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PRODUCCION Y CARACTERIZACION DEPASTILLAS DE UOZ FABRICA-
DAS CON POLVOS DE DIFERENTES CARACTERISTICAS
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En el desarrollo de elementos combustibles o bien en el
de componentes del mismo (p.ej. pastillas combustibles o tubos
de Zry) es necesario conocer los cambios en el comportamiento

por alteraciones en los pardmetros de disefio o fabricacién, pa
ra verificar las tendencias calculadas o previstas.

Esto se realiza normalmente sometiendo al elemento combus
tible o parte de &l a experiencias en las cuales se valGa el
cambio de su comportamiento en conjunto o de la propiedad espe
cialmente alterada por la modificacidén. Estas experiencias con
sisten en ensayos de simulacidén fuera del reactor o bien en
reactores experimentales. Si se conoce con cierta certeza la
magnitud de la alteracidn del comportamientc, el cambio puede
introducirse directamente en la produccidén a condicidén de que
a los primeros elementos combustibles producidos de este modo
se los sometc a un seguimiento estricto dentro y fuera del rcac

tor.

Muchos de los estudios de modificaciones a ser incorpora-
dos a la produccibén son realizados previamente a nivel de labo
ratorio -o bien los productos son fabricados a ese nivel-. En
este caso, algunas de las exigencias que se plantean son:

a.- Es necesario ejecutar los procesos y fabricar el producto
de forma que se asemejen al maximo a los de produccidn.

b.- Es necesario realizar una caracterilzacidn exhaustiva del
producto, asi como de cada etapa del proceso. para poder
establecer,

i) Relaciones entre parametros del proceso y caracteristi
cas del producto.
i1) Reproducibilidad del proceso.

Estas exigencias son ampliadas si el material combustible
es también objeto de estudio en una irradiacibn experimen
tal:

c.- El tipo de polvo a utilizarse debe ser el de produccidn o
muy semejante, puesto que el comportamiento microestructu
ral de la pastilla va a_estar determinado por el tipo dc

porosidad y grano, propiledades estas, dependicntes del pol

VO.
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d.- Si la irradiacién se realiza en un reactor de experimen-
tacibébn, razones neutrdnicas normalmente imponen que las
pastillas deben poseer un cierto grado de enriquecimiento.
Si ese enriquecimiento se obtiene por mezcla directa de
polvos (a menos que sean del mismo tipo de polvo), se al-
tera la microestructura de la pastilla.

Por lo tanto, si se deseca obtener pastillas equivalen-
tes (que observen el mismo comportamiento) a las de pro-
duccidén es necesario partir en la fabricacidén,de solucio-
nes de uranio enriquecido,las cuales serdn precipitadas
del modo conveniente para llegar a obtener polvos de UO2
seglin se desea (pero enriquecidos homogéneamente).

e.- Si se desea estudiar el efecto de wutilizar otro polvo
sobre el comportamiento de la pastilla, es necesario co-
locar adem&s pastillas de referencia del polvo de produc-
cidén, para poder realizar un estudio comparativo y asegu-
rar la misma historia de irradiacidén para ambos tipos de
pastillas.

Este trabajo se refiere & la produccidén de aproximada-
mente un millar de pastillas a nivel de laboratorio para una
irradiacién, v la forma en que ella se condujo tenlendo en
cuenta Jlas exigencias mencionadas.

ORGANIZACION DE LAS ETAPAS DE LA PRODUCCION Y DE LOS CONTROLES

En base a los objetivos parciales de la irradiacibén en re-
lacibén con el material combustible ( Tabla I "), se organizaron
las etapas de la produccidén (Fig. 1 )y los paréametros de traba-
jo ( Fig. 2 ). Previamente a la fabricacién utilizando Uranio
enriquecido debid asegurarse la reproducibilidad de los proce-
sos y los controles que los garantizan ( Fig. 2 ). Asimismo fue
definida la documentacidn necesaria de los procesos v de la ca-
racterizacidébn de polvos y pastillas en cada etapa, que permiti-
rd la comparacifén con los resultados de la irradiacidn.

