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Glaucia Regina Tanzillo SANTOS'Y, Humberto G. RIELLA®
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RESUMO

O trabalho consistiu em estudar O Processo
de sinterizag¥o de pastilhas de diéxido de urénio (UOz) em
atmosfera oxidante (COz), Variocou-se a temperatura e o tempo
de sinterizag8o objetivando-se avaliar a influéncia destes
parametros na densidade sinterizada e microestrutura do
material. Este processo, conhecido como NIKUSI, permite que
se¢ trabalhe em temperaturas inferiores as utilizadas no
processo convencional, di mt nut ndo assim, o ciclo de
sinterizacio em até S0%, ja que ¢ possivel reduzir pela
metade o tempo de sinterizagdoco. Deve-se salientar que o
produto final possul as mesmas caracteristicas do produto do

processo convencional.
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ABSTRACT

In this study the process of sintering of UOI—
pellets in oxidative atmosphere has been evaluated.
Temperature and Lime of study have been varied in order to
determine the influence of Lhese parameters on final density
and microstructure of the material. The NIKUSI process,
allows to work in a temperatre range below to those that
have been employed in the conventional process, lowering in
up Lo S0 % the sintering cycle because it is possible to
decrease the time of sintering It is also necessary to
report that the final product has had the Same

characteristics as those {rom comercial process.

1Y Instituto de Pesquisas Energélicas e Nucleares CIPEN)
C2) Coordenadoria para Projetos Especials (COPESP)



SUMARIO
PAgina
1 - Introduglo .. .. ... e e e Q
2 - Procedimento Experimental .. ........ P e i0
2.1 - Andlise Microestrutural ................ 14
3 - ConclusBes . . ... e e e e 186
4 - Referencias . ... ... . .. e e e i8

LISTA DE TABELAS

1 - Caracterizag¢3o Fisico-Quimica do Pé de UOz... 11

LISTA DE FIGURAS

1 - Densifica¢3c do UOz sinterizado sob atmosfera
redutora e oxtidante . ... ... ... ... ... 10
2 - Ciclo de sinterizagcifo em atmosfera oxidante .. 11

3 - Densidade & verde em fun¢®¥o da densidade
sinter 1Zada ... e 13

4 - Micrografia oéptica da pastilha sinterizada
12009C C2nD .. 14



pagina

S - Dstribui¢io de tamanho de grkoe na temperatura

de 1100°C nos tempos de 1n, 2h @ 3h ........... 15
8 - Distribuigclio de tamanhn» de gr¥os para as
Lemeperaturas 1100°C, 1200°C e 1300°C C1h) .... 18

7 - Distribuiglo de tamanho de poros para 1100°C
CIh,2h, 30D .. i e e e e 17



1 . INTRODUCXO

O diéxddo de uranio (lbz) fol selecionado para ser
utilizado como material combustivel por apresentar vantagens
tais como A1/: alto ponto de fus¥o; baixa dilatagko térmica
até 1800°C, resultando numa boa estabilidade dimensional;
estabilidade quimica em relaglo ao rofrlq.rmtc‘ Cagua, CO.
eocutros fluidos); danos nenos considersveis quando
submetidos & radiagc¥o em relagcko ao combustivel metalico;
propicia uma economi a consideravel no custo
reprocessamento dos o] ementos combustiveis al ém
apresentar uma estrutura cObica de face centrada (CFO
tipo fluorita. Este tipo de estrutura tem a propriedade
acomodar os &lomos estranhaos aoc reticulade, por ex.:

'R

produtos de fiss3o, sem alteragBo da estrutura cristalina e,
por conseguinte, sem produzir gr andes alteractes
dimensionais.

O processo de fabricac¥%o do combustive! nuclear ¢
realizado em etapas gque devem ser estudadas individualmente
nEc somente sob o ponto de vista de reduc¥o de custos mas,
sobretudo sob ¢ aspecto de seguranga. No caso dos reatores
tipo PWR .27 que utilizam como elementc combustivel
pastilhas de UOz. uma das lases mais importantes do processo
¢ a sinterizagio.

