensionais, determinação de porosidade aberta e fechada, umidade e ensaio de ressinterização. O
objetivo deste último é determinar qual o g'au de estabilidade da microestrutura.

3 - RESULTADOS EXPERIMENTAIS E DISCUSSÃO

Pode-se dividir os resultados obtidos através dos controles efetuados durante o processamento,
em duas partes A primeira ligada ao controle de fabricação da pastilha pelo método de prensagem,
conforme exposto no item anterior e a segunda englobando os resultados referentes ao processo de
sinterização e o controle do produto obtido

Os característicos dos pós de VOt submetidos ao processo de compactação, apresentados na
tabela I, mostram que dever-se ia esperar uma certa facilidade para compactar o pó de U0 2 proveniente
do DUA em relação aos outros, provenientes do processo ATCU Isto, devido a alta densidade solta do
pó e ao diâmetro médio menor que os demais; com isto pode se esperar menor retenção de ar entre as
partículas do pó quando colocado na matriz para compactação e, portanto, maior compactabilidade do
pó. Está claro que, para esta maior facilidade de compactação concorrem ainda a forma e distribuição
granulométrica (tabela II) A forma apresentada pelos cristalitos dos pós, também favorece ao UO)



proveniente do DUA. uma vez que tendo formas a»edondadas e de tamanho menor em média, apresenta

maior capacidade de acomodação durante a prensagem (Ver figuras 1 e 2)

Entretanto, os valores obtidos para a super*<c<e especifica (método BET), fazem com que se

espere uma maior facilidade de sintenzaçao para os pós obtidos pelo processo ATCU, destacando-se aí o

UO2 obtido do ATCU - 3, para o qual a super f e e especifica e quase o dobro da do obtido a partir do

DUA

A distribuição granulométrica apresentada na tabelai* mostra uma maior quantidade de finos

para o 002 proveniente do DUA o que acaba refletindo numa ma'or compactabilidade desse material

em relação aos outros Deve se ressaltar, porem, que o UO, proveniente do ATCU - 2 deverá apresentar

maior facilidade de compactação que o ATCU - 3 devido a maior quantidade de finos existentes no

primeiro

Esses três pós de UO? foram compactados pelo mesmo processo e os característicos das

pastilhas cilíndricas obtidas estão apresentados na tabela I I I

Tabela I I I

Dados referentes a pastilhas de UO^ a verde

Propried

Mat.

UOj
(DUA-78»

UOj
(ATCU-2)

UOj
(ATCU-3)

Pressão Pré
Compactação

(t/cm; 1

-

0 9 5

0.95 <*'

Pressão
Compactação

(t/cm'1

09
2,0

0,9
2,0

0,9
2,0

Altura
Diámetio

1,5
1,5

1.6
1,5

1.5
1.5

Densid
solta

(g/cm')

2,2
2,2

1.8
2,1

1,6
2,6

Densid,
a verde
(g/cm3)

4,96
5,35

4,60
5,42

4,48
5,28

àjás

2,25
2,43

2,56
2,61

2,80
2,02

(*) Com adição de 0,5% de estearafo de zinco, como lubrificante

Para melhor se comparar os resultados obtidos durante o controle de compactação, foram

mantidos constantes as dimensões geométricas das pastilhas, ou se]a, todo o estudo foi efetuado para

pastilhas com uma relação altura/diâmetro constante e igual a 1,5 Isto para que os gradientes de

esforços nas diversas pastilhas permaneça aproximadamente constante

Durante a compactação observou se uma série de peculiaridades inerentes ao processo, as quais

mereceram amplas discussões em trabalho13 ' anteriormente apresentado por esta Coordenadoria

Observando-se a tabela Ml, vê se que a previsão feita, quanto à compactabilidade dos pós, foi

perfeitamente verificada, tendo se as pastilhas de U O , a partir do DUA apresentado maiores densidades

a verde; mesmo quando empregou se a teervea de pre compactação para os pós de UO-j provenientes do

processo ATCU Deve se ressaltar que não havendo precompactação, é valido observar se que para o

UO] do DUA a relação entre densidade a verde (dv) e densidade solta do po (d,) é mínima; o que

corrobora com a idéia de facilidade de compactação13> A tabela I I I mostra, também, que quando a

pré-compactação diminui a relação d t f /dj, ela concorre no senfdo de melhorar a compact*bilidade dos



pós de UOj provenientes do ATCU Isto realmente ocorreu na prática, permitindo que a densidade a
verde das pastilhas atingisse o intervalo de 5,0 a 6,0 g/cm1, faixa ideal para que as densidades requeridas
para pastilhas sinterizadas sejam alcançadas, Estes valores não eram atingidos pelos pos de UO2 (ATCU)
antes da pré-compactação, posto que as pastilhas se apresentavam trincadas após a compactação direta,
para pressões acima de 1,0 t/cm2,

Essas pastilhas compactadas foram, então, sinterizadas em um forno elétrico de mufla, a 167S C
sob atmosfera de hidrogênio (tipoC) e nitrogênio (tipo R) na relação de 9 para 1, respectivamente A
operação em si envolveu um consumo de 2 m'/h de hidrogênio, sendo que a mesma foi efetuada numa
campanha de 150 horas continuas.

