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TRATAMENTO PIRO-METALURGICO DE ELEMENTOS
COMBUSTIVEIS PLANOS U:0: — ALUMINIO™

" THARCISIO D. DE S0UZA SANTOS ()

RESUMO

Descreve o autor o tratamenio piro-melalirgico direto de elementos combus-
tiveis constituidos por placas com nicleo de “cermet” U.Op-Al revestidas por alu-
minio, visando o aproveilamento do wurdnio contido, na forma de liga aluminio-
~-urdnio. O tratamento consistiu essencialmente em se promover a fusdGo redutora
das placas, cortadas em pedacos, em cadinho aberto de grafita, por aluminio
liquido e recoberto por banho de criolita fundida. O cadinho é aquecido por cor-
rente de alta freqiiénecia, de 1 MHz, fornecida por unidade 25 kKW de poténcia

maxima.

Uma vez concluida cada uma das operac¢des, foi feito o wvasamento do con-
tenido do cadinho, em lngoleira de forma prismdtica, separando-se apés a solidi-
ficagdo o massa de liga obiida da esciria residual envolvente.

Os resultados obtidos mostraram que as placas elementos combustiveis podem
ser tratadas diretamente, fornecendo ligas aluminio wrdnio com 23,9% a 30,2% U,
variando a recupera¢cdo do wurdnio entre 93 e 98%.

1. INTRODUCAOQO

O tratamento de elementos combustiveis de
reatores nucleares é feito geralmente por proces-
sos quimicos, por via aquosa, e visam separar o0s
produtos de fissio dos materiais residuais conti-
dos. Mais recentemente tém sido realizados ex-
tensos programas de pesquisas metalGrgicas, ob-
jetivando o tratamento piro-metalirgico de ele-
mentos combustiveis (%2, Em alguns casos, ja
existem instalacées (-5 % onde ésse tratamento
piro-metalargico é feito de forma bastante com-
pleta, permitindo fazer voltar & carga do reator
novos elementos combustiveis fabricados em par-
te com os elementos recuperados por processos
piro-metalirgicos. Muito embora os problemas
metalrgicos defrontados nesse tipo de tratamen-
to oferecam grande complexidade, apresentam
éles o atrativo de serem processos muito compac-
tos, evitando os dificeis problemas de tratamento
e de armazenamento de grandes volumes de so-
lucdes radioativas diluidas (7).

Nesta contribuicio, descreve o autor os tra-
balhos realizados nos laboratérios da Divisdo de
Metalurgia Nuclear do Instituto de Energia At6-
mica, de carater preliminar, e que objetivaram
0 tratamento de elementos combustiveis produzi-
dos para estudos de fabricacdo dos elementos pa-
ra reator “Argonauta”, visando o aproveitamento
do uranio contido nos mesmos, na forma de U,O;
em dispersdao com aluminio.

(1) Contribuicio Técnica n.e 823. Apresentada ao XXIV
Congresso Anual da Associacio Drasileira de Metais;
Sio Paulo, SP; julho de 1969.

(2) Membro da ABM. Chefe da Divisio de Metalurgia Nu-
clear, Instituto de Energia Atomica; Professor Catedréi-
tico e Chefe do Departamento de Engenharia Metalur-
gica, Escola Politéenica da Universidade de Sio Paulo,
SP.

Em outra contribuicio técnica ®, descreveu
o autor os resultados dos estudos experimentais
relativos a reducio U,0s em pd por aluminio li-
quido, sob carga fundida de criolita, ou de crio-
lita com adicdo de determinados sais halogena-
dos. Os resultados experimentais obtidos mostra-
ram que, em determinadas condicdoes de opera-
cao, podiam ser obtidas ligas aluminio-uranio com
elevados teores de urdnio, até 57,7% U, e que a
recuperacio do uranio nessas ligas podia atingir
97%. Esses resultados levaram o autor a realizar
o programa de estudos experimentais descritos
nesta contribuicfio técnica, visando o tratamento
piro-metalGrgico direto de elementos combustiveis
em placas.

