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de baixo enriquecimento para a produgao de combust{vel para re
atores de ensaios de materiais, como o existente no Instituto
de Posquisas Energéticas e Nuclearss de 53o Paule (IPEN}. S@o
aqul apresentados os resultados de pesguisas para procuzir cop
bustfvel tipo placa com 20% de enriquecimento,no IPCN. S3o con
siderados dois tipos de combustiveis: um utilizando nicleos
constituldos por dispersQes UBDB+ Al e o outro formado por ng
cleos contendo UAlx+Al. Expoem-se os problemas criticos de rea
tividades dos componentes de niclea., Mn que se refere aos ng=
cleos de U308+ﬂl, descrevem=-se 0s res...ados preliminares rela
tivos a geragao de hidrogénin quando a disperszo e exposta a
agao de agua, no intervalo de temperatura de 20°C - 50%°C. Wb
concernente as dispersoes un1x+ Al, discute-se principalmente

a formagdo do intermetalico UAL, em fungao das condigGes de la

minagaao.
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1. Introducan ™

Elementos combust{veis a base da‘UrEnio enriquecido no
isotopo U=-235 s3o utilizados pela maioria dos reatores nuclea
res moderados e arrefecidos por aqua destinados a pesquisa, a
produgdo de radio-iadtopos e i ensaios de matsriais (ex):.

Uma das opgOes para a produgao de tais elementos combus
tiveis & a fabricagdo de elementos & base de dispersces e uma

cutra & a fabricagZo de elementos com nlcleo metalico & base '
de liga Ur2nio e Aluminio com teores de Urdnio variando confor
me o grau de enriquecimenta,

Os elementos combustiveis a base de dispersoes apresen
tam vantagens em relagao a elementos combustfveis de Yigae, !
principalmente a2 possibilidade de fabricagdo de nicleas com
uma grande gama de variagao de concentragio das fases disper -
sas e resistancia a danos de irradiacao dos eslementos combusti
veis durante tempo prolongado de servigo.

Desde qus elementos combustiveis utilizando ndcleo de
dispersao Us0g-Al e revestidos com liga de Al s3o utilizados '
em alguns tipos de reatores nucleares que usam 5gua como modg
rador e arrefecedor e nenhum dado é cdisponfvel sobre o seu com
portamento no caso de ruptura ou corrosao localizada (pitting)
do revestimento, 8 razoavel que se estude e caracterize o com
portamento de tais elementos em condigGes de falha do revesti
mento. Alem dissao, e importante considerar o perigo que reprg
senta o Hidrogénio gerado pela reagao do nicleo da placa com=-
bustivel com a égua deionizada quando o reator esta em opera=
cAn.,

Muma primeira parte deste trabalho & desenvolvido um mé
«’do para se estudar as condigoes de ruptura do revestimento

€. i . . -
¢e elementos combustiveis contendo nucleos de dispers3o coe
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UBDS-Rl' & descrita a reag3o deste nlicleo com agua deionizada
através da evolugao de Hidrogénioc para varias temperaturas e,
ainda, sao discutidos alguns dos resultados mais importantes.

N2Zo se tem conhecimento de estudos realizados sobre dis
persoes wutilizando-se como fase dispersa uranio metalico e cg
mo matriz aluminio.

D sistema uranio matélico-alum{nic‘na‘faixa de concentra
¢Oes Util para uso em elementos combust{ueis,_ apresenta uma
serie de reagoes até atingir o UAl4 que € o produto termodiné
micamente mais estavel, Essas reagoes devem ser perfeitamente
conhecidas para dar ao projetista subsidios necessarios para
que ele possa optar pela possfvel utilizagdo ocu n3o do sistena
nessa forma de dispersao.

Numa segunda parte deste trabalho é feito um estudo sp
bre o comportamento da reagao uranio-a’ Inio visando o pos
sivel aproveitamento de elementos combustfiveis tendo como ni-
cleo dispersao de uranio em aluminio para reatotss de pesquisa
e ensaios de materiais.

Para a fabricagao das placas de elementos combustiveis !
foi utilizada a tecnica de montagem de nGcleo, moldura revesti
mento (picture frame technique) e posterior laminagao a guente
Esta técnica & bastante utilizada na fabricagao de elementos
combustfveis tipo placa (2,3,4,5,6,7,8).

