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Resumo

O dioxido de uranio (UO;) é usado em reatores nucleares resfriados a agua, por
apresentar caracteristicas ceramicas desejaveis ao combustivel nuclear. O UO;
sendo usado na forma de pastilhas fabricadas por rota Uumida pela INB, sé&o
carregados em varetas combustiveis compondo os elementos utilizados nos
reatores nucleares a agua pressurizada de Angra 1, Angra 2 e futuramente Angra 3,
para geracdo de energia nuclear no Brasil. A integridade geométrica e estrutural
destas pastilhas influencia no seu desempenho durante o ciclo de operacdo no
ndacleo do reator, logo pastilhas apresentando trincas superficiais conduzem ao
fendbmeno de interacdo com o tubo de revestimento, podendo ocasionar em falhas
na vareta e subsequente liberacdo de produtos de fissédo no refrigerante do reator.
Trincas transversais na area de superficie da circunferéncia das pastilhas séo
detectadas através de inspecao visual durante o processo de fabricagdo. O presente
trabalho apresenta o estudo da formacdo destas trincas através de analise do
contelido realizada com o apoio da microscopia eletrénica. Os resultados aqui sao
analisados do ponto de vista da ciéncia dos materiais através da observagcdo da
microestrutura, e pelo processo de prensagem onde possivelmente foi gerado o
defeito.
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STUDY OF TRANSVERSE CRACK FORMATION ON SURFACE AREA OF
PELLET UO, CIRCUNFERENCE

Abstract

The uranium dioxide (UO,) is used in water-cooled nuclear reactors, due to its
desirable ceramics characteristics as a nuclear fuel. The UO; being used in the form
of pellets manufactured by wet route by INB, where they are loaded into fuel rods to
build the fuel assemblies used in pressurized water reactors of Angra 1, Angra 2 and
future Angra 3 nuclear power plants, for nuclear power generation in Brazil. The
geometric and structural integrity of these pellets influence on their performance
during the operating cycle in the reactor core then pellets showing surface cracks
leading to the phenomenon of pellet cladding interaction-PCl, resulting in failures in
the fuel rod and subsequently release of fission products in the reactor coolant.
Transverse cracks on surface area of pellet circumference are detected by visual
inspection during the manufacturing process. This paper presents the study of the
formation of these cracks through content analysis conducted with the support of
electron microscopy. These results here are analyzed from the point of view of
materials science through observation of the microstructure, and the pressing
process where the defect was generated possibly.
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" "1T'INTRODUCAO

As pastilhas combustiveis de didéxido de uranio sdo produzidas no Brasil através de
uma sequéncia de etapas de fabricacdo com medidas de controle que visam
assegurar a conformidade do produto com os requisitos de projeto.” No processo
de fabricagdo, apdés homogeneizacdo do p6é de UO, com UzOg oriundo de material
reciclado e lubrificante, a mistura homogeneizada € transportada para a prensa
rotativa automatica onde através de uma matriz metalica por presséo aplicada pelo
puncéo superior e inferior ddo formas as pastilhas, denominadas pastilhas verdes,
ainda néo sinterizadas. As pastilhas verdes sédo entdo encaminhadas para um forno
de sinterizagcédo e aquecidas a 1.750°C para ganhar rigidez e adquirir a resisténcia
necessaria as condi¢cdes de operagdo a que sdo submetidas dentro do reator das
usinas nucleares de Angra 1 e Angra 2.
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Figura 1: Processo de fabricacdo das pastilhas combustiveis UO,.?)
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Apds os processos de prensagem, sinterizacdo e retifica (Figura 1), a etapa de
inspecdo visual permite verificar se ocorreram trincas na superficie das pastilhas
combustivel de UO, como é mostrado na Figura 2, onde estdo apresentadas duas
pastilhas com trincas transversais na area de superficie de suas circunferéncias. O
presente trabalho tem como objetivo estudar a formacdo dessas trincas atraves de
exames em metalografia por microscopia 6tica e de varredura e da analise dos
parametros que influenciam o processo de prensagem.

Figura 2: Pastilhas tipo padrdo apresentando trinca transversal na &area de superficie de sua
circunferéncia.

2 MATERIAL E METODOS

Pastilha combustivel de UO, fabricada por rota Umida com densidade nominal
10,40 g/cm® e enriquecimento de 4,25% de uranio 235 apresentando trinca
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‘transversal 'na area de circunferéncia foi utilizada para analise de microscopia. A
seccao de corte da amostra da pastilha combustivel de UO, foi obtida de forma que
se observasse com clareza a extensdo da trinca; da superficie ao interior da
pastilha, e entdo embutida em resina a frio com ataque térmico a 1.400°C durante 4
horas para analise em metalografia por microscopia 6tica com aumento de 100X e
microscopia de varredura com aumento de 400X.
Os parametros de processo de homogeneizacao e prensagem adequadas ao projeto
da pastilha sdo apresentados na tabela 1 e entdo comparados com 0s parametros
de processo de prensagem gerados na producao das pastilhas que apresentaram a
trinca. As analises foram feitas através da consulta dos dados do programa de
controle da prensa conforme demonstrado na Tabela 2: pressao inferior e pressao
superior do puncdo, pressdo de lubrificacdo, densidade da pastilha verde,
profundidade de enchimento e velocidade de prensagem.

