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CARACTER{ZACION DE POLVOS DE URANILCARBONATO DE AMONIO PRODUCIDOS A

ESCALA DE LABORATORIO

G. LEYVA; M. ALVAREZ NICOLINI; J. CELORA; A. MARAJOFSKY

CNEA - Gerencia de Desarrollo - Departamento Combustibles Nucleares

I - INTRODUCCION

E1 Departamento Combustibles Nucleares, conjuntamente con el
Dpto. Desarrollo de Procesos y el Centro Fabril Cérdoba, encard un pro-
grama de obtencidén de Uranilcarbonato de Amonio precursor del polvo de
U02, a través de dos vias:

1) Precipitacién a partir de una solucidn de Nitrato de Uranilo.
2) Precipitacién por elucién de una fase orgdnica aminada.
El propbsito de esta experiencia es:

a) Apreciar la posibilidad, de cada uno de los procesos, de
arribar a un producto similar al RBU.

b) Determinar la reproductibilidad de ambos procesos a esca-
la de laboratorio; conocida la misma, se puede utilizar esta
escala para el procesamiento de pequefas cantidades de mate-
rial enriquecido para su posterior prueba y estudios de per-
-formance en experiencias de irradiacién,

c) En la elaboracién de un plan de aseguramiento de calidad,
resulta de importancia la asignacién de dispersiones inheren-
tes a cada etapa de la produccidn, para estimar su influencia
sobre la dispergién del producto final, en este caso, la pas-
tilJa de UO2.

Si bien el factor de escala es un elemento importante en la
fijacion de condiciones de trabajo, la utilizacién de ensayos a escala
de laboratorio permite-encontrar la posibilidad de realizacién de un
proceso o de obtencidn de un tipo de precipitado y, por otra parte, la
sensibilidad del producto resultante a la variacién de los distintos
parametros de febricacion.

La existencia de un producto determinado (RBU), que cumple con
las condiciones exigidas( el proceso de fabricacién de pastillas de U02-
en la Fabrica de Elementos Combustibles estd adaptado a este tipo de
polvo), nos fuerza a perseguir la obtencién de un producto similar, in-
dependiente de que otros productos precipitados posean adecuadas propie-
dades de sinterabilidad (en particular, ya han sido obtenidas partidas
por precipitacion de una fase orgdnica cargada (AUTC-CFC) con buena
sinterabilidad (AATN 1978 - AATN 1979).

La necesidad de arribar a un producto determinado de AUC, puede
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ser una condicién ventajosa, en cuantc no impiica la conversion a UO2

y el sinterizade pare observar iz borsac cel mismo er & pastilla, pero
presenta el inconveniante de tener gue cizener un proaucto especifico
en condiciones diferentes o con un proceso distintc.

" Para llegar al producto gue nos interesa (U02 RBU), y dada la

compleiidad de los procesos involucredos, se decidié asegurar, en pri-

mer Tuger. Te similitud de’ AUC precipitzdc por ambos métodos con el AUC
RBU: pare elic, et necesaric definir Ga:z variabies aue identifican al
“prodactc ¢, por 1c menos. gque serdn ceterminanies en la produccién del
UOZ resultante. ‘ '

- Dichas variadies son:

jdertidad estructural

pureze nuciear

morfologia de los granos
- distvribucidn de particula
Analizaremos cada uno de estos elementos:

i.- En la figura (1) se observa el diagrama de RayoseX en una
zona del espectro de los tres productos en.gonsideracion: AUC
RBU, AUC SP v AUTC CFC (realizados en el Laboratorio de Rayos
X del Departamento de Materiales). Se observa la identidad es-
tructural de estos productos. ’

Si bien la estructura es 1a misma en estos tres compuestos,
la existencia de impurezas podria inducir cambios en el com-
portamiento térmico, que determina el pasaje del AUC a UO2.
En la Fig. (2) y Fig. (3) se observan termogramas y curvas de
DTA de las tres muestras, donde se evidencia la semejanza de
su comportamiento térmico. Los mismos se realizaron en atmds-
fera de Ar-7% H2 (Proyecto Tecno Pu - Depto. Comb. Nucleares).