Varios estudos de sinterizacko tém sido realizados
utilizando-se diferentes atmosferas visando avaliar o
comportamento do UOZ na sinterizacgl¥o /3,4,8/, Para
exemplificar apresentamos na figura 1 a justaposiclo de duas
curvas de densifica¢Bo obtidas por dilatometria nas
atmosferas de Hz e COz. Obser va-se que o po de U0 sinteriza
na atmosfera redutora em uma temperatura de 1730 C enquanto
que na atmosfera oxidante ele atinge a mesma densificaclo em
uma temperatura sensivelmente mais baixa €1100°C).

Com base no exposto, o objetivo deste trabalho & ©
estudo da sinterizagiIo de pastilhas de UOz sob atmosfera

oxidante CCOzD. comparando-se os resultados de densificag¥o
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@ as caracteristicazs microestruturais obtidas com as
caracteristicas obtidas atraves da sinterizac¥o sob

atmogsfera redutora.
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FIGURA 1- DensificaqZo do UOz sinterizado sob atmosfera
redutora e oxidante

2. PROCEDIMENTO EXPERIMENTAL

Neste trabalho utilizou-se o pd de lJOz ohtido da
reducXo direta do TCAU (tLricarbonato de aménia uranilo) sob
hidrogénio. Este pé (ol caracterizado fisico-quimicamente,
apresentando-se os resultados na tabela 1.

A seguir o pé de UOz fol compactado em pastilhas
cilindricas utilizando-se uma prensa hidraulica de agXo

simples @ matriz flutuante lubrificada com ¢leo.
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A etapa seguinte consistiu da reelizaclio do ciclo
de sinterizacloc que esti representado pela figura 2 e que

consiste

noaquecimento

sob

atmsfera

oxidante

vel ocidade de 300°C/h e resfriamento sob atmosfera de M.

TABELA 1: CARACTERIZAGXO FISICO-QUIMICA DO PS DE UO,

Impurexas ltuilcu-
on (vase g¥) Pregriedndes Fisicas
cd < 0,1 m <2 densidade solta 1.7 1 0,1
» ’
Y m 10 (g/cn’)
4 < 1% M <) unidade 0.79 9,01
L[] L[]
Fe 34 [ < 1 (%)
tamanho »édio
or < 8 [ J < 2 particuls L]
»i [ Va <3 N ]
wo <2 e <1 relagho O/U 2,15 £ 0,01
n < 10 Al <« 34 U""' (v 87,% 2 0,01
[ 3% 16
Area de supert.
cu 23
enpecl”cn(-’lq) 5.2 ¢ 0,10
$
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FIGURA 2- Ciclo de sinteriza¢ko em atmosfera oxidante
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Neste estudo foram utilizadaxs nove condigBes; .-

saber :
1h 1h ———1h
—
1100°¢C -[—:ah 1200°%C |—— 2 1300°C f——2nh
3h L 3n L 3K

Os rernultados de densificac¥o apéds a sinterizacglio
ost¥o apresentados na figura 3.

Obser va-se que as pastilhas de l..K)z sinterizadas &
1100°C apresentam uma maior densificaglo, enquanto que para
as temperaturas maiores (1200 e 1300°C) ocorre uma menor
densificagko. Ao analisarmos c efeito do tempo de
sinterizacXc sobre a densidade das pastilhas sinterizadas
verificamos que para a temperatura de 1100°C este efeito ¢
desprezivel @ que as estruturas de poros e grikos
apresentam-se homogéneas. Para as tLemperaturas de 1200 e
1300°C & densificaglo € menor quanto maior for o Lempo de
sinterizag¥o. Isto pode ser explicado pela estrutura
het arogénea observada, com sensivel variagio de porosidade
do centro para a porda da pastilha sinterizada, inclusive
com © aparecimento de mic.- otrincas, como pode ser observado
na figura 4.

Observa-se Qque as densidades cbtidas apds a
sinterizacX¥o sob COz a 1100°C situa-se na faixa das
densidades obtidas apéds a sinterizagioc em atmosfera redutora
(O4% a O6% da densidade tedrica do UOz).
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FIGURA 3~ Densidade & verde em fun¢Xo da densidade

<interizada
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FIGURA 4- Micrografia éptica da pastilha sinterizada
1300°C c2nd

2.1 Andlise Microestrutural

A figura S apresenta a justapozicglEo dos resul tados
de distribuiglo de dimetros de grEos para a temperatura de
1100°C nos tempos de 1h,2h e 3h, onde observamos que A&
nedida que o Lenpo aumenta ocorre um pequenc alargamento
distribui¢clo do tamanho de gr¥os. A faixa de distribuigko
dismetros de grEos para pastilbas de uo: recomendada
literatura situa-se entre 3-30um 9 .

