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Tom tit

Trong bao cdo nay bot AUC dugc nghién cau hoan nguyén thanh bot UO, theo hai con
duong. Con dudng thir nhat théng qua qua trinh tach loai flo sir dung céc tac nhan H,O(hoi)/N,, bot
AUC dugc chuyén héa thanh UzOg. Sau d6, bot UsOg dugc hoan nguyén thanh UO,. Con duong thi
hai 1a hoan nguyén truc tiép bot AUC thanh UO, sir dung tac nhan hoan nguyén (tach loai flo) Ia
H,O(hoi)/Hz. Anh huéng cua cac yéu té nhu nhiét do, thoi gian, dén tinh chat caa bot UO, da duoc
nghién ciru. Bot UO, thu dugc sau qué trinh hoan nguyén thé hién tinh ning thiéu két tot.

Tir khoa: AUC, UO,, hodn nguyén, thiéu két
1. Mé dau

Urani oxit duoc sir dung rong réi trong viéc ché tao vién gém nhién liéu cho 16 phan tng hat
nhan. Trong chu trinh nhién liéu hat nhan UO, duoc diéu ché tir UFs thong qua hai phuong phéap chi
yéu 1a phuong phap kho va phuong phap uét. Theo phuong phap w6t co hai con duong dé didu ché
bot UO, 1a két tia AUC va ADU (amoni diuranat). V6i con duong két taa AUC, qua trinh phan hay
nhiét, chuyén hda, hoan nguyén AUC thanh UO, cé anh hudng to 16n dén cac tinh chat thiéu két, ép,
co ng6t cua vien gébm U0, [2,5-8].

Dé thu dugc UO, tir AUC, trudc hét mudi AUC dugc phan hay ¢ nhiét ¢ cao dé tao thanh
U3Og. Trong qua trinh phan hay nhiét, hdn hop cua hoi nudc va mot khi tro vé mat héa hoc (N,
CO,...) duoc thém vao nham loai bo flo ra khoi mau bot. Bot UsOg thu duge sau d6 dugc khir thanh
UO, dudi tac dung caa Hy. Néu trong qué trinh phan hity nhiét (tach loai flo) hdn hop hoi nuéc va
khi Hz dwoc cho vao thi san pham cudi cua giai doan nay la bot UO, [1,3,4,8]. Trong bai bao nay
ching t6i sir dung ca hai phuong phép trén nham thu dugc UO, tir AUC. Anh huéng cua nhiét do,
thoi gian 1én qué trinh phan hiy, hoan nguyén ciing nhur tinh chét cua bot UO, da duoc nghién ciu.

2. Thyc nghiém

Bot AUC trong cac thi nghiém cua bao cdo nay dwoc diéu ché tai Trung tm Coéng nghé
nghién liéu hat nhan — Vién cdng nghé xa hiém. Ham luong flo trong mau da biét trude, khdi lwong
cho mdi thi nghiém la 15g. Qué trinh phan hay va hoan nguyén duogc thyc hién trong 16 nung éng.
Nhiét d6 nung dao dong tir 600 dén 750°C, téc d6 nang nhiét 1a 200°C/h . Luu lugng khi N2 sir dung
trong qua trinh phan huy AUC la 46ml/phut. Bot U3Og thu dugc sau qué trinh phéan hay nhiét AUC
s& dugc dem di phan tich danh gia rdi tién hanh hoan nguyén thanh bot UO, trong méi trudong hon
hop khi N, va Hy véi ty & ty 18 Ha/N, 1a 3/1. Bé hoan nguyén truc tiép AUC thanh UO; thi sau khi
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thoi gian phan hay nhiét két thac, hdn hop khi N, va H, duoc nap vao 10 va duoc giir & cac nhiét do
khac nhau trong 3h.

