FABRICO DE ELEMENTOS DE
COMBUSTIVEL NUCLEAR

DE U02-ZIRCALOY

1. INTRODUCAO

A eventualidade da montagem em Portugal de uma
fabrica de elementos de combustivel parece bastante
remota nas proximas duas dezenas de anos mesmo tendo
em consideragio a projectada construgdo de centrais
nucleares a ter lugar dentro deste periodo. No entanto o
consideravel nimero de especificagdes a que os elementos
de combustivel tem de obedecer ndo s6 no que diz respeito
aos materiais constituintes como também aos métodos de
fabricagdo e de controle obrigam-nos, como futuros
utilizadores, a aprofundar os nossos conhecimentos sobre
esta actividade através de um contacto directo com os
problemas e técnicas especificas deste campo da industria
nuclear. Com esta finalidade estd o L.F.E.N. a montar uma
instalagdo de produ¢do de pastilhas sinterizadas de UO, ¢
de fabricagdo de varas de combustivel que permitird a
formac@o e o treino dos técnicos que eventualmente sejam
necessarios para as actividades nacionais
relacionadas com o combustivel. Além disso espera-se
poder responder a solicitagdes futuras de produgdo de varas
de combustivel de tipos especiais a que uma industria
excessivamente rigida nas suas linhas de fabrico ndo possa
corresponder. Instalacdes deste tipo e com estas fungdes
sd0 conhecidas no estrangeiro, podendo-se dar, como
exemplo tipico, o Institutt for Atomenergi de Kjeller na
Noruega.

O fabrico de clementos de combustivel nuclear,
utilizando o UO, como material combustivel e os zircaloys
ou agos inoxidaveis como materiais de revestimento, ¢é
constituido por diversas operagdes, a maioria das quais
estdo ja normalizadas e sdo adoptadas por uma grande
parte dos produtores.

Neste artigo faz-se uma descrigdo sumaria destas
diferentes operagdes considerando o caso de as bainhas
serem de Zircaloy.
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2. FABRICACAO DAS PASTILHAS DE UO,

2.1 - CARACTERISTICAS DO PO DE UO,

O método utilizado na fabricagdo do p6é de UO, para a
producdo das pastilhas de combustivel sinterizadas é da
mais alta importancia para a obtengdo de um material com
as caracteristicas mais apropriadas a sua utilizagdo no
reactor.

O po6 de UO, deve obedecer a um certo niimero de
especificagdes que sdo as seguintes:

1. alta pureza sobretudo no que diz respeito aquelas
impurezas que possam afectar a economia
neutronica e a todas aquelas que levam a producao
de sinterizados com resisténcia a fractura
diminuida como seja o C. Uma analise tipica dum
p6 aceitavel para a utilizagdo € a seguinte (ppm);

B Ca Cd Co Cr CuF Fe Mg Mn
0,5 tragos 10 0,5 5 50 50 100 100 0,5
Mo Ni Pb Sn V

1 5 10 tracos 5

Costuma especificar-se ndo s6 o conteido em Boro
mas também de todos aqueles elementos que possam
afectar a economia neutrénica do combustivel pela
explicitagdo do chamado EBC (teor equivalente de
Boro) que tipicamente deve ser inferior a 4 ppm,;

2. densidade elevada e perto da teorica (densidade
teorica = 10,96g/cm’) de modo a obter sinte-
rizados também com densidade elevada e boa
retengdo dos gases resultantes da fissdo (Xe e Kr);

3. grau de estequiometria elevado para que se re-
duzam os efeitos destruidores da irradiacdo e se
obtenha um  sinterizado  com
condutividade térmica.

maxima

Normalmente exige-se que a razdo O/U (oxigénio
sobre urdnio) seja de 2,00+0,02;

4. tamanho, forma ¢ distribui¢do de tamanhos das
particulas que permita compactacao
apreciavel durante a prensagem a frio (70% D.T.)
e que portanto reduza as distor¢des devidas a
contrac¢do durante a sinterizacao;

5. superficie especifica elevada que permita uma
sinterizacdo mais eficiente.
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A fabricagdo de pos nestas condigdes tem sido objecto
de larga experimentag@o sendo a finalidade principal obter
pds que sejam directamente sinterizaveis. Um dos métodos
mais utilizados e que se aproxima deste resultado € o que
parte do nitrato de uranilo que se faz reagir com amonia até
obter o diuranato de amonia (ADU). Provoca-se depois a
decomposicao ao ar a 300°C deste composto em UO; e
reduz-se este 6xido em hidrogénio até se formar o UO..
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Fig. 1 - Prensa hidraulica automatica.

