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INTRODUCCION

Se realizd un estudio termogravimétrico dela reaccidn UQy + U30g
con el fin de obtener resultados indicativos y fijar las condiciones de
trabajo en el procedimiento para recuperar por via seca material de re
chazo producido en la fabricacidn de pastillas de UOz. (Ver trabajo IIx
Particularmente, interesaba conocer las caracteristicas de los polvos
de U308 en funcidn de las cqndiciones de oxidacidn y del estado del ma
terial de partida.

Se utilizd una termobalanza capaz de registrar variaciones de peso
maximas de 400 mg con una sensibilidad de 0,1 mg. Las muestras a oxi~
dar eran pastillas sinterizadas molidas o en trozos, pesaban aproxima-
damente 5 gr y se colocaban en un crisol de cuarzo que pendia de uno
de los brazos de la termobalanza por medio de un hilo de cuarzo. El cri
sol con la muestra se ubicaba dentro de un horno eléctrico con tempera
tura programada. Las oxidaciones se realizaron en atmdsfera de aire a
distintas temperaturas miximas prefijadas entre 400°C y 800°C. Se uti~
lizaron dos rampas de calentamiento: 200°C/h y 400°C/h.

La caracterizacidn de los polvos de U308 obtenidos fue hecha por
personal del Laboratorio de Plutonio del Departamento Combustibles Nu-
cleares.

RESULTADOS

* En cada ensayo se grafic6, en funcidn del tiempo, la variacidn de
temperatura y el incremento especifico de pesode la muestra, la Fig. 1
muestra curvas tipicas. De la zona lineal de la curva de incremento de
peso se obtiene un pardmetro equivalente a una "constante media de la
reaccidn" rk(T) ], que se calcula dividiendo la pendiente por E_t_clt;ll_

Con este parametro se puede calcular un valor medio de la energla de
activacidn graficando %n k vs. T~! como se muestra en la Fig.2, El va-
lor obtenido fue de 13 Kcal/mol, que es del orden del obtenido por o~
tros autores(l). Otro pardmetro que se obtiene de la misma curva es el
"tiempo especifico medio de ox1dac1on"| be:] que se calcula dividien-
do el tiempo total de la reaccidn por el peso inicial Py. Este parame-
tro se utilizd para comparar la duracibn de cada ensayo hasta comple-
tar la reaccidn.

En el andlisis de los resultados se ha,contemplado el efecto de
tres variables:
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. a) Estado del material de partida.

Se usaron pastillas sinterizadas molidas y en trozos. Se comprobd
que era mis conveniente utilizar pastillas molidas ya que los polvos
obtenidos presentaban menor cantidad de aglomerados. Por otra parte, los -
‘tiempos de reaccidn eran menores; y la temperatura a la que comienza la
reaccidn era de aproximadamente 350°C para las muestras molidas y de
450°C para las muestras en trozos.

b) Velocidad de calentamiento.
No se ha detectado ningiin efecto de esta variable sobre la c1nét1ca
de la reaccidn ni sobre las caracteristicas del polvo de U308 obtenido.

c) Temperatura midxima de oxidacidn

La Fig.3 muestra el efecto de esta variable sobre el tiempo medio de..
la reaccidn, Este tiempo disminuye rZpidamente entre 400°C y 500°C, se
mantiene estable entre 500°C y 700°C, y tiende a aumentar para tempera-
turas mayores que 700°C.

Con respecto a la influencia de la temperatura mixima de oxidaci®n
sobre el drea especifica y el tamafio medio de particula del U30g, los
resultados muestran una grap dispersidn y para obtener alguna conclusidn
es necesario aumentar el nimero de ensayos-en cada condicidn. Sin embar-ﬁ
go, se puede afirmar que para temperaturas mayores que 650°C disminuye el
drea especifica y aumenta el tamafio de particulas. Esto se debe a que co
mienzan a sinterizarse los aglomerados de U308.

CONCLUSIONES

Los resultados obtenidos muestran la conveniencia de utilizar tempe-
raturas de trabajo entre 500°C y 600°C. Asimismo es conveniente que el
material de rechazo sea molido antes de someterlo a oxidacidn., © ‘

Puesto que la reaccidn es exotérmica, es aconsejable utilizar bajas’
velocidades de calentamiento (200°C/h) cuando se procesan grande§ canti
dades de material. De esta manera es posible controlar mejor la tempera
tura y minimizar la sinterizacidn de los aglomerados de U;0g,.
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