Tabela 1. ParAmetros do processo de homogeneizagdo e prensagem

Valor
Valores nominais de operagéo Faixa desejado Unidade
(set-point)
Tempo de homogeneizacdo min =120 120 minutos
Faixa de densidade verde valor 5,55a5,75 5,65 g/cm®
Faixa de presséo de prensagem faixa 15a5,0 - t/cm’
Velocidade de prensagem faixa 101 a 152 101 pastilhas/minuto

Tabela 2: Pardmetros de producdo da prensa

Presso (bar) o8 Para densidade alvo de 5,75 glcm®®
8 S2 | 84 Numero do
= 2 | €8 punc&o cuja Densidade da
uperior | Inferior | Lubrificacdo | 2 € | = pastilha esta pastilha acima
S | superior | Inferior | Lubrificacio | 2 2 | 2 E ilha esta ilha aci
g o acima da da tolerancia
© tolerancia
1 8,8 8,8 1,8 34,5 17,1 - -
3 8,7 8,7 1,8 34,5 17,1 13 5,83
5 8,7 8,7 1,8 34,8 17,1 - -
7 8,8 8,8 1,0 34,5 17,1 15 5,83
9 8,8 8,8 1,8 33,6 17,1 13 5,85
11 8,78 8,78 1,0 33,8 17,1 - -
13 | 877 | 877 1,8 342 | 17,2 ig g'gg
15 | 89 8,9 18 343 | 17,2 i :

(1) Densidade verde de 5,75 g/cm® + 0,05g/cm”.
3 RESULTADOS

Em analise realizada para a mesma amostra utilizou-se metalografia das técnicas de
microscopia Otica e de varredura. Em metalografia 6tica com aumento de 100X
(Figura 3a), os graos demonstraram bordas retas e com superficie brilhante. Ha a
presenca de uma trinca com aparéncia predominantemente intergranular, nos
contornos dos grdos. E em metalografia de varredura com aumento de 400X
(Figura 3b) é demonstrado microvazios localizados nos contornos de gréos e a
presenca de uma trinca com caracteristica intergranular em determinadas regides e
transgranular, através dos graos, em outras. Em nenhuma das duas metalografias
percebe-se a presenca de precipitados de segunda fase nos contornos de graos.®
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Figura 3: a - Metalografia 6tica com aumento de 100X mostrando a propaga¢do da trinca nos
contornos de gréos; b - Metalografia de varredura com aumento de 400X mostrando a propagacéo da
trinca e os poros.

Alinhamento de poros e linha de tenséo na superficie da pastilha esta demonstrado
respectivamente nas Figuras 4a e 4b através de micrografias 6ticas com aumento de
50X. Provavelmente o agente causador do aparecimento da trinca.

a) b)

Figura 4. a: Metalografia 6tica com aumento de 50X mostrando um alinhamento de poros; b:
Metalografia 6tica com aumento de 50X mostrando uma linha de tenséo;

A maquina da prensa foi programada de acordo com o0s parametros adequados para
alcancar um produto dentro da conformidade (Tabela 1), porém em virtude do
desgaste e da vida util da maquina, ajustes foram realizados durante o processo
para assegurar a obtencdo da densidade nos valores desejados (Tabela 2). A
densidade alvo do processo é de 5,75g/cm® com tolerancia de +0,05g/cm?; um valor
acima do predito acarretaria em um desvio de cintura na pastilha (Figura 6) durante
0 processo de sinterizacdo, fato este que também ocorre em densidades com
valores abaixo da tolerancia inferior. De acordo com a Tabela 2, pastilhas oriundas
dos puncdes 13 e 15 apresentaram densidade acima da tolerancia permitida, porém
nao foi constatado sua influencia na formacéo da trinca.

A deficiéncia da lubrificacdo no puncéao inferior foi detectada com a evidéncia de um
brilho acentuado na superficie lateral da pastilha. A falta de lubrificacéo foi corrigida,
com o ajuste das valvulas de regulagem micrométricas e ajustando a pressdo de
lubrificacdo, regulando a quantidade de lubrificante para cada matriz.®

Levando em consideracdo que no processo de prensagem em questdo, a
informacgéo do enriqguecimento em uranio 235 fica gravada no topo da pastilha pela
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'impressdo do ‘puncéo superior, foi constatado facilmente que a pastilha analisada

apresentou trinca na parte superior ao centro da superficie da circunferéncia
(Figura 2) conferindo sua proximidade com o pungao superior.