A Nukem fabrica o UO, a partir do hexafluoreto de
urdnio (UFg) enriquecido. O UFg ¢ transformado em
diuranato de amonio (ADU) e este ¢ reduzido com H,
directamente a UQO, utilizando um leito fluidizado. O pé
obtido pode ser prensado e sinterizado imediatamente sem
qualquer tratamento prévio, ndo se utilizando qualquer

ligante na operagdo de prensagem.
2.2 - PREPARACAO DOS POS

Como ja se referiu hd métodos de fabricacdo que
conduzem a pds que sdo directamente sintetizaveis, isto &,
em que os pdés ndo precisam de qualquer tratamento
mecanico para que se obtenham pastilhas densas com um
minimo de operagdes. Outros métodos obrigam, no entanto,
a efectuar uma série de operagdes sobre os pos para que
estes atinjam a granulometria e superficie especifica
necessarias a uma sintetizagao bem sucedida.

Os pos sdo pois triturados em moinho de bolas a seco
ou hiimido até se atingirem granulometrias inferiores a
Ium. Este processamento aumenta a superficie especifica
dos pos para cerca de 4-5 m*/g mas ao mesmo tempo pode
reduzir a fluidez do pd de tal maneira que a alimentagdo das
prensas automaticas se faca com dificuldade e menor
reprodutibilidade. H4 entdo que efectuar um pastilhamento
prévio.

Fig. 2 - Forno de sinterizagdo (tipo descontinuo).

O pd e misturado com um aglomerante organico (tylose,
canfora, alcool polivinilico ou dalcool polietilico) e ¢
prensado de forma a obter-se uma pastilha que depois ¢é
granulada. Obtém-se entdo um pé que flui mais facilmente e
ao qual se mistura um lubrificante se o aglomerante por si s6
ndo puder funcionar como tal (os lubrificantes podem ser
acido estearico, estearato de zinco ou canfora).

2.3 —PRENSAGEM A FRIO

Na compactagdo a frio podem utilizar-se dois tipos de
prensa: mecanica ou hidraulica. A dificuldade em manter as
caracteristicas do pd obriga a utilizar na maioria dos casos
prensas hidraulicas que, trabalhando a pressdo constante,
permitem obter maior reproductibilidade na densidade do
compactado («greensy) (fig. 1).

As prensas sdo normalmente de ac¢o dupla e a propria
matriz pode ser mével para evitar heterogeneidades na
densidade dos compactados. O pd, fluindo livremente, ¢
vazado para dentro das matrizes em quantidades
determinadas mais correntemente pelo seu volume ou
eventualmente pelo seu peso. As prensas automaticas
utilizadas nesta operag@o podem ter uma velocidade que vai
de 5 a 70 pastilhas por minuto e pressdes da ordem dos 30-
100 kg/mm®. As densidades obtidas por esta prensagem vio
de 60 a 70% da tedrica.

A pungdo inferior expele a pastilha em movimento
ascendente e uma régua retira a pastilha a0 mesmo tempo
que o molde ¢ alimentado com nova quantidade de pé.

A matriz € normalmente de carboneto de Tungsténio
com uma superficie bem polida. As dimensdes das pastilhas
variam mas uma razado comprimento/diametro de 1 a 1,5 ¢
geralmente mantida.



Razdes superiores a estas produzem pastilhas com
dimensdes longitudinais e transversais muito diferentes que
sdo causa de distor¢do de forma durante a sinterizacéo.

2.4 — SINTERIZACAO

Se as pastilhas ndo contém aglomerante e lubrificante,
procede-se a sinterizagdo. No caso contrario ha que
eliminar aqueles compostos. Para isso faz-se um
tratamento entre 400 e 500°C em vazio, em hidrogénio
hiimido ou em CO,. Depois disso as pastilhas sdo
colocadas em tabuleiros de Mo e introduzidas por processo
continuo ou descontinuo (fig. 2) dentro dum forno de
resisténcia de Mo e em atmosfera redutora de hidrogénio
puro e seco para efectuar a sinterizacdo. A sinterizagdo ¢
feita a 1600-1700°C durante 1 a 2 horas e as velocidades de
aquecimento ¢ especialmente de arrefecimento sdo
controladas com cuidado para evitar pulverizagdo por
desgasificagdo ou a fissuracdo das pastilhas por choque
térmico. No processo descontinuo o tempo total da
operagdo pode atingir 14-15 horas (por exemplo, 6 horas,
para aquecimento, 1 hora para sinterizar e 8 horas para
arrefecimento). Com este método conseguem-se obter
densidades da ordem de 95-96% da densidade tedrica (fig.
3).
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Fig. 3 — Varias formas de sintetizados de UO,