2. Parte I: Geragao de Hidroganio como produto d-= reagao do
nicleo da placa combustivel com agua defonizada.
2;1 -« Procedimento Experimental

A ruptura das placas combustiveis foi reproduzida por um
corte ofetundo gsob agua doionizada em amoatras daw placnn rou-
bustfveis estudadas, utilizando-sa para issc uma gerra circu -

lar de ago indx.
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Para os a;saiua foram utilizadas amostras de 75mm de com
primento cortadas de dois tipos de placas combust{veis estyu
dadas. 0 formato das amostras e a maneira com que foram retira
das estao esquematizados na fig, 1 A.

Retirada a amostra, esta é selada por resina Epoxi nas
suas duas extremidades onde o nlclso fica exposto. A seguir a
amostra & acoplada em blocos de Al por meio de 4 parafusos de
ago indx, como esquematiza a fig. 1 B,

0 conjunto & entZo movido em diregao a serra circular
sob agua deionizada armazenada em um tanque de pléstico. 0 Hi
drogénio gerado na reagdo do niclec com a agua & recolhido uti
lizando-se um medidor graduado. A fig. 1 C mostra um diagrama
esquematico ce todo o conjunto montado.

A temperatura do sistema & controlada por um aquecedor
HARKE FS, tipo F 423 com controlador automatico de temperatura.

As amostras Foram cortadas a varias condigdes de tempera
tura-e foram plotados os volumes de Hidrogénio gerado em fun-

¢ao do tempo de ensaio.

2.2 - Resultados e discussoes

As microestruturas dos dois tipos de placas combustiveis
(tipo A @ tipo B) contendo nicleos de dispersao Us0q=A1, estao
apresentadas nas figuras 2 a e 2 b, respactivamente.

0s resultados obtidos atraves da técnica experimental an
tariormente descrita estaoc apresentados nas figuras 3 e 4,para
varias temperaturas.

Fssas curvas mostram a variagao da relagao volume de Hi-
droqenio gerado/unidade de volume do ndcleo ca placa combusti
vel, em fung3o do tempo, Verificou-se que a velocidade de evg
lugao o Hidrogéniv Inicioluc ta sogulda por  um
pronunclado aumento ap65 um tempo gque depondu da tomperatura
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de ensaio, 8, finalmente, decresce novamente caminhanco peara
uma situag3o de equilibrio.

Nas micrografias das placas ensaiadas podemos observar
que a maior parte da fase metalica da dispersao esta envolvide
pela fase ceramica que deve apresentar canals continuos que pog
gibilitam a migragaoc da agua e sua posterior reagan cam arcas
de Aluminio gque nao apresentam a caracteristica camada protetl
va de 6xido que deve ter sido quebrada pela agao abrasiva do
Us0g durante a operagaoc de 1aminagao.

0s reduzidos niveis de evolugao de Hidrogenio encentrados
em ensaios com placa combust{vel fabricada com tcermet" que uti
lizou po de U;0g previamente sinterizado, sao devidos, provavel
mente, 3 redugao do nomero de cenais no neermet" que utilizou o
éxido de uranio previamente sinterizado.

Um outro fator gque deve contribuir na evolucao ce Hidro =
génio & a criacao de uma situagao de csrevice corrosion', na

qual & diminuido localmente o pH da agua contribuindo para o fe

-~ -~ ,
nomeno de evolugao do gas.

2.3 = Conclusbes

Quando © nucleo da placa combustivel ¢ exposto 3 agao ce
égua deionizada, este raage produzindo Hidrogénio.

0 Hidrogénio produzida & resultado da reagao da aqua, Quo

f ! Dt
deve penetrar por canals contilnuos existentes na Fase caeramica,

2 ’ iy 5 ~ ~
com areas de pluminio,presente na dispersao, qut nao aprosentam

a camada de Gxido protetiva caractaristica desse material.