Phuong phap phan tich nhiét dwoc sir dung dé xac dinh nhiét 6 phan hay cia AUC. Mau
bot thu dwoc sau cac thi nghiém dugc xac dinh ty trong ddng, ty trong lic va ty sé U/O. Cau trlc
tinh thé duoc xac dinh bang phuong phap nhidu xa tia X trén thiét bi D8 ADVANCE-Bruker. Ham
luong F trong cac mau dugc xac dinh bing phuong phap sic ki ion trén thiét bi ICS 2100 —
DIONEX. Hinh thai hoc caa bot duoc quan sat trén kinh hién vi dién tir quét SEM JSM 9490 — JED
2300. Dién tich bé mit riéng dugc do bang phuong phap BET trén thiét bi Coulter SA 3100. Phé
kich thuéc hat dugc xac dinh bang phuong phap tan xa laze.

3. Két qua va thao luan

3.1. Nghién ciru qua trinh phan iy nhiét AUC va hoan nguyén UsOg thanh UO;

Qua trinh phan hay nhiét caa AUC 1a mot chudi cac phan ang phic tap tao ra cac san pham
trung gian khac nhau tuy thugc vao nhiét do va méi truong phan hay. Trong moi truong khong khi,
san pham cudi duoc tao thanh sau qué trinh phan huy 1a UsOg [3,9]. Dé tién hanh xac dinh khoang
nhiét d6 phan huy AUC, gian d6 phan tich nhiét cia mau AUC da duoc sir dung.
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Hinh 1. Gidn do phén tich nhiét ciia AUC trong moi truong khong khi

Tir hinh 1 nhan thay rang tir khoang 170°C dén 420°C khéi lwong cua mau giam 44,01%.
Pay 1a qua trinh chuyén héa AUC thanh UO; theo phuong trinh phan tng: (NH4)sUO2(COs)s =
4NH;T + 3CO,T + UO; + 2H,0. Theo [3,7] urani trioxit ngdm nuée s& duoc tao ra & giai doan dau
ctiia qué trinh phan huy, khi nhiét d6 phan hiy ting oxit ndy mat dan nuéc va chuyén héa thanh
urani trioxit. Tuy nhién khoang nhiét d6 cua cac phan tng trén kho phan dinh. Tt nhiét d6 1on hon
500°C la qué trinh chuyén héa UO; thanh Uz0g. E.H. Kim [7] ciing chi ra ring UOj3 bi khir thanh
U3Og trong khoang nhiét do tir 502 dén 702°C. Nhu vdy dé phan huy AUC hoan toan thi nhiét do
can thiét phai 16n hon 500°C.

Do su cd mat cua flo trong vién gébm nhién liéu anh huéng to 16n dén viéc van hanh cua 10
phan &ng hat nhan, nén viéc tach loai flo 1a mot viéc khdng thé thiéu trong qué trinh ché tao bot
gdm UO,. Théng thuong flo dugc tach loai bang phuong phap nhiét thity phan, sir dung hdn hop cua
hoi nudc va khi tro lam tac nhan tach loai. D6i vai AUC nhiét d¢ can thiét dé tach loai flo 1a 600°C
do d6, qua trinh chuyén héa AUC thanh U3Og [8,9] va qua trinh tach loai flo ludn di kém vé&i nhau



do nhiét @ can thiét cho hai qué trinh nay 1a twong dwong nhau.

Bing 1: ham hrong flo con lai trong mau sau khi nung phén iy AUC
Kihiéu  Nhiét do phan Thoi gian phdn  Ham lugng flo ban ~ Ham lugng flo

hay (°C) hay (h) dau (ppm) con lai (ppm)
M1 600 4 1263 111
M2 650 4 1263 86
M3 700 4 1263 78

Bang 1 cho thiy ham luong flo con lai trong mau giam ty & nghich véi nhiét d6. O nhiét do
650 va 700°C thi ham luong flo con lai nhé hon 100ppm. Luong flo con lai trong mau sé tiép tuc
duoc tach trong qué trinh hoan nguyén U;Og thanh UO, dén tiéu chuan cho phép (nhé hon 15ppm)
[8].