Se observa en la Fig 1 que la primera etapa consSiste en la
obtencién de polvos de uranio natural sinterizables y reprodu-
cibles . Esta etapa consisti6 en la precipitacidn de polvos de
AUC (Uranil-tricarbonato de amonio) realizada durante 1980 por
el Dto. de Desarrollo de Procesos, y la conversibn v verifica-
cién de la reproducibilidad por el Dto. de Combustibles (AATN
1980 ).

La segunda etapa comprendib:

a) Disefio y fabricacibén de matrices de compactado para los dis-
tintos tipo de polvos a utilicar.Este cdlculo se realizé
previo estudio dimensicnal de las pastillas en verde Y sin-
terizadas.
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b) Realizacibén de curvas de prensado ¥ sinterizado que de-
finen los puntos de trabajo ( presiones de compactado,
temperaturas y tiempos de sinterizado), tanto en el pol-
vo original, como en el granulado y en las distintas mez-
clas con U308 (Fig 3).

RESULTADOS

Cumplidas las etapas descriptas con polvos de UO2Z natural
se dié lugar a la precipitacidén de los AUC enriquecidos. En
la fig 4 se observa la dispersidn de las distribuciones de
tamafo de particula de cada partida de 5 Kg.

Dada la capacidad del horno de reduccibn disponible,ca-
da partida de AUC fue dividida en 10 lotes de UOZ de 250 g.
En la Fig 5 se muestra la dispersi6én de las curvas de
distribucién de tamafio de particula de los lotes de U0Z, vy
en la Tabla 1] los valores de Area y estequiometria obtenidos.

En la Fig 6 se muestran las micrografjas correspondien-
tec a pastillas de distinta densidad vy con distintos porcen-
tajes de U308. Se puede observar cualitativamente:

a) la diferencia de porosidad en pastillas de distinta den-
sidad.

b) la poresidad de los polvos con agregado de U308, observin-
dose la aparicidén de poros de mayor tamafo e irregulares.

En la Tabla II1 se observa la disposicidn final de 1las
pastillas colocadas en las barras destinadas a la irradiacion.

Comparando con la Tabla I, se observa que las caracteris-

ticas de las pastillas en cada barra respeta los objetivos ,
en relacidén al combustible, de 1z irradiacidn.

CONCLUSIONES

La demanda de pastillas combustibles para irradiacidn, did
lugar a una produccidén de pastillas de UO2Z a nivel de labora-
torio que debid cumplir con estrictas condiciones en lo rela-
tivo a : 1.- Caracteristicas fisicas de los polvos de UOZ en-
riquecido cmpleados. 2.~ especificaciones y caracteristicas de
las pastillas de UO2Z sinterizadas en relacibn con los objeti-
vos de la irradiacibn.

Por otra parte did Jugar z: 3>.-la fabricacién de polvos
v pastillas en pequena escala, semejantes a los de produccién.
4.-1a puesta a punto de técnicas de fabricacidén y equipos como:

conversidén v pasivado, rTectificacidn de pastillas.
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5.- 1a identificacidén de los parametros de fabricacibn cri-
ticos asi como los controles necesarios para verificar su cons-
tancia.

6.- la definicibn de las propledades y los procedimientos ne-
cesarios para el control de calidsc de pzstillas y polvos de
UO2, asi como aquellas convenientes para el desarrollo de pro-

CEsos.
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QRIETIVO

Comparvacidn del comportamiento
de o simpte dishing v dobte
dishing

Fvolucién de porosidad en pasti-
11us con diferente densidad, con
y sin U308 como aditivo.

Observar 1a cvolucién de gases
en barras con distinta densi-
dad promedio.

Diferencia de comportamiento de
pastillas fabricadas con polvos
via elucién aminada, granulados.

Influencia del S como impureza
sobre ¢l comportamiento de la
barra combustible.