Os elementos combustiveis utilizados no pre-
sente estudo eram elementos com urénio natu-
ral, na forma de U,0s em dispersao com aluminio,
e revestidos com aluminio. Nao haviam sido sub-
metidos a irradiacio, e assim ndo apresentavam
produtos de fissdo nem atividade de radiacgio.
Podiam em conseqiiéncia ser manipulados com
facilidade, tomadas apenas as precaucdes usuais
em trabalho com uranio pulverulento. v

Um dos aspectos praticos da presente inves-
tigacao reside no objetivo de tratamento de resi-
duos de fabricacio de elementos combustiveis e
de elementos defeituosos, todos com uranio na-
tural. Felizmente nao foi perdido nem um “cer-
met” nem uma Unica placa com urdnio enrique-
cido, no decurso dos trabalhos de fabricacio dos
elementos combustiveis com uranio enriquecido,
a 19,91% U-235, para o reator “Argonauta” do
Instituto de Engenharia Nuclear, Rio de Janeiro.
Se isso houvesse ocorrido, o tratamento poste-
rior teria de ser executado nos Estados Unidos,
de acordo com as condicdes que regem a cessao
de uranio enriquecido pela “Atomic Energy Com-
mission” dos Estados Unidos.
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2. DESCRICAO DO FORNO UTILIZADO

As operacoes de tratamento direto dos ele-
mentos combustiveis com a forma de placas fo-
ram realizadas em cadinho de grafita aquecido
por unidade de alta freqiiéncia, promovendo-se a
reducéo do U,0; contido no “cermet” por alumi-
nio, sob protecao de banho liquido de criolita.

O cadinho utilizado era usinado a partir do
eletrodo de grafita, e suas dimensées eram: 102
mm de didmetro externo, 74 mm de diametro
interno, 134 mm de altura total e 124 mm de
profundidade. Era inserido em bobina constitui-
dacpor seis espiras, de 117 mm de didmetro e
105 mm de altura total, constituida por dois seg-
mentos de irés espiras cada, de tubo de cobre de
9,5 mm de diametro, refrigerado por agua. O
cadinho era colocado s6bre tijolos refratarios si-
fico-aluminosos, e, com o objetivo de diminuir as
perdas por irradiacdo térmica do cadinho, eram
colocados ao lado tijolos isolantes de baixa den-
sidade, os quais foram ajustados de forma a acom-
panhar a superficie limite exterior da bobina.

A figura 1 mostra a unidade de alta-fre-
qiiéncia, de fabricacdo “Hochfrequenzwarme
Schmidt”, de 1 MHz e 25 kW, vendo-se o cadinho
inserido no interior da bobina, e tendo sido antes
retirados os tijolos de protecdo. Concluida uma

Fig. 1 — Vista do forno utilizado para as experiénclas.

TRATAMENTO PIRO-METALURGICO DE ELEMENTOS COMBUSTIVEIS

operacdo, o cadinho era retirado com auxilio de
uma tenaz apropriada, e seu contetido era vasado
diretamente em uma lingoteira prismatica, e que
foéra antes devidamente pré-aquecida. Depois de
solidificado o contetido, era a lingoteira aberta,
pesada a esclria de criolita, juntamente com a
liga ainda encerrada no envolucro solidificado;
feita depois a separacdo da criolita e de suas cas-
cas aderentes da superficie da liga, eram pesados
separadamente ésses produtos. Para as analises
quimicas, depois de destacadas as cascas aderen-
tes de criolita, eram retirados cavacos dos blocos
metéalicos, com auxilio de brocas de cérca de 4

mm de d1ametro, e de modo a atravessar todo o
- material.

Outros detalhes da unidade empregada e do
arranjo experimental constam do outro trabalho
apresentado, sébre a reducio de U;O; em pd por
aluminio liquido ¢,

O contetido liquido do cadmho era facﬂmen-
te accessivel pela sua abertura superior, podendo
nao so ser feita com comodidade a introducao da
carga a ser reduzida, como também promovida
agitacao periddica, por intermédio de haste de
grafita, de 22 mm de didmetro, présa em suporte
apropriado. A introducio dessa haste podia ser
feita com o forno ligado; permitia agitar o banho
constituido pelos dois liquidos em equilibrio e
assim intensificar o contacto com aluminio liqui-
do, ou com a liga aluminio-uranio subjacente ao
banho de criolita fundida, dos fragmentos de “cer-
met”, isto &, das misturas U,Os-aluminio em po,

introduzidas na forma de pedacos cortados das

placas. Em geral, a haste retirada ao ar ndo mos-
trava materiais aderentes, indicando haver sido
realizada a reacdo de reducio da mistura pelo
aluminio.