2.5 — RECTIFICACAO E CONTROLE DAS
PASTILHAS

Uma vez fabricadas as pastilhas de UO, ¢ necessario
efectuar a sua rectificacdo visto que o aumento da
densidade provoca uma contraccdo que ¢ dificil de
controlar e que origina distor¢des. Para isso utiliza-se a
chamada «maquina sem centro» de polir que permite obter
diametros com tolerancias da ordem de 0,01 mm.

Presentemente pensa-se que a tolerancia no que diz
respeito ao paralelismo das duas bases da pastilha ¢ menos
delimitadora e na maioria dos casos ji ndo se faz a
rectificag¢do das bases.

2.6 - INSPECCAO DAS PASTILHAS

A produgdo de grande nimero de pastilhas obriga, na
inspecgdo, a utilizar métodos estatisticos de amostragem. No
entanto a inspec¢ao visual que tem por objectivo rejeitar as
pastilhas com defeitos aparentes tais como falhas, fissuras,
esponjosidade, lascas, etc., tem de ser efectuada 100%.
Desta primeira escolha é que se retiram as amostras que sdo
sujeitas a testes de qualidade mais precisos. A amostragem
faz-se conforme estiver estabelecido no programa de
fabrico.

Os testes mais importantes sdo o0s seguintes:

1) medigdo da altura e didmetro;

2) determinagdo da densidade;

3) determinagdo da porosidade (aberta e total);

4) determinacdo da densidade linear (peso por unidade de
comprimento de uma pilha de pastilhas);

5) determinagdo da rugosidade (importante para o
embainhamento) ;

6) medicao da area superficial;

7) determinagdo do teor em C (afecta a resisténcia a
corrosdo pela dgua) e de outros elementos;

8) determinagdo da razdo O/U que deve ser igual
a 2,00 £0,02.

3. BAINHAS DE ZIRCALOY

As bainhas utilizadas sdo de ago inox ou Zircaloy.
Trataremos aqui das bainhas de Zircaloy 2 ou 4. A liga
Zircaloy—2 contém 1,5% Sn, 0,12% Fe, 0,10% Cr ¢ 0,05 %
Ni. A Zircaloy—4 ndo contém Ni e o Fe sobe a 0,18%. Os
tubos com dimensdes de 10 a 15 mm de didmetro interior e
espessuras de cerca de 0,7-0,8 mm sdo cuidadosamente
fabricados de modo a apresentar uma textura de deformagao
resultante de uma compressao axial final. Estes cuidados no
fabrico do tubo sdo impostos pelo efeito que a textura tem
no modo de precipitagdo do hidreto de Zr. Nestas condigdes
os hidretos, resultantes de difusdo de H2 produzido a
superficie da bainha por decomposicdo da agua de
arrefecimento e oxidagdo do Zr, precipitam em placas
perpendiculares ao raio do tubo (fig. 4). Desta maneira
reduz-se o perigo de as tensdes devidas a pressdo no interior
do tubo originarem fissuras que limitam o tempo de vida dos
tubos e, por conseguinte, dos elementos de combustivel.



Os ensaios de aceitacdo dos tubos compreendem
inspeccdo visual, detecgdo de possiveis defeitos ou fissuras
a superficie por ultrasons, verificagdo da constancia da
espessura da parede também por ultrasons, avaliagdo da
uniformidade do didmetro interno por ensaios pneumaticos
e determinagdo da flecha do tubo.

Tube outside

R

be inside

Fig. 4 — Sec¢do transversal da parede de um tubo de Zircaloy 2
apresentando hidretos paralelos a superficie.

4. MONTAG EM DAS VARAS

Uma vez efectuado o desengorduramento e secagem
dos tubos, ¢ soldado o primeiro tampao (fig. 5) pelo
processo TIG, em cdmara fechada contendo argon. O
eléctrodo de tungsténio mantem-se estacionario enquanto o
tubo roda em frente dele. Normalmente o processo €
automatico e portanto a velocidade e o numero de
passagens sdo ajustados para cada uma das espessuras e
didmetro de tubos.

Os tubos sdo entdo colocados na mesa de enchimento
com pastilhas. As duas zonas de fabricacdo, a do UO, e a
das varas, estdo separadas. Através duma janela sdo
passadas as pastilhas que s@o alinhadas sobre uma calha em
V e entram directamente no tubo. Normalmente deixa-se
um espago livre dentro do tubo que serve para armazenar os
gases resultantes da fissdo (plenun).