4 DISCUSSAO

O diagrama de fase do sistema oxigénio-uranio (Figura 5) mostra que em condi¢ao
de equilibrio e estequiometria 2,01 para a relacdo oxigénio/uranio em temperaturas
até aproximadamente 337°C, duas fases estdo presente UOz.x € UsOq.y, porém de
acordo com a Figura 3a e 3b ndo se observa inclusdes e precipitados ao longo dos
contornos de graos ou particulas de segunda fase retida na microestrutura como
resultado do resfriamento rapido no processo de sinterizagdo causando sua
fragiliz(%géo. Os graos sao coesos e hao apresentam impurezas nos contornos de
graos.
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Figura 5: Diagrama de fase do sistema oxigénio-uranio.®®
Em analise de microestrutura representado nas figuras 3a e 3b observa-se que a
trinca originou-se no contorno de grao pela nucleacdo de microvazios e que a
formacédo da cavidade (Figura 3b) ocorreu em condicdo de ruptura por tensdo em
alta temperatura. As Figuras 4a e 4b mostram respectivamente micrografias
apresentando poros alinhados e linha tensdo. A presenca destes defeitos € oriunda,
na maioria das ocasides, de anomalias no processo de prensagem causando 0O
aparecimento de trincas e conduzindo em muitos casos a fratura da pastilha.
Quanto ao tipo de trinca, algumas ponderagcfes séo feitas: a presenca de trincas
intergranular, nos contornos de gréos, € um indicio que a trinca pode ter se
propagado no inicio da sinterizacdo como causa do gradiente de densidade e; pela
presenca de trincas transgranular, trincas que passam através dos grdos, sua
propagacéo pode ter ocorrido na fase de resfriamento influenciada pelo gradiente de
temperatura ou mudanca de fase.
Na prensagem, etapa do processo de fabricacdo, a for¢a de atrito entre as particulas
do p6 e a matriz pode impedir que a pressao aplicada seje uniforme provocando
gradientes de densidades conforme a Figura 6, logo o surgimento de trincas
transversais na area da circunferéncia da pastilha pode acontecer por falta de
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"homogéneidade "nas pastilhas verdes influenciado pela diferenca na forca de

pressdo do puncéo superior e o inferior muitas vezes oriundo da falta de lubrificacao,
cuja funcéo é reduzir a forca de atrito entre o pé e a parede da matriz durante o
processo de compactacédo e evitar a forca de retencdo durante a saida da pastilha
verde da matriz para a naveta.® A compactacdo ocorre por deslocamentos
simultaneos dos puncdes superior e inferior, se houver diferenca dessas forcas pode
ocorrer deslocamento da “zona neutra”, que é a regido onde as particulas de po
sofrem menos influéncia do processo mecanico de compactacdao, isto €, menor forca
de compactacdo, que ird gerar uma pastilha final heterogénea, com zonas de
propriedades distintas (Figura 6). Em torno da zona neutra existe um grau de
compactacdo incompativel com as outras regides da peca e podem ocorrer trincas
na superficie da pastilha. Um aumento na pressao de prensagem influencia de forma
positiva 0 aumento da densidade, mas de outra forma aparecem trincas nas
extremidades das pastilhas.®

Contudo a maquina da prensa ndo emite relatério com os valores reais, ndo sendo
possivel evidenciar os valores reais de presséao inferior e superior dos puncdes, isto
€, a diferenca de compactacdo ndo foi mensuravel. Em andlise aos dados da
maquina da prensa (Tabela 2) foi constatado que os valores dos parametros de
pressdo superior, inferior e de lubrificacdo foram introduzidos pelo operador e
ajustado a medida que aconteciam desvios no valor alvo da densidade verde. A
densidade nas pastilhas verdes é altamente heterogénea e depende dos parametros
de prensagem: pressao aplicada, tempo de permanéncia, lubrificacdo da parede da
matriz, tdo bem como a geometria das pastilhas: diametro, razao
comprimento/diametro. Se todos os parametros nao estiverem especificados, ha
distribuicdo na densidade das pastilhas verdes diferente do esperado.

Figura 6: Distribuicdo da densidade na pastilha verde ap6s o processo de prensagem.
5 CONCLUSAO

Evidéncias de andlises metalograficas apontam para a causa da formacédo da trinca
a combinacdo do alinhamento de porosidades e o aparecimento de tensdes internas
em alta temperatura causadas pela falta de homogeneidade das pastilhas verdes
pelo gradiente atipico da densidade na sinterizacdo. Essas anormalidades foram
consequéncias da diferenca de forca entre o puncéo inferior e o superior pela falta
de lubrificacdo através do puncao inferior na etapa de prensagem. A diferenca de
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forca de compactacao entre os puncdes deslocou a zona neutra imediatamente para
acima do centro da pastilha causando uma distribuicdo de densidade da pastilha
verde assimétrica e propiciando a abertura da trinca pela diferenca de densidade
entre as regioes.
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