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ANALISIS DEL COMPORTAMIENTO DE DISTINTAS PARTIDAS DE POLVOS DE UO2
DE FABRICACIGN NACIGNAL

J.C. Donaire, J. Malapelle, E. Furman, S. Zalcman, J. Celora, D.Gior
setti, A. Marajofsky.

COMISION NACIONAL DE ENERGIA ATOMICA

En relacidon con los objetivos de la CNEA de obtener el suministro de
elementos combustibles para reactores nucleares con materia prima ar-
gentina, la Gerencia de Materias Primas ha encarado el Proyecto UO2
que tiene como finalidad la provisi6én de polvos de U0, a partir de
mineral nacional a la Fabrica de Elementos Combustibles.

En este contexto, la Gerencia de Desarrollo colabora con dicho Pro-
yecto en la especificacion de los polvos asi como en la adaptacidn

de las técnicas de fabricacidn a las caracteristicas de los polvos ob
tenidos.

Para alcanzar dichos objetivos se ha dividido la tarea en cuatro eta-
pas:

1) Fijacion de modelos de precipitacion y condiciones de calcinacidn
reduccion.

2) Fijacion de condiciones de prensado y sinterizacién, con los mode-
los elegidos.

3) Optimizacidn de variables de fabricacién.

4) Optimizacion en relacidn al comportamiento bajo irradiacion.

Esta divisidon es Gtil a Tos fines de priorizacidn pero debe entender
se que cada etapa a su vez modifica las anteriores.

Este trabajo estd relacionado con las etapas 1) y 2).

En el Complejo Fabril Cordoba fueron producidas distintas partidas
de AUTC varjando Tos modelos de precipitacibén; cada una de ellas a su
vez fue sométida a diferentes condiciones de calcinacion y reduccion.

Si bien en la 1inea de produccidén definitiva se utilizardn para estas
d1timas etapas hornos rotatorios y posiblemente de lecho fluido, en
la preparacion de los polvos del presente trabajo se utilizdé un hor-
no de lecho fijo que no presenta condiciones de homogeneidad adecua-
das en relacion a Tos otros hornos. Ailn asi, la experiencia resulta
valida pues da informacidn sobre los modelos de precipitacidén y sobre
las etapas de calcinacidn reduccién en forma separada, estableciendo
una cota minima de 1a performance de los polvos.

Condiciones de Fabricacion:

Consiste en la obtencidn de curvas de densidad verde versus presidn
en el prensado y densidad después del sinterizado versus densidad en
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verde; las primeras nos dan la maxima densidad en verde obtenible pa-
ra un polvo dado; por otra parte, cuanto menor sea la derivada en el

punto de trabajo, obtendremos méds reproducibilidad en la densidad en

verde, y por lo tanto, en la densidad final, para prensas que traba-

jan a volumen constante.

Las curvas de densidad de sinterizado versus densidad en verde nos
dan dentro de qué valores de esta {ltima un polvo entra en especifi-
caciones para un tratamiento de sinterizacidon dado.

Las pastillas realizadas con los distintos polvos fueron sinterizadas
en un horno continuo de la Planta de Nicleos Ceramicos bajo atmésfe-
ra de Hp a 1700°C. La estancia total de las pastillas fue de 10 ho-
ras, encontrdandose las mismas 2 horas a la maxima temperatura.
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Fig. 1

En la Fig. 1 se observan las curvas de densidad sinterizada versus
densidad verde de algunos polvos representativos, comparadas con un
polvo de origen RBU. En la Fig. 2 se representaron las curvas de den
sidad verde versus presidn, de donde se pueden extraer las presiones
de trabajo, o sea aquellas que corresponden a densidades sinterizadas
dentro de especificaciones.
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Fig. 2

Observaciones merfoldgicas:
En cuanto a 1a morfologia de ua ponlvo debemos distinguir:

a) La estructura de los granos
b) La forma de los mismos
c) La distribucién de tamafios

Si bien estas propiedades morfoldgicas inciden en forma cenjuntq SO~
bre el comportamiento d= un polvo, podemos en una primera aproxima-
cibn relacionar: 1la esiuctura de los granos cc) la aptitud para sin
terizar, la forma y la distribucidn con la aptitud para obtener bue-

na compacidad y estas mismas caracteristicas con ia aptitud para fluir,
propiedad importante en la comnactacitn con prensa automdtica.

Se puede observar (Fig. 3) que algunos polvos de UO2 conservan la es
tructura fina de los AUTC madres %Fig. 4). En cambio, en otros pol-
Vos su estiructura aparece mas gruasa, consecuencia del crecimiento
del microgranc (Fig. 5).

En aquellos pclvos en que la temperatura de reduccidn ha sido muy e-
levada (mayor de 800°C) (Ref. 1), o que ha habido un aumento local

de temperatura (que se observa especialmente en el horno de lecho fi-
jc debido a la exotermicidad de la reaccién), se 1lega a obtener pre-
sinterizacion dei polvo (Fig. &)
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Fig.3 (x 7000)

Fig. 5 (x 7000) - Fig. 6 (x 7000)"
En algunas partidas de U0, se observa en los granos fisuras que pue-
den ser Tuego fuentes de microporosidad en las pastillas (Fig. 7).
En otras aparecen aristas pronunciadas (Fig. 8). Estas dos Gltimas me
dificaciones estructurales son consecuencia de Ta evo]uc1on abrupta
de. gases en la reaccion (Ref. 2):

calor :
3)3 U0, (NHy), U°,3+C°3, (NHg ) 3t 2NHgFCO,

que se produce durante la etapa de calcinacidn. .
Este fen6meno va a ser mds marcado cuanto mayor sea e1- grano.

(CO (NH
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Conclusiones: . Fueron analizadas 8 partidas de AUTC y 37 de UQ2.

Las partidas de AUTC 3, 4, 5 y 6 presentan egtructura fina, poseyendo
las partidas 4 y 5 formas mds redondeadas, y las 3 y 6 granos con a-
ristas mds definidas. Sus tamanos medios oscilan entre 3 y 6 micrones.
Las partidas 15, 16 y 17, si bien con estructura fina, presentan for-
mas irregulares, 1a superficie ge 10S granos poseen orificios y grie-
tas, y abundan los granos con mas de 10 micrones.

Los polvos de U0y con mejor performance 41, 43, 51, 62, 64, poseen
estructura fina, y han sico calcinados pasando por la via UOj3.

En algunos palvos de UOp se observa el fendmeno de presinterizacién

39, 52 con el consiauiente decrecimiento de drea especifica. Las de-
mas partidas presentan estados intermedios. Las pruebas de prensado

y sinterizado muestran que:

Los modelos 3, 4, 5 y 6 de AUTC calcinados por ia via U03 y redu-
cidos a temperaturas menores de 700°C resultan en polvos de UO,
que sometidos a un proceso de sinterizacioén con modificaciones del
utilizado nodrian dar pastillas con densidades dentro de especifi-
caciones.
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