A evolugao do gés apresenta 3 etapas., Uma primeira etapa
onde @& gvolugao de Hidrogénio & muito lenta seguida de uma SE=
qunda oetapa onde ha um pronunciado aumento na velocidade de evg
lugao do gés 0, finalmente, uma terceira etapa onde se atinge

ume situagao de equil{brio entre a velocidade da égua que migra
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para o interior~dc nicleo e a velocidade com que o Hidroganio
produzido migra para fora do niclea.

A duragao da primeira etapa diminui com o aumento da tem
neratura da égua.

A velocidads de evolugao de Hidrogénio na segunda etapa
& tanto maior quanto maior e a temperatura da égua.

Desde que, atraves deste trabalho, verificou-se a forma=-

-~ " & * . ~ s Lo
%0 de quantidades consideraveis de Hidrogenioc quando o nucleo

O

or

-~ ~ 4 - LI . *
o a agao da agua e que sua formagao e indesejavel no

O
Q

XpOS
L4 & Ld

nucleo do reator quando em funcionamento, conclui-se que @ ne-=

cessaria a continuidade de pesguisas no sentido de se entender

- { p s
o fendomeno para que seja possivel minimize=lo.

3. Parte Il: Estudo da reagao uranio-aluminio em elementos com
bust{veis com niclecs de dispersoos uranio metéli
co-aluminio

3.1 - Procedimento Experimental
lla fabricag3odos briquetes de uranio-aluminio foram uti
lizados po de Aluminio 1100 e po de uranio metalico. A distri=-
buicao granulométrica do p5 de Aluminio esta apresentada na ta
hela abaixo, enquanto que o p& de uranio utilizado foil selecip

]

nado através de peneiramento no intervalo de 150 s 270 mesh,

onde as particulas podem possuir um tamanho de 53 a 105 Am.
TABELA I = Distribuigao granulnmétrica do p5 de alumfinio

Tamanho, /Lr Peneiras, malhas por 4 em pcso
poclegada linear
> 149 + 100 0
149 = 105 - 100 + 150 4,2
1B5 = 53 - 150 + 270 84,1
B3 = 44 - 270 + 325 9.7
£ 44 - 325 2,0
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Apés a pesagem dos pés de urznio e aluminio pera um teor
de 45% em peso d@ uranio, fez-se & misture, umidecendo=03 om
alcool, para se obter uma distribuig@o mais homogénsa das parti
las. A prensagem foi feita a frio em prensa hidraulica manual
com capacidade para 100 toneladas. A densidade dos briquetes
apos compactagdo com 2,5 t/cm2 foi de 95% da densidade tedrica.
Apﬁs a montagem do conjunto muldura-nﬁcleo-rauestimenc e postZ
dor laminagdo, as placas sofreram tratamentos térmicoa em dife
rentes temperaturas @ por diversos tempose.

Esses tratamentos termicos foram realizados com O objeti
vo de se conhecer O desenvolvimento da reagao entre O uranio @
o Aluminio na dispersﬁu, sendo os produtos desta reacag poste-

riormente identificadas porT difragao de ralos=#.

3,2 - Resultados @ Discussoes

0s produtos jidentificados atraves de difragao de raios-%
apés cada tratamento térmico 520 mostrados nas figuras 5,6 @2 7
onde sao apresentados 09 valores das intensidades integradas,p2
ra cada composto formado, normalizados em relagao ao Aluminio,
am fungao do tempo @ da tempecratura de tratamento.

Analisando 08 dados obtidos pode-se dizer que © Uﬂlz,for

mado durante 08 tratamentos térmicos, se transforma para U.‘\l3 :

rapidamente pois, como pode Ser visto nas figuras 5, & B T, ©8
valores da intensidade integrada referentes a0 UAl, permanecem
baixos para todos 03 tempos de tratamento até que todo © uranio
seja transformado.

Por outro lado, a reagao de UP.l3 para UALl, @ relativamep
te mais lenta comparando-a com a reagao de Unl2 para UAlj, pois
existe um acumulo de UAL durante 08 tratamentos.

3

’ ~ ~ N
Uutro falo constatado 8 gue & reagao UrﬂﬁLQ—AIUmIHLU se
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completa, ou se}a, todo o procduto de uranio e aluminio se en-
contra na forma de Uf\l4 apos 96 horas de tratamento a 600°C.