3. OPERACOES REALIZADAS E-
RESULTADOS OBTIDOS

As placas utilizadas, como se disse, resultan-
tes dos estudos experimentais realizados para ser-
vir de base para a posterior fabricacao dos ele-

mentos combustiveis com urdnio enriguecido para
o reator “Argonauta”, tinham dimensdes de cérea.

de 73 mm X 610 mm X 2,42 mm, e encerravam
“cermet” com 51,09% U.0; — 49% Al, ou 54,36 %
U,0s — 45,64% Al, que constituia o nticleo, cujas
dimensdes eram cérca de 68 mm X 590.-mm X
1,86 mm. :

Convém salientar que, diferentemente da for-
ma do U,O; utilizado nas experiéncias de reducéo
por aluminio liqguido no trabalho -ja referido ®,
que era pd sOlto, nos elementos combustiveis em-
pregados o U;O; achava-se em intima mistura com
0 p6 de aluminio. Além de homogéneo, ésse nu-
cleo é adensado, correspondendo nao somente ao
adensamento original do “cermet” inicial como ao
aumento de densidade complementar, resultante

¥
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da laminacdo a quente dos conjuntos de moldura.
Nessas condicoes, existiam condicdes muito mais
favordveis para a reducdo do U,O, tanto pelo
aluminio liquido carregado no cadinho sob a ca-
mada de criolita, como principalmente pelo pré-
prio p6 de aluminio componente do nucleo.

A tabela I reune os principais caracteristi-
cos de algumas das placas de elementos combus-
tiveis que foram submetidas ao tratamento piro-
-metalargico.

TABELA 1 — Principais caracteristicos

racdo da escoria de cada uma dessas partes fo-
ram posteriormente juntados e refundidos, com
auxilio de parte da escoéria de criolita obtida nes-
sas mesmas experiéncias. Obteve-se assim um
Unico corpo metalico, correspondente a uma pla-
ca inteira, como forma prismatica e com massa
entre 280 e 360 g, o qual representa assim a liga
aluminio-uranio resultante dessa placa.

-~ A tabela II reune todos os dados referentes
ao tratamento das cinco placas cujos caracteris-

dos elementos combustiveis em placa

utilizados nas operacoes. de fusao redutora

clemento «cermety U,0; no U0, . A} no Al de Al
n.o . no «cermety contido nucleo revestimento total
: % o g g g g
1 88 54,36 . 124,6 105,1, 1125 211,6
2 120 - } 54,36 : 124,6 105,0 101,7 200,7
3 127 54,36 124,6 105,1 100,3 - 205,4
4 49 51,00 ©118,5 113,5 101,3 214,8
5 102 54,36 124,8 104,9 . 1007 205,6 .

As placas foram cortadas com auxilio de
trancha, em pedacos que abrangiam téda a lar-
gura das placas, e com cérca de 8 a 15 mm de
altura. Eram ésses fragmentos introduzidos no
banho de criolita com auxilio de uma pinca; fun-
diam rapidamente em seu revestimento exterior
e reagiam visivelmente no banho de criolita. De
tempos em tempos era -promovida agitacdo do
conjunto, com auxilio da haste de grafita, como
se disse.

Para evitar encher demasiadamente o cadi-
nho com o conteido do tratamento de uma placa
inteira, - preferiu-se dividir cada placa em duas
partes aproximadamente iguais, entretanto essas
partes separadamente, em duas operagdes suces- -
sivas. Os corpos metéalicos obtidos apds a sepa-

ticos foram antes indicados na tabela I, através
das dez operacdes de fusio redutora, realizadas
na forma descrita. '

Essas operacbes requeriam habitualmente
cérca de 15 minutos, a poténcia ligada sendo de
10 kW. Antes de ser retirado o cadinho, nos ins-
tantes finais, era feita pela segunda vez agita-
cio com haste de grafita, a primeira .vez sendo
feita logo depois de ter sido carregada a metade
da carga. . S

Na tabela III foram reunidos todos os prin-
cipals dados e os resultados obtidos nas opera-
coes finais de fusio das cargas de liga aluminio-
-urénio obtidas pelo tratamento das metades das
placas, como foi descrito. O calculo da recupera-
¢ao foi feito com base na massa de U contido na

TABELA II — Tratamento de metades de placas elementos combustiveis . @
Cadinho de 102 mm diametro; cargas de 150 g criolita :
= . massa Al liga Al-U
op e;icao elex:into de elementq carregado - obtida e
’ ’ carregada g . g s g ol )i PSS
1 1' ] .171,0 87,0 o '181,0 Y Sl S
2 1 171,2 . 81,5 185,0
3 2 167,0 82,0 177,0
4 2 164,3 79,0 174,0 i D
5. 3 17,5 83,0 157,7 o T
6 3 158,5 835 . . 140,0
7 4 171,0 - 56,0 C 1447
8 4 162,3 42,5 11515
9 5 165,4 - 45,0 - . -142,0
10 3 165,0 41,0 . 147,8

(EI.
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.. TABELA IIL — Fusio e lingotagem das ligas Al-U. obtidas pelo tratamento de placas combustiveis =