Dé nghién ctiru anh hudng cua thoi gian dén qua trinh phan hily AUC va ham luong flo con

lai trong mau, cac thi nghiém duoc thyc hién ¢ 650°C véi thoi gian thay doi tir 2 dén 5h. Céc két qua
dugc chi ra sau day:
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Hinh 2: Sur phu thuéc cia ham lirong flo con lai trong mau vao thoi gian nung (phai) va gian do
XRD ciia mau AUC phan hiiy ¢ 650°C/ 2h (tréi)

Hinh 2 (phai) cho thay hiéu suat tach loai flo ting khi thoi gian nung phan hay tiang 1én. Khi
thoi gian nung 16n hon 4h ham luong flo con lai nho hon 100ppm va ciing tai d6 hiéu suét tach loai
flo ting cham theo chiéu ting cua nhiét d6. Gian d6 nhidu xa tia X ctia mau AUC nung trong 2h
(hinh 2 (trai)) cho thdy AUC da chuyén hda gan nhu hoan toan thanh UzOg. Nhu vay, nhiét do
650°C va thoi gian 2h 1a da dé cho qua trinh phan hay AUC. Tuy nhién dé ham lugng flo trong miu
nhé hon 100ppm thi thoi gian nung can phai 16n hon 4h. Bot UsOg thu duoc sau d6 dugc hoan
nguyén thanh UO, bang hdn hop khi N2 + H, véi ty 16 Ha/N, bang 3/1. Céc két qua cua qué trinh
hoan nguyén duoc chi ra trong bang sau:

Bing 2. Tinh chat bot UO, diéu ché & cdc ché dé nhiét va thoi gian khdc nhau

Ki T° khiy KT hat ds d; F
o 0 3 2 o/U
hiéu (C) (um) (g/cm’) (g/cm) (ppm)




Thoi gian hoan nguyén 5h

T1 600 19,8 2,04 - 2,06 -
T2 650 18,3 2,03 2,41 2,06 12
T3 700 17,4 2,06 - 2,05 5
T4 750 17,0 2,07 - 2,04 -
Thaoi gian hoan nguyén 4h
T5 600 21,1 2,01 - 2,07 -
T6 650 18,9 2,02 2,36 2,09 65
T7 700 19,2 2,05 - 2,07 7
T8 750 17,8 2,07 - 2,05 -
Thaoi gian hoan nguyén 3h
T9 600 21,7 1,86 - 2,12 -
T10 650 19,8 2,01 2,28 2,08 -
T11 700 18,4 1,96 - 2,07 -
T12 750 18,1 2,01 - 2,06 -
Thaoi gian hoan nguyén 2h
T13 600 23,2 1,87 - 2,32 -
T14 650 20,6 2,01 2,21 2,25 -
T15 700 19,8 2,01 - 2,19 -
T16 750 20,1 2,04 - 2,13 -

Két qua bang 2 cho thiy khi ting thoi gian hoan nguyén thi kich thudc hat giam dan, kéo
theo d6 1a sy ting cua ty trong déng (ds) va ty trong lac (dy). Pay 1a két qua cua su co ngét cac 15
x6p trong tinh thé (16 xdp duoc hinh thanh do qué trinh phan hiy AUC c¢6 tao ra cac san pham khi
CO,, NHs). Theo chiéu ting cua thoi gian va nhiét do hoan nguyén, ty 1é O/U dan tién vé ty 1& hop
thirc (bang 2). Khi ty 1é O/U cang gan 2 thi san pham tao thanh cha yéu 1a UO,. Trong thuc té ty Ié
O/U d6i vai vién gém UO; dao dong trong khoang tir 2,0 dén 2,05. Nhu vay nhiét do can thiét cho
qua trinh hoan nguyén I 16n hon hoic bang 700°C, thoi gian can thiét 12 4h. Két qua XRD dudi day
chirng minh thém cho nhan dinh d6.

Hinh 3: Gidn doé nhiéu xa tia X cia mau T8 (trdi) va T16 ( phai)
Theo hinh trén san pham tao thanh sau thoi gian hoan nguyén 4h & 750°C (T8) chi c6 UOy,



trong khi d6 & cung nhiét d6 day, véi thoi gian 2h thi san pham thu duoc da phan 14 UsOg chua
chuyén héa.

Ham luong flo con lai trong mau bot UO, thu duoc khi thoi gian hoan nguyén bing 5h déu
dudi 15ppm. Gié tri nay thoa man tiéu chuan vé ham luong flo 6 trong vién gém UO,.