Calibraci6n del test de resinte-
rizaci6n con la densificacion
rcal dentro del reactor.
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ATAN DISTRIBUCION DE TAMARO DE BPARTICULA T MATAA DISTRIMCION DE TAMARO DE PARTICNA
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Fig 5
........ e A - -,-_-__‘-.{ e e B,
POLVO AREA ESTEQUEONETRYA| POLVD |- AREA | ESTERUEOHETRIA |POLVO AREA ESTEQUEOMETRIA |
{ESPECIFICA ESPECIFICA! ESPECIFICA .
I B U7 Y (wefg) | e N
AUC B2 7,14 2,07 AUC B3| 7,27 2,07 AUC B4 7,23 2,07
6,77 2,06 5,38 2,11 b, ;88 2,08
7,11 2,08 6,01 2,10 6% 2,05
7,33 2,06 6,92 2,07 5,49 2,06
6,75 2,08 6,47 2,12 6,44 2,08
6,20 2,09 6,39 2,07 5,?2 2,09
6,33 2,12 9,22 2,08 6,18 2,0
9,72 2,08 . 6,47 2,07 9,87 2,09
R 2,07 6,08 | 2,06 _ | | 5,4 8,0
A=6,33 6A=0,63 X=2,07 63=0,02 A=b,12 Gh=0,75 X =2,89 03=0,02 | A =6,10 GA=0,74  X=2,87 Gx=0,01
POLVO AREA ESTEQUEDHETRIA| POLVO AREA ESTEQUEOMETRIA |POLVQ AREA ESTEQUEOMETRIA
ESPECIFICA ESPECIFICA ESPECIFICA
(n2/g) (m2/g) (n2/g)
AUC 85| 6,84 2,08 AUC 95! 6,06 | 2,09 AUC 961 5,78 2,19
8,59 2,09 6,24 | 2,07 6,75 2,07
9,93 2,07 7,96 2,09 6,03 2,11
6,37 2,05 5,86 | 2,09 6,98 -m—
6,57 2,05 6,34 2,09 6,36 2,14
7,18 2,11 6,30 i 2,08 6,44 2,10
5,46 2,06 5,90 | 2,09 6,17 2,09 |
5,80 2,07 6,63 2,07 6,17 2,09
6,46 2,10 3,94 2,06 3,41 2,47
I 17 20 oo | an f T T
| A=b,52 0A=1,91 Y-z 08 0%=0,02 _A 6 52 o‘h 0,57 _ X—z oe Gd,01 | B=6,2 GA =0,46 ig,_qz@g,oz_
i POLVO AREA ESTEQUEDMETRIA
! ESPECIFICA
(n2/q)
' AC 97 7,78 2,07
, 699 2,10
i ,J2 2,06
65° 2,06
5,5 2&6__
TRET, 07 At u 59 X=2,08 6%=0.02]

Tabla 11
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UO2 Sinterizado (4 10.50) ~U02 Sinterizado (d=10.64)
x 1000 x 1000

Fig. 6

UO. Sinterizado (d=10.71)
x 1000

U02 Sinterizado (d=10.65) UO. Sinterizado (d=1Q.53)

A 2
4%U308 x 1000 4% U3O8 x 1000
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Ue. Sinterizado (d=10.48) UO2 Sinterizado (4=10.48)
2 43 U,0, x 1000 8% U0, x 1000
378 378
TRBLA 111
DIAMETRG | “IPO DE | U30B | TIPO |d(gren’) digremt:
PASTILLR DISHING POLVO
12,18 SIMPLE - AuC 10,53 18,47-19,58
12,18 SIMPLE - RUC 18,54 10,46-10,60
12,16 SIMPLE - AUC 19,60 10,45~-12,73
12,186 SIMPLE - RUC 18,65 18,60-10,7!
12,186 SIMPLE - RUC 10,66 ie,60-10,72
12,18 DOBLE 8% RUC 10,54 12,45-19,86!
12,15 DOBLE 4% Auc 18,57 12,45-10,66
12,16 DOBLE - RUTC 18,59 19,46-10,75
Granul.
Granul.
fAucC
12,186 DOBLE - fAuc 10,62 18,46-10,72
12,14 DOBLE - RUC 10,58 18,46-18,68
12,14 DOBLE -— RUC 18,68 18,57-:12,71
12,13 DOBLE - RUC 18,68 19,48-10,85