Todas as pastilhas foram sinterizadas a 1675°C. porém a diferentes tempos com o objetivo de
observar-se a evolução da micro estrutura durante o processo de sinterização.

A tabela IV apresenta uma série de dados obtidos pelos ensaios efetuados, durante o controle
das pastilhas após a sinterização.

Tabela IV

Propriedade de Pastilhas de UO2 Sinterizadas

Propr.

Mater

UO2

(DUA)

UO,
(ATCU-2)

UO,
(ATCU-3)

Dens a
verde

(g/cm3)

4,96
5,35

4,60
5.42

4,48
5,28

Tempo de

Sinter

(h)

3

4

3
1

3
1

h/<J)

1,6
1,5

1,5
1,5

1,5
1,5

Densid
Sinter.

(g/cm1)*

9,96
10,04

9,66
10.12

9,97
10,17

Porosidade
Fechada

(%)

13,9 ± 2,4
10,4 ±8,3

-

12,1 ±2,5
9,8 ± 3,7

Tamanho

de grão

dum)

13,9+3,6
14,1 ± 2,1

-

6,6+ 1,9
8,3 + 3,1

P, - P v

p.

0,50
0,47

0,52
0,46

0,55
0,48

(*) Densidade Geométrica

Nota-se, a primeira vista, que as pastilhas de UO3 (ATCU) apresentaram densidades pouco
superiores ás do UO2 (DUA) para tempos bem menores de sinterização, quando as mesmas foram
submetidas a operação de pré-compactação devido, provavelmente, á diminuição da porosidade dos
cristalitos, pela quebra dos mesmos. Esse fato é corroborado pela medida de porosidade fechada,
efetuado por metalografia quantitativa"1, a qual apresenta-se bem inferior no caso do U 0 ; (ATCU). As
Figuras 3 e 4 mostram aspectos microestruturais de uma secção transversal de duas pastilhas de UOj,
uma proveniente do DUA e a outra do ATCU - 3. Nestas observa-se que não existe grande diferença na
porosidade apresentada, a não ser uma pequena heterogeneidade de distribuição da de UO:(DUA) em
relação a do UO, (ATCU - 3). Pode se observar, ainda, que os poros das pastilhas fabricadas a partir do
UO] (DUA) são maiores e de formas mais irregulares apesar de serem mantidos por tempos iguais à
temperatura de sintenzação.



v -:.r

Figura 3 - Micrografia de secção transversal de pastilha de U03 (DUA), mostrando o aspecto de
distribuição de poros idade Pastilhas sintenzadas por 3 horas a 1675°C. Aumento: 500 X

• • • ' •

Figura 4 - Micrografia de secção transversal de pastilha de U0 2 (ATCU), mostrando o aspecto de
distribuição de porosidade Pastilha sinterizada por 3 horas a 1675°C Aumento: 500 X

A Figura 5 apresenta uma micrografia da secção transversa' de uma pastilha de UOj (DUA)
sinterizada por 4 h a 1675°C, a qual evidencia uma região de poros segregados, devido provavelmente a
aglomerados não desfeitos durante a compactação No caso da Figura 6, tenta se mostrar que a pastilha
de UO] (ATCU - 3 ) apesar de ser sinterizada a 167B°C por apenas 1 hora tem uma melhor distribuição
de poros na matriz, embora estes sejam de tamanhos maiores. Isso resultaria na possibilidade de atingir-se
maiores densidades sintenzadas. apenas com maior tempo de sintetização, uma vez que esses poros
apresentam-se com tamanhos e formas bem diversas e não arredondados



• • • •>- . . *

Figura 5 - Micrografia de secção transversal de pastilha de U O : (OUA) , mostrando o aspecto de

porosidade. Pastilha sintetizada por 4 horas a 1675°C. Aumento: 6 5 X

Quanto ao tamanho de grão obtido nas diferentes pastilhas, chega-se ã conclusão de que o U 0 2

(DUA) apresenta maior tamanho de grão que o do U 0 2 (ATCU) para um mesmo tempo de sinterização

e que para o mesmo pó quanto maior e o tempo de sinterização maior a homogeneidade de tamanho,

isto é, menor a dispersão do valor médio obtido. Esse controle foi efetuado através de metalografia

quantitativa automática, com a técnica desenvolvida na Coordenadoria (1) A tabela IV apresenta os

valores obtidos para o tamanho de grão de pastilhas fabricadas com os diversos pós.