-

ii.- En el proceso AUC SP se recurre a materia prima purificada -

" previamente - normalmente por el proceso TBP -; en cambio, el
proceso AUTC sirve, a su vez, como purificador del yellow-cake.
Las ventajas y desventajas de los dos procesos no serdn discu-
tidas en este trabajo. ’

En 1a mayor parte de las experiencias que se trata, se uti-
1126 materia prima de pureza nuclear.

ii1 y iv.- Hay dos pardmetros que identifican el polvo de AUC
‘a 1os efectos genéticos de precursor de U02 v especialmente
relacionados con su comportamiento en el prensado y la sinte-
rizacién; ellos son: la distribuci6én de tamafio de particulas

y la morfologia de las mismas. Si bien ambas caracteristicas
son responsables conjuntamente de la determinacidon del compor-
tamiento de los polvos, en una primera aproximacién podemos
decir que, cada una de ellas, precisa, mayoritariamente, algu-
na de las propiedades importantes para la fabricacidn; asi es,
que la distribucidn de tamafio de particulas, va a condicionar
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1a compacidad del po]vo ys por 1¢ tante, le densidad aparente
del mismo, importante pare fiiar lg capacicad de lienado de la
matriz de prensagde. La dist ribucién de tamano de particula,
por otra parte, va a ser responsabie de 1z creacidn de 1a po-
rosidad interparticular que se trensformard, después del sin-
terizado, en la porosidad de Ja pastilla. La morfologia de las
particulas contribuird, particularmente, a la {luidez de un
polvo.- impc-tante en Ja produccidn de alta velocidad de pasti-
1las pars 1s reproducibilidec de 1lenado de'1a matriz

En relacibér con esias dos propisdades, vamos a describir, &
cont1nuac1or. le evolucidn de 1é optimizacion del producto a través de
- la interaccidn entre ensayvos de laborztoric » caracter#za:iﬁn, en los dos
.procesos mencionados (AU’ SP y AUTC CF(C). ‘

3
i

Z

pa

~ Se pone espacial énfasis en el -pape’ que jueae el bombeoc de
‘recirculacion er el redondeo de las particuias. Ei misme puede ser usa-
do en serie o en paralelo con la precipitacién (Fig. 4) - AUC (SP),
siendo s6lo posible 2n serie en el procesc AUTL (CFC), por ia formacidn
de unz emulsion entre las dos fases.

En las Figs.(5) v (6) se observe e3 productc &l cual s& desea
11egar (RBU), Fig. (5),v un precipitado tipico sin recirculacién, Fig.

(6).
| N3
IT  PROCESO AUC (SP)'

Se conduJo, tratande de obtener, en pr Tugar, un producto
" similar al RBU Yy, luego, asegurando la reproduc1b1|1dad del proceso.
Dentro de la escala de Taborator1o se ensayb en recipiente de dos ta-
mafios. En la Fig (7) se observa Ta tendencia de los distintos modelos
en tamafio pequefio, siendo la partida 56 el paso a precipitador de tama-
fo grande; en esta Gltima distribucidn se observa, por primera vez, una
aproximacion al tipo de distribucién de tamaifio de particula RBU: éste
es el modelo fijado y el utilizado en adelante.

En la Fig (8) se observan las distribuciones correspondientes

a las partidas 56-68, que son variaciones del modelo fijado, con la

- influencia de d1st1ntos pardametros (boquillas de inyeccibn, tiempo y
caudal de recirculacidn, etc); el apartamiento de las distribuciones
entre ellas es menor que en la Fig. anterior. En la Fig. '(2) se obser-
van las distribuciones correspondientes a las partidas 68-81, en las
"cuales se ha cuidado de mantener todos los pardmetros constantes. Se
considera a esta dispersion en las distribuciones como caracteristicas
del proceso a esta escala. En la Fig. (10) se observan las distribucio-
nes 82-85 realizadas con U enriquecido al 1.25%, a los efectos de una
produccitén de 12 kg, a escala de laboratorio, para preparar pastiT]as
para irradiagion. Se observa que la d1spers1on se conserva y aln se
mejoras 1o qﬁé indica que, dentro de los limites fijados, la reprodu- .
. cibilidad del sistema se.conserva. En las Figs. (11) y (12), se mues-
tra la evolucion equivalente de 1a morfologfa en el producto que se
trata.’

