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DIFUSAO DO URANIO NO UO,
MONOCRISTALINO

RESUMO

[ descrita uma nova metodologia para a medida direta da
difusdio do urdnio no oxido UQ,. Os resultados obtidos
mostram que a difusdio em volume do urdnio no UO,
monocristalino ¢ muito menor do que tem sido publicado por
outros autores, na mesma faixa de temperatura.

URANIUM DIFFUSION IN UO; SINGLE
CRYSTAL

ABSTRACT

In this paper a new methodology is presented for the
direct measure of uranium in UO,. Our results show that
the uranium volume diffusion in UO, single crystals is
much smaller than those previously published by other
authors, in the same range of temperature.




INTRODUCAO

Uma das propriedades mais estudas no UO, ¢ a
autodifusdo do uranio. Esse tipo de estudo ¢ de fundamental
importancia, pois a difusdo do urinio a alta temperatura
controla diversos processos de interesse tecnoldgico:
sinterizagdo, variagdo dimensional do combustivel “in-pile”,
centre outros. -

No presente trabalho, mostramos uma metodologia
original ¢ moderna para a medida direta da difusio do urinio
no UO,. Utilizamos como tragador do urdnio o isétopo *°U ¢
analisamos os perfis de dilusdo por espectrometria de massa
de ions secundarios. Os resultados disponiveis sdo mostrados
¢ comparados com dados prévios considerados confiaveis.

PROCEDIMENTO EXPERIMENTAL

Os testes de difusdo foram realizados em monocristais de
UoO,.

As experiéncias de difusdo foram realizadas entre 1498 ¢
1697 °C, em atmosfera de hidrogénio. Em cada experiéneia a
amostra monocristalina (¢ policristalina) de U, foi imersa em
pé de UO; dentro de um cadinho de alumina. O uranio do pd
de UO; estava enriquecido no isétopo *°U (18,8%), que [oi
usado como tragador.




ApoOs o tratamento térmico de difusfo, os perfis de
difusdo do *’U foram determinados por espectrometria de
massa de ions sccundarios. Os perfis de concentragdo cm
profundidade do **°U no UO, foram obtidos em fung¢io dos
sinais dos ions U~ *°U" ¢ 28U através da expressio:
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RESULTADOS E DISCUSSAO

Apos os testes de difusdo, a concentragdio superlicial do
tragador U foi praticamente a mesma para todas as
amostras. As Figuras | ¢ 2 mostram perfis de difusdo do
urdnio-235 no UQO, monocristalino a 1498 ¢ 1600 °C
respectivamente.

Para o ensaio a 1498 °C, o coeficiente de difusdo foi
determinado através de uma solug¢do da segunda lei de Fick
para a difusdo -.em meio semi-infinito com concentragdo
superlicial constante [3]:
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onde Cg € a concentragdo superficial do tragador, C ¢ a
abundancia natural de *°U na amostra (0,7%), C ¢ a
concentragdo a uma profundidade x apds um tempo t de
tratamento térmico de difusdo ¢ D ¢ o coeficiente de difusdo.
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Figura 1 - Perfil de difusdo do urdnio no UO, monocristalino

Para testes a temperatura maiores (1600 ¢ 1697 °C), houve
incorporacdo de material na superficie da amostra, por um
mecanismo ainda ndo identificado. O fendmeno observado é o
oposto da cvaporagdo. Na cvaporacdo hd perda de maltcerial,
cnquanto em nosso caso, houve ganho de material (Figura 2).
O deslocamento da superficie foi de apenas alguns nm, porém
esse valor ¢ significativo face a pequena penetragdo do U no
UO;, monocristalino. Esse fenomeno exigiu a utilizagdo de
uma solu¢do da equagdo da difusdo que prevé o deslocamento
da superficic original da amostra |3]:
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Na equagdo (3), v ¢ positivo para o caso da cvaporaq:z’io
Lintretanto, para 0 nosso caso, v ¢ um pardmetro negativo pois
houve incorporagdo de material na superficie da amostra.

T = 1600° C
t=7.56x10"s
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Figura 2 - Perfil de difusdo do urdnio no UO, monocristalino,
com a incorporagdo de material na superficic da amostra




Na Figura 3, comparamos os nossos resultados com
aqueles considerados, atualmente, como sendo os mais
confiaveis para a difusdo em volume do urdnio no dioxido dc
urdnio [4]. Pode-se observar, na Figura 3, que nossos
coelicientes de difusdo sdo muito menores do que os dados
propostos por Matzke [4] como confiaveis.
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IFigura 3 - Diagrama d¢ Arrhenius para a difusdo do urdnio no
UO; monocristalino.




CONSIDERACOES FINAIS

Foi apresentada uma nova metodologia para medida direta
da difusdo do urdnio no UQ,.

Nossos resultados mostram que a dilusdo em volume do
urdnio no UO; é menor do que se considera atualmente.
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