Nas Figuras Ba, Bb e 8¢ s3o apresentadas micrografias '
de amostras tratadas por 96 horas a 100, 300 e GDDOC,raspect£
vamente.

Observa-se na micrografia da figura 8a que ocorreu a u
formagao de uma quantidade consideravel de produtos de reagao
e que, como mostrado anteriormente, sao constituidos por UAl,,
L!Al4 e Unl3 em ordem crescente de quantidade.

Na Figura 8b observa=se que algumas partfculas jé se
transformaram completamente nos produtos Uﬂlz, Unl3 e UAla, k
mas a quantidade de IJAl4 passou a ser maior do que a de .e
Ur’\13.

Na Figura 8c pode ser notado que todo o urfnio se
transformou @ que o produto formado neste caso é constituido
apcnas ce Uﬁld.

A rsagao entre uranio e aluminio inicia-se geralmen-
te nas protubarancias das partfculas de uranio, desenvolven-
do-se posteriormente para toda a SUperF{cie da mesma, A rea
c3o0 continua para o interior das part{culas de uranio indi -
cando que ocorre difusdo do Aluminio atraves dos produtos da
reagao mais rapidamente do que difus?o do uranio nestes prg
dutos, conclusbes essas a que jé haviam chegado Kiessling(9)
e Castleman (10).

A variacao linear na espessura das placas, apos todo
o uranio ter sido transformado em UAl,, fol de aproximadamen
tg 2%, Para se obter as placas nas dimensoes de projeto dg
ve-se interromper a laminagao das mesmas quando a espessura’

estiver um pouco maior do que a especificada (~s5%), realizar

- i (8] - . s
ur tralamento térmico a 600°C por um tempo nao inferior a



96 horas e, em seguida, terminar a laminag@o. Desses modo,as pla
cas se constituirao de uma dispersao de UAL,+Al perfeitamente

estiveis do ponto de vista de reacao.

3,3 - Conclusodes

As reacoes entre uranio e alumfnio nas dispersdes ocorrem
maema para temperaturas da ordem de 100°C e se completam quande
prolongadas por 96 horas a 600°C. Essa reagao inicia-se com &
formagao de UAl2 posteriormente ocorrendo a passagem para Uf‘\l3
e do UAl3 para UA14. A velocidade dessa reagao & maior nas pla
cas laminadas do que nas disparsaea epenas compactacas.

A variagcdo na espessura das placas combustiveis provocada
pela reagao entre uranio e aluminio ¢ perfeitamente aceitavel

do ponto de vista de projeto.
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Fig. 2a = Micrografia da secgao transversal da placa Tipo A
evidenciando seu nlcleo de dispersao Us0g=Al, Sem

o

taque,

Fig, 2b = Micrografia da secgao transversal da placa tipo 8
evidenciando seu nicleo de dispersao Uz0g=Al, Sem a

taque,
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INTENSIDADE INTEGRADA UAl,/ Al
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INTENSIDADE INTEGRADA UAL /Al

ABSTRACT

1t becams necessary to consider the utilization of low en=
richment uranium for the production of fuel to bs used in ma-
terials testing reactors, such as that of the $30 Paula "Instity
to de Pesquisas Enargéticas @ Nucleares" (IPEN). The rasearch
results for the 20% enrichment plate-type fuel production, at
IPEMN, are presented. Tuo types of fuels are consicderecd: one has
a core made of U3UB+ Al dispersions and the other uses nuclei

containing UAl « A1, The cpybical problems of chemical reac= '

tivity between core componentis are presented. preliminary re- '
sults describing hydrogen zen eration when U}DB+ Al is exposed to
20 - 60°C water are shown. Concerning UAl + Al dispersions, !
special attention is given to the formation of the UAL interme-

tallic compound as a function of roll milling conditions.

600 °C
20"

o-UAl3/A!
10 D-UAQ/AI
| a-UAlz/Al |
ol ; . . . : ]
0 20 40 60 80 100
TEMPO (h)

Fig. 7 - Intensidade integrada relativa dos picos de difragao
de UAL /ﬂl, para dispersoes de Al-U (459 em peso de
u), em Fungan do tempo de tratamento a 600°C am at -

mosfera normal,
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Fig. Be- Micrografia obtid
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Fig. 8
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