. ~ ] U,0, Al total massa de U na recuperacao
opeﬁcao Cle':‘;“to contido contido liga liga U
’ ’ g g % %
11 1 124,6 217,6 361,0 23,9 97
12 2 124,6 200,6 350,0 25,1 98
13 3 124,6 205,4 295,0 29,1 96
14 4 118,5 214,8 292,5 26,9 93
v 15 5 - 124,8 205,6 287,5 30,2 97

pl&a do elemento combustivel tratada (tabela I)
e correspondente -4 massa total contida na liga
obtida em cada uma das duas operacdes descri-
tas.” A massa de liga que figura na tabela III
é um pouco menor do que a soma das massas das
partes-que lhe correspondem, indicadas na tabe-

la III, em virtude de pequena perda havida na -

fusao (cérca de 2%).
Os resultados obtidos mostraram que o tra-

tamento direto efetuado das placas de elementos’

combustiveis pelo processo desenvolvido, assegura
elevados rendimentos. De fato, os resultados da
tabela II mostram coeréncia bastante grande das
massas obtidas, quando a proporcdo de aluminio
introduzido variou entre os limites de 51 a 25%
da massa dos pedacos de placa carregados, a
proporcio de criolita tendo sido sempre de cérca
de 87% do péso dos fragmentos. E provavel que
se possa diminuir a proporcao de criolita, ou mes-
mo recircular a cmohta utlhzada em operacoes
precedentes.

Os teores de urdnio nas ligas aluminio-ura-

nio corresponderam aos que foram previstos, e

variaram de 23,9 a 30,29%. Maiores teores pode-
riao ser conseguidos, complementando-se o teor
por adicdo- de U,Os correspondente a elevacdo
desejada, conforme foi mostrado em outro tra-
balho ),

" Finalmente, a recuperacio obtida foi elevada,’

variando de 93% na operacido n.° 14 a 98% na
de n.° 12, a média obtida no tratamento de cin-

co placas e compreendendo um total de cérca’

de 1600 g de material, tendo sido de 95%.

O consumo de energia foi bastante limitado, :

de cérca de 60 kKWh/kg de placa tratada. O con-
sumo de cadinho podera. ser grandemente dimi-

nuido se vier a ser inserido em tubo de vycor._

e com protecdo de gas inerte.

4. CONCLUSOES

1. Foram descritos os principais detalhes
do processo de tratamento direto piro-metaliirgi-
co de elementos combustiveis em placas, consti-
tuidos de “cermet” U;0; (natural)-aluminio e
revestidos por aluminio, para-a producéo de ligas
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RESUMEN

El autor describe el tratamiento pircmetalirgico directo de elementos combusti
bles constituidos por placas de ntcleos de ceramental U;ngAl revestidas por aluminio ,

visando el aprovechamiento del uranio contenido, en la

orma de aleacion aluminio-ura~

nio, El tratamiento consistio esencialmente en promover la fusion reductora de las pla-
cas cortadas en pedasos, en crisoles abiertos de grafito, por aluminio liquido y recu-

bierto por bano de criolita fundida.

El crisol es calentado por corriente de alta fre-

cuencia, de 1 MHz, suministrada pcr una unidad de 25 kW de potencia maxima.

Una vez concluida cada una de las operaciones, fue hecho el derrame del conte-
nido del crisol en lingoteras de forma prismatica, separandose despues de la solidifica

’

cion,

la masa de aleacidn obtenida de la escoria residual envolvente.

Los resultados obtenidos, mostraron que las placas de elementos combustibles
pueden ser tratades directamente, suministlg'ando aleaciones aluminio-uranio con 23,9% a
30,2 U, variando la recuperacién del uranio entre 93 y 98%.

RESUME

N -~ . . Frd
Ltauteur dé'.crit’].e traitement pyro-metallurgique direct des clements combus;
tibles qui sont constitués de plaques revetues par aluminium avec un noyeau de "cermet

U308-Al. Ce traitement envisage profiter le contenu en uranium, sous la forme

d'un al--

liage A1-U, La méthode s'agigsait essentielement en provoquer la fusion réductive par

Al liquide des plagues, coupées er morceaux dans un creuset ouvert de graphite

et le

" tout récouvert par wa bain de criclite fondue.

Le c¢reuset est chauffé pour une courant de haut freguence, de 1MHz,
par une unité de pulssance maximale 25 kW,

fournie

Une fois a la fin de chaqu’une des opérations, on a fait le c¢oulage du_cgnpenu
du creuset, dans une lingotiere de forme prismatique, en sgeparant apres la solidifica-
tion, la masse d'alliage obtenue de la scorie residuelle envelopants.

Les résultats obtenus ont montré que les plaques des é1éments combustibles pen
vent étre traites directement, et fournir d’alliages aluminium-uranium contenant de ...
23,9 & 30,2 % <n uranium, et la récuperation del uranium est comprise entre 93 et 98%.
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