3.2, Nghién ciu chuyén hoa truc tiép bot AUC thanh UO;

Trong qué trinh tach loai flo hdn hop hoi nude va Hy c6 thé duoc sir dung. Khi d6, san pham
cua qué trinh tach loai khong phai 1a U3Og nhu khi stir dung N, ma la UO,. Sau thoi gian tach loai
flo, qua trinh khir tiép theo duoc thuc hién trong méi tredng hdn hop khi N, va H, dé chuyén héa
hoan toan mau bot thanh UO,. Trong phan nay qué trinh tach loai flo duoc thyc hién trong 4h vai ty
18 hoi nudce trén H, 13 1/1. Sau thoi gian d6 hdn hop khi N, va Hy vai ty 16 Ho/N bang 3 duoc cho
vao rdi tién hanh hoan nguyén trong thai gian 3h. Cac két qua duoc chi ra trong bang dudi day:

Bing 3. Tinh chat bot UO; diéu ché ¢ cédc nhiét dé khéc nhau

Ki  Nhiétdotaich  Nhiétdohoan KT hat ds d O/U
hiéu flo (°C) nguyén(°C) (um) (g/cm®)  (g/lcm?)

Ul 600 600 22,5 2,02 - 2,07
U2 600 650 19,8 2,05 2,23 2,09
U3 600 700 20,7 2,11 - 2,09
U4 600 750 16,9 2,15 - 2,06
U5 700 600 21,1 2,02 - 2,09
U6 700 650 18,6 2,06 2,37 2,06
u7 700 700 19,1 2,11 - 2,04
us 700 750 15,7 2,11 - 2,05

Dya vao ty 18 O/U nhan thiy dé qua trinh hoan nguyén dién ra hoan toan thi nhiét do phan
hay va nhiét ¢ hoan nguyén can phai I6n hon 700°C. Nhu vay qué trinh hoan nguyén truc tiép
AUC thanh UO; phan nao da dap Gmg duoc yéu cau san xuat bot UO, cho qué trinh ché tao vién
gém tuy nhién con phai nghién ciru dé hoan thién thém céc chi tiéu khéac vé ham luong céc tap chat
dac biét la flo.
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va hoan nguyén trirc tiép (tréi) o 700°C



Hinh SEM ciia mau bot thu dwoc cua hai qué trinh hoan nguyén cho thay cac hat UO, hinh
thanh khé rd rang ¢ ca hai diéu kién. Qua hinh trén quéa qua kich thudc hat trong bang 2 va 3 cho
thdy cac hat c6 kich thudc twong ddi dong déu va cé gia tri khoang 20pum. Gia tri nay hoan toan
thich hop cho qué trinh ép vién va thiéu két vién gém UO,.

4. Kétluan

Céc nghién ciru di xac dinh dugc nhiét do va thoi gian can thiét ¢é phan hay AUC thanh
U3Og. Cac diéu kién hoan nguyén U;Og thanh UO, ciing da duoc nghién ciu. Bot UO, thu duoc co
d6 tinh khiét, kich thudc hat, ham lwong flo dap tng duoc tiéu chuin ché tao vién gém UO,. Qua
trinh hoan nguyén tryc tiép AUC thanh UO; ciing di duoc nghién ctiu & cac diéu kién nhiét do va
thoi gian khac nhau. Két qua phan tich ty s O/U cho thdy bot AUC da chuyén hoa hoan toan thanh
U0,.
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TRICARBONAT (AUC) TO UO, POWDER
Nguyen Thanh Thuy, Nguyen Van Tung, Nguyen Trong Hung
Institute for technology of radioactive and rare elements — Vietnam atomic enerqy Institute
48, Lang Ha st., Dong Da, Hanoi
Email: ntthuy.k51a@gmail.com
ABSTRACT

The AUC powder in this report was recoveryed to UO, by two different routes. The first,

through the defluorination process by H,O (vapor) / N, or H,O (vapor) / CO, mixture, the AUC was
converted to U3Og powder. Then, U3Og was recoveryed into UO,. The second, AUC was recoveryed
directly into UO, using H,O(vapor)/H, mixture as a recovery agent (also a defluorination agent).The
influence of temperature, time recovery to the characteristics of UO, was invertigated. The UO,
powder obtained shows a good sintering ability.

Key words: AUC, UO,, recovery, sintering
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