2 83

Na figura 6 apresentamos a Justaposiglio
distribui¢lo de dinetro de griios para as temperaturas
1100, 1200 e 1300°C em 1h de CO, onde ocbservou-se
alargamento pronunciado da distribuigEo com o aumento
temperatura, com tendéncia ac aparecimento de uma <strutura
bimodal .

FESP



1

- .
TN s,

——

—— -

[ R INTER \t neyY , nH
G2 = 1100 COThOLT, k)
G = 1100 C(Th oD o

i8

i
! 4
i
. !
\
| l
.
‘ }
4+
§
)
.’ 3. ’ ~.
s ke
o f o
] /i /) Vo
1 \ ‘ ’I S '\
i ,/ / ‘ \ “ '
i / \ |
! 2V T
f /2 R N
1 »" /' ’ ' " 1 t
' ! [ ' 1
; YA AR
'. [ i by
. ¢ ) 4 ’
' - \ oo
' ! /’ ‘ ! {
. } / !
! / : 1 1‘| " ‘
: / ./ / i [ I
] » 1]
! / ;s \ vl !
3 /I n Vo :
/o Vot
/‘ ,-/ \\ 0’:
S ) Aol
» "o -’""/. '\ ‘ !
| Gttt St ' [ R e el e B i Amntte glogt St Slee i d
v ! ) tw 0
A e
fhboe R T 02 e (2]

FIGURA 5- Distribuiy®o de tamanho de grilos na
temperatura de 1100°C nos tempos de ih,2h e 3h



- .
e —

—eeL
~-
"
s
.
-
e
Lt
-y

1
I R oo et A s A S

v

Vgl

I
[N RER R NTAR N

i\

Tk

67

o e

‘

tamanho de gr¥os

de

18

\\.
LN
- \
! =~
L -
-
- —_—
= e ~— . -
~. —
e e e
e b e, et | AR e S — palt g
e e e i e S )/I’
-~ .
. ~-
— ~
P ~
L e ey et r——
ottt Thee— L
PURLN e
P e L
. S
. ..
e !
i SN
P 7.
PR
[ g4
P RN &
DO
D
=R
. e e
1 n
e e o
[ R A}
L v e e e e e e r e e e =t e g et e oy v o 4m e w et - e -
< - >
. -y X -

.L LRI R Y J._V\. tor T d

Distribuig¥o

8~
para as temperaturas 1100°C,1200°C e 1300°C C1h)

FIGURA



17

A seguir apresentamos na figura 7 a distribuigXo
de didmetros de poros obtidas a 1100°Cc para 1h, 2h e 3h. Na
figura 8 apresentamos a distribui¢lo de dismetiros de poros

obtidas para 1100,

1200°C e 1300°C para 1h.

A faixa de

distribui¢glo de diametro de poros para pastilhas de uo'

recomsndada na literatura situa-se entre 1-10um 73/.

No caso

de 1100°C CthOz/thz) verificamos que o tamanho médio de

poro encontra-se na faixa de
distribuicEo de poros também aumenta com a t

sinterizagio

FIGURA
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3. CONCLUSDES

O resultados obti..os demosntram a aplicabilidade
do ciclo oxidante de sinterizacXo na obten¢¥%o de pastilhas
de UOz com caractleristicas adequadas para a utilizagKo nos
reatores PWR.

A utilizag¥%o da temperatura de 1100°C resultou em
densidades sginterizadas compativels com as densidades

sinterizadas do processo convencional. Nesta temperatura, a

distribui¢¥o dos diametros de poros ¢ compativel com a
recomendada.

O valor médio de disgmetro de grNos obtidos
encontram-se ligeiramente abaixo da faixa recomendada,
contudo isto pode ser facilmente corrigido pelo aumento do
tempo de sinterizagio;

Este@ processo possibilita sensivel economia atrvés
da utilizacKo de insumos mais baratos e do sensivel aumento
da produtividade resultante da grande diminui¢¥o do ciclo de

sinterizac¢¥o.
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