Este espago ¢é preenchido em parte por uma mola de incoloy
que, apertada entre o segundo tampao e as pastilhas, por um
lado ndo permite a estas qualquer movimento vibratério que
va erodir a superficie interna do tubo e por outro permite a
sua livre expansdo térmica. A soldadura do segundo tampao
efectua-se agora em atmosfera de hélio. Introduz-se a
extremidade aberta do tubo na camara, faz-se o vazio,
introduz-se hélio que também enche o tubo, coloca-se o
tampao em posicao e efectua-se a soldadura.

Tanto a primeira como a segunda soldadura sdo
radiografadas de modo a detectar quaisquer possiveis
chochos ou defeitos. Finalmente faz-se um ensaio de
estanquicidade. Os tubos sdo colocados numa camara onde
se efectua o vazio. Em caso de fuga, o hélio introduzido nos
tubos escapa-se ¢ ¢ detectado por um espectrometro de
massa.

5. TRATAMENTO DE OXIDACAO

A tltima operagdo que as varas sofrem ¢ a oxidagdo da
superficie. Este tratamento consiste em submeter as varas a
accdo de vapor de dgua a 300°C dentro de autoclaves até a
superficie adquirir um filme de 6xido negro bem aderente.
Além de produzir uma camada protectora resistente a
corrosdo, esta operagdo permite averiguar de possiveis
defeitos ao longo da superficie externa dos tubos ou nas
soldaduras. Estes defeitos sao revelados por hetero-
geneidades no filme de 6xido.

Efectuada esta Gltima observagdo visual, as varas estdo
prontas a seguirem para as mesas de montagem dos feixes.

6. MONTAGEM DOS FEIXES

Na mesa de montagem estdo colocados e alinhados os
suportes superior ¢ inferior e os espacadores. Os
espacadores sdo fabricados com chapa de Zircaloy e tém a
forma de grelhas que mantém as distancias entre varas.
Estas grelhas podem ser fabricadas por brasagem.

A fricgdo entre espacadores e os tubos cria um problema
grave em virtude da pequena espessura da parede do tubo.
Para evitar esta friccdo e consequente erosio, pode aplicar-
se por brasagem sobre os tubos pequenas ldminas de
Zircaloy que protegem o tubo do contacto directo com os
espagadores. Outro processo de evitar esta fricgdo consiste
em enrolar um fio de Zircaloy em torno do tubo. Os
suportes superiores ¢ inferiores podem ser de Zircaloy ou
aco inoxidavel e sdo tratados ou mecanicamente ou por
erosdo devida a descarga eléctrica «Spark machiningy»). A
ligagdo dos segmentos aos suportes € feita ou por soldadura
ou por parafusos.



O feixe, depois de montado, é colocado na posi¢io
vertical e verificam-se entdo escrupulosamente todas as
dimensdes e alinhamento do conjunto. O feixe ¢ de novo
posto na posi¢do horizontal ¢ embalado numa caixa de
maneira tal que o elemento ndo sofra qualquer dano
durante o seu transporte.

Fig. 5 - Esquema de elementos de combustivel GE/BWR mostrando:
3 - suporte superior; 8 - vara de combustivel; 9 - espagador; 11 -
suporte inferior; 13 - pastilhas de UO,.; 14 - tampdo superior; 16 -
mola de plenum.

7. CONCLUSOES

A descrigdo sumaria aqui apresentada do fabrico de
elementos de combustivel nuclear permite concluir que
esta actividade inclui uma consideravel variedade de
operacdes para as quais hd necessidade de criar uma
apreciavel pericia. Os campos que abrangem essas
operagdes compreendem, entre outros, a metalurgia dos
pos, a cerdmica, a soldadura, a corrosdo e, de maneira
geral, a metalurgia. Muito importante, ainda, é o controlo
de todas as fases de fabrico que inclui técnicas como a
analise por métodos quimicos e fisicos, a avaliacdo da
qualidade de pds para sinterizag@o e das caracteristicas dos
sinterizados e métodos ndo destrutivos de inspecgao.

Além de ser uma actividade essencial para um melhor
equilibrio de toda uma industria nuclear futura, a fabricagio
de elementos de combustivel ¢ ainda um potente
disseminador de novos processos e de técnicas de
vanguarda, algumas das quais de grande importancia em

campos da tecnologia ndo especificamente nucleares.
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