•

• • ••

Figura 6 - Micrografia de secção transversal de pastilha de UO3 (ATCU), mostrando o aspecto de

distribuição de porosidade Pastilha sinterizada por 1 hora a 1675°C. Aumento: 100 X

As micrografias das Figuras 7 e 8 mostram o aspecto do tamanho de grão de secções transversais

de pastilhas sinterizadas, onde pode se observar a grande quantidade de poros existente, demonstrando

que o processo de $intenzaç3o está ainda no seu segundo estágio, apesar das 3 horas usadas no mesmo.



Figura7 — Micrografia de secção transversa! de pastilha de UO} (DUA), com aspecto do tamanho de
grão. Pastilha sínterizada por 3 horas. Ataque. 10% HNO3 - 90% H2SO4. Aumento: 500 X

Figura 8 - Micrografia de secção transversal de pastilha de UOj (ATCU) em aspecto de tamanho de
grão. Pastilha sínterizada por 3 horas. Ataque: 10% HNO3 - 90% H3SO4- Aumento: 500 X

Essas pastilhas submetidas ao ensaio de ressintenzação, a 1700cC por 24 hs, sob atmosfera de
hidrogênio, apresentaram características bem diversas, as quais podem ser observadas na tabela V

Pode-se depreender dos resultados obtidos que as pastilhas de UO, ATCU mostraram menor
retração e dentro desse aspecto o UO2 de ATCU - 3 foi o mais estável Entretanto, o UOj (DUA) foi o
que atingi densidades maiores com menor pressão de compactação, evidenciando uma estabilização de
microestrutura em altas densidades
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Tabela V

Características das Pastilhas Submetidas à Ressinterização

Pressão

Compactação

(t/cm2)

1,4

2,0

2,3

Ps
(g/cm'

9,87

10,12

10,19

UOj (DUA)

P.s
(g/cm*)

iO37

10,42

10,46

Ap

<%)

5,1

3,8

3,6

UO2

Ps

(g/cm J )

10,07

10,12

10,19

(ATCU-2)

P-s
(g/cm1)

10,43

10.41

10,43

Ap

(%)

3.5

2.9

2,4

UO2

Ps
(g/cm3)

10,12

10.18

10.18

(ATCU-3)

Pr,
(g/cm3)

10,26

10,35

10,36

Ap

(%)

1,4

1,7

1,8

4 - CONCLUSÕES

Os controles efetuados durante a fabricação das pastilhas, confeccionadas com pós de UO2 de
diversas origens, permitem concluir o seguinte:

1) Os pós de UOj provenientes do DUA apresentaram maior compactabilidade que os UO2

(ATCU), sendo a diferença entre densidade solta do pó e densidade à verde da pastilha um bom índice
de previsão desse comportamento, tendo como base uma só pressão de compactação

2) Os ensaios de controle granulometnco dos pós mostraram que o UOj proveniente de DUA
apresentou maior teor de finos; isto, provavelmente leva a uma maior densidade solta do pó e
consequentemente, maior facilidade de compactação do mesmo

3) Os pós UO3 (ATCUI mostraram maior sinterabilidade que os provenientes do DUA, embora
necessitassem de pré compactação

4) A microestrutura da pastilha de UOj (DUA) apresentou maior heterogeneidade na
distribuição de poros nas pastilhas de U0 3 (DUA) resultaram maiores que o do UOj (ATCU) para igual
tipo de sinterização

5) A sínterizr?ãc por tempos mais prolongados conduz a uma maior homogeneidade do
tamanho ds grão, isto é, o desvio padrão da media é diminuído.

6) O UO2 (ATCUI apresentou se mais estável, no ensaio de ressinterização, porém o UOj
(DUA) foi o que atingiu maiores densidades com menores pressões de compactação

ABSTRACT

The author! t<y to stabluh a set ot paramet'ic companions related to UOj ponderi of two different origins as
the ammonium diuranate and the ammonium uranyl carbonate prepared at the Instituto de Energia Atômica, São
Paulo

It is emphasized the importance due to the pressing capability of the powders and the requirement for
homogeneous rmcoitructu'e fo' both, the po>e distribution and the giam size

In oider to establish the pa'amete'S of comparison, all the required normal tests for the in-proceis control of
fabrication of fuel elements for nuclear power '«acton were perfcmed. particularly to the resmtenng test, in view of
the evaluation of dimensional stability of the pellets
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