I PROCESO AUTC (CFC)

En este proceso-10s ensayos se condujeron tratando de obtener,
en primer lugar, la reproducibilidad correspond1ente al sisteme, en
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dos escalas: de laborstorio y de planta piloto pasando, luego, a8 1a
aproximacion de la distribucién de tamaho de pariicula atla d& RBU,
etapz en la que se encuentra. Se realizaron, & escala de laboratorio,

5 partidas constituidas, cada una, de cinco lotes no redondeados y uno s
- redondeado con el material de los cinco lotés previos. En la Fig. (13)
se han superpuesto los lotes no redondeados y el redondeado correspon-
diente de una partida. Se observa que la operacidn de recirculacién
desp’ezze Ja curva de distribucidn hacia valores de menor tamafo.

En 1a Fig. (14) se muestran los lotes redondeados de cada una '
de les partidas v el redondeado mezcla, donde se resalta aue el proceso
oe recircuiacion en serie minimiza la dispersién de las parfidas redon<

deadas. en relaciér.a las noc redondeadas. La morfologia de 1bs productos
de esta serie puede verse en la Fig. (15). .

Luego de las pruebas de reproducibilidad a escala de laborato-
ric, v Gado gque el mocelo empleado mostrabz distribuciones menores que
iz RBU. se 11ego al modelo 118-121 que, si bien se acerca mis a, la dis-
tribucién buscada, muestra una diferencia de pend1ente con la m1sma.
Fig. (16;.

En laz escala de planta pilotc, por ser de produccidon continua,
le comparacidn se ha realizado entre muestras obtenidas en cada uno de
Tos cuatro filtros en 24 horas de operacifn: esta operacibon se realizé
cuatro veces. En 1a Fig. (17) se observa la diferencia entre muestras
no redondeadas de cade filtro y su producto mezcla. La dispersifn entre
~muestras nc redondeadas es menor en escala de planta piloto que en Tabo-
ratoric. ‘

En la Fig. (18) se observa el efecto de distintos twampos de
redondeo. Se destaca, en las Figs. (19) y (20), la buena morfo1ogfa ob-
tenida con 30' de rec1rcu]ac16n y el producto prev1o a la misma.

IV CONCLUSIONES

Experiencias a escala de laboratorio:.

Se realizé la precipitacién de AUC (Uran11tr1carbonato de
Amonio),. por dos métodos diferentes; en ambos. se procurd arribar a la
distribucién de tamafio de particula y morfologia deseadas, mediante la -
utilizacién del bombeo de recirculacién, ya sea en para]e]o 0 en serie.

En el primer caso, AUC (SP), la distribucién es semejante a la
del producto RBU; 1la morfo1ogia, en cambio, es mds redondeada en el
producto AUTC (CFC), siendo, sus d1str1buc1ones, desplazadas hacia va-~
Tores menores de tamafio de partfculas que el RBU por efecto de la recir-
culacidn en serie (modelo 47-101). A :

En cambio, el modelo 118-121 se acerca al producto RBU, pero
con pendiente d1ferente

Experiencias AUTC (CFC) a escala de laboratorio y de p?anta;
piloto: £ &

Los preductos no redondeados poseen menor d¥Spersidn en la esca-
la de planta piloto que en la de laboratorio. E1 redondeo es satisfacto-
rio en ambas escalas. :
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Lg distribucion 118-121 de Taboratorio se acerce mas a la dis-
tribucién RBU aue el modelo redondeaao ce pianta piloto, posevendo, am-
bas distribuciones, pendientes distintas con respecto a iz primera.

La evaluacion de la importancia de estas desv1ac1ones, s6io
puede realizarse recurriendo a la conversidn y sinterizacién de